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Fission Product Transport in the High Temperature
Gascooled Reactor:

Theory. Program Development and Verification

by Recalculation of Experiments

ABSTRACT

The safety of nuclear power stations against the release of
fission products is the central task of today's nuclear en-
gineering. The high temperature gascooled reactor (HTGR) reaches
a special standard in safety because of its high temperature
resistent fuel element. After all the possibility of fission
product releases can not be excluded without further investiga-
tions for HTGRs.

The mechanisms of fission product releases, which occur in

case of such hypothetical events, are the subject of this work.
The main focus of the investigation is how the fission products,
which have been released, are re-adsorpted and prevented through
this mechanism from being released in the environment. A strong
effect of re-~adsorption is expected, because experiments have
shown that graphite, which is 100 % of the core material, has

an excellent capability to hold back fission products.

With the program tools developed to calculate the fission pro-
duct transport mechanisms, the corresponding experiments are

recalculated and also fission product release calculations
are carried out.
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KURZFASSUNG

Die Sicherheit von Kernreaktoren gegen massive Freisetzung von
Spaltprodukten ist die zentrale Aufgabe der heutigen Reaktortech-
nik. Der Hochtemperaturreaktor erreicht durch sein in sehr hohem
MaBe temperaturresistentes Brennelement einen besonderen Sicher-
heitsstandard. Doch sind auch bei ihm Storfallszenarien, die zu
relevanten Spaltproduktfreisetzungen fiihren, nicht von vornherein
auszuschliefien.

Die Freisetzungsmechanismen, die sich bei solchen hypothetischen
Abl&dufen einstellen, sind Inhalt dieser Arbeit. Der besondere
Schwerpunkt liegt auf der Untersuchung, wie einmal im Reaktor frei-
gesetzte Spaltprodukte durch Wiederanlagerung gebunden und so ihre
Freisetzung in die Umgebung verhindert wird. Es ist ein starkes
Wiederanlagern der Spaltprodukte zu erwarten, da Experimente ge-
zeigt haben, daB Graphit, das Baumaterial aus dem der Corebereich
eines HTR zu fast 100 % besteht, hervorragende Eigenschaften fir
die Riickhaltung von Spaltprodukten hat.

Mit den zur Beschreibung des Spaltprodukttransports entwickelten
Programmwerkzeugen werden sowohl die entsprechenden Versuche nach-
gerechnet als auch Freisetzungsrechnungen durchgefiihrt.
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1.0 Einleitung

Die Kerntechnik befindet sich zur Zeit in einer schweren Akzeptanzkrise, die in
Deutschland den Bau von neuven Kernkrafiwerken in den néchsten Jahren wahrschein-
lich verhindern wird. Trotz dieser Situation wird weiter an neuen Reaktorkonzepten ge-
arbeitet, da besonders in Anbetracht der groBen Umweltprobleme aller fossilen
Energieumwandlungen noch kein iiberzeugendes'Konzept fiir die Energieversorgung der
Zukunft ganz ohne Kerntechnik gefunden worden ist. Gerade in den letzten Monaten
h4ufen sich Meldungen, die von einer Renaissance der Kerntechnik sprechen.

Besonders die Frage, ob ein sicherer Betrieb von Kernreaktoren méglich ist, steht im
Mittelpunkt der Diskussion. Dabei wird natiirlich fast immer auf der Basis der be-
stehenden Anlagen argumentiert, aber es wird nur selten beriicksichtigt, daB} in der
Kerntechnik noch ein grofles Entwicklungspotential zu mehr Sicherheit vorhanden ist.
Bei zukiinftigen Anlagen wird sich dieses Potential in der Form immer sicherer Reak-
toren realisieren lassen. Bei der wissenschaftlichen Forschung an neuen Reaktorkon-
zepten wird gerade die Sorge vor Reaktorunfdllen sehr ernst genommen und an Lo-
sungskonzepten gearbeitet.

Der Hochtemperaturreaktor stellt eine Baulinie dar, die besondere Eigenschaften in
Richtung Sicherheit bei Storfillen aufweist. Die sehr hohe Temperatur, die im Core des
HTR'’s entstehen kann, bevor Spaltprodukte aus dem Brennelement austreten, ist eine
seiner spezifischen Besonderheiten. Erst oberhalb von 1600°C werden Spaltprodukte
freigesetzt. Es existieren Konzepte fiir Hochtemperaturreaktoren, die in hypothetischen
Storféllen Coretemperaturen erreichen, die deutlich tiber dieser Grenztemperatur liegen
und somit zu einer Spaltproduktfreisetzung aus den Brennelementen fihren. Bei diesen
Reaktoren wird durch aktive Sicherheitssysteme versucht, diese Anlagenzustéinde zu
verhindern, Die Vorgehensweise, mit Hilfe aktiver Systeme gefihrliche Anlagenzustédnde
zu vermeiden, ist vollig analog zu der bei Leichtwasserreaktoren verwendeten Methode.

Da in der Kerntechnik wegen des sehr hohen Gefihrdungspotentials die ansonsten in
der Technik allgemein akzeptierten aktiven SicherhejtsmaBnahmen von vielen Fachleu-
ten als nicht ausreichend betrachtet werden, wird verstirkt versucht, bei zukiinftigen
Anlagen die Sicherheit durch passive Vorgénge zu erreichen. Unter passiven Vorgéngen
werden solche verstanden, die ohne Steuerung oder Antrieb allein durch physikalische
Gesetze funktionieren. So sind beispielsweise die Reaktorabschaltung durch negative
Temperaturkoeffizienten (bei allen Reaktoren uiblich) oder die Warmeabfuhr durch Lei-
tung und Strahlung passive Vorgidnge. Der Versuch, die Sicherheit eines Reaktors allein
durch passive Wirkungsmechanismen zu gewihrleisten, hat zur Entwicklung des
HTR-MODUL-Reaktors geflihrt, Als Resultat dieser Bemithungen iiberschreitet der
Reaktor auch bei hypothetischen Stérfallereignissen die Temperaturgrenze von 1600°C

nicht.

Zu Beginn der vorliegendenen Arbeit war der THTR-300 in Hamm-Uentrop noch in
Betrieb. Bei ihm handelt es sich um einen Reaktor der zuerst genannten Gruppe. Bei den
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Sicherheitsstudien fiir den THTR-300 wurde dem hypothetischen Stérfall, der zu hohen
Coretemperaturen und damit zu Spaltproduktfreisetzungen aus den Brennelementen
filhrt, eine groBe Bedeutung beigemessen. Da Experimente gezeigt haben, daf viele
Spaltprodukte ein grofies Bestreben haben, sich besonders an Graphite, aber auch an
Metalle, anzulagern, erschien die Untersuchung, inwieweit sich diese Vorgénge auf das
Freisetzungsverhalten aus dem Reaktor auswirken, sinnvoll. Ziel dieser Arbeit sollte es
sein, zu untersuchen, welche Mechanismen bei den.Riickhalteeffekten zu berficksichtigen
sind und welche Reaktorkomponenten einen bedeutenden Anteil an der Riickhaltung
haben.

Nach dem Auslaufen des Betriebs des THTR-300 hat sich das Interesse auf die kleinen
HTR's gerichtet. Durch die Verlagerung des Forschungsschwerpunktes auf Reaktoren
wie den HTR-MODUL stellt sich die Frage, ob eine solche Untersuchung noch sinnvoll
ist. Da aber gerade das Verstdndnis der Transportvorginge der Spaltprodukte letztlich
von grundlegendem Interesse bei der Untersuchung von Stérfillen ist, wurde die Arbeit
mit praktisch unverdnderter Aufgabenstellung fortgesetzt, wobei nur ein groBeres Ge-
wicht auf die Ubertragbarkeit der Ergebnisse gelegt wird, als darauf, den speziellen
Storfall eines bestimmten Reaktorkonzepts zu behandeln.

Die Uberpriifung der verwendeten Modellansitze und Rechenprogramme anhand von
Nachrechnungen der bisher zu diesen Vorgédngen durchgefiihrten Experimente soll die
Allgemeingtiltigkeit erhdhen und kidren helfen, wie weit die Ergebnisse von einem An-
wendungsbeispiel auf andere Reaktoren und Storfille iibertragen werden kénnen, Zu-
sétzlich soll mit diesen Versuchsnachrechnungen die Funktions- und Aussagesicherheit
der verwendeten Rechenwerkzeuge sichergestellt werden. Erst im Anschluf wird eine
Freisetzungsrechnung flr einen Hochtemperaturreaktor durchgefihrt. Bs wird ein
Stérfallszenario ausgew#hlt, welches hohe Freisetzungen aufweist, um damit untersu-
chen zu kdnnen, ob die Freisetzungsrechnungen diese bewiltigen kX6nnen. Hierbei zei-
gen sich die duflerst komplexen Zusammenhénge von Temperatur- und Strémungsge-
schehen auf die Freisetzung aus den einzeinen Komponenten.

Mit groBer Wahrscheinlichkeit kann ein Teil der Ergebnisse dieser Untersuchung zu re-

levante Erkenntnissen fithren, die fur die Konzeption von zukiinftigen Hochtempera-
turreaktoren verwendet werden konnen.



2.0 Funktionsweise der Spaltprodukttransportrechnungen

2.1 Uberblick

Dieses Kapitel soll die Funktionsweise des Programmes SPTRAN
(SPaltprodukt TRANSsport) anschaulich darstellen. Dariiberhinaus wird die Einbindung
in alle Programme, die vor und nach einer SPTRAN-Rechnung durchgefithrt werden
miissen, vorgestelit.

Das Programm SPTRAN ist ein universelles Anlagenprogramm, welches den
Spaltprodukttransport im Primérkreislauf von Hochtemperaturreaktoren simuliert. Es
kann eingesetzt werden, um sowohl den Normalbetrieb eines Reaktors iiber eine lang-
jihrige Standzeit zu untersuchen, als auch um Spaltproduktfreisetzungen bei den ver-
schiedensten Storfillen zu simulieren.

In der Arbeit von Berger-Rossa! werden folgende Transportmechanismen, die im Pro-
gramm SPTRAN berlicksichtigt werden, zusammengefaf3t.
¢ Diffusion im Coated Particle

-~ 1m CP - Kern

— in den CP - Hiillschichten
e Diffusion im Brennelement
* Bei Partikelversagen Freisetzung des CP-Hullschichten-Inventars in den BE-Graphit
¢ Diffusion aus den Coated Particles ins Brennelement und vice versa

e Desorption aus den Brennelementen ins Kihigas und Adsorption aus dem Kithlgas
an die Brennelemente

¢ Transport im Kithlgas (Diffusion (effektive) und Konvektion)

* Adsorption aus dem Kithlgas an Primérkreisteile und evtl. Desorption von dort ins
Kithlgas '

— an nicht-metallische Einbauten (Strukturgraphite)
— an metallische Einbauten

¢ Diffusion in nicht-metallischen Einbauten

—

Berger-Rossa, Riickhaltung und Umverteilung von Spaltprodukten im Core und im Primér-
kreislauf von Hochtemperaturreaktoren bei hypothetischen Storfallereignissen, 1988, S. 7.
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¢ Penetration in metallische Primérkreis-Oberfléchen
e TFreisetzung von Spaltprodukten aus einem Primérkreis-Leck an beliebiger Stelle

Bei allen Anwendungen wird die Annahme getroffen, daB keine Rickkopplungen vom
Transport der Spaltprodukte im Reaktor auf die thermohydraulischen Abldufe gegeben
sind, Diese Annahme ist auch immer berechtigt, mit der einzigen Ausnahme, daB ein
Freisetzen von Spaltprodukten aus den Brennelementen gleichbedeutend mit der Verédn-
derung der ortlichen Nachwirmefunktion ist, da die Spaltprodukte die Quelle der
Nachzerfallswirme sind. Diese Vorginge sind nur fir Hochtemperaturreaktoren rele-
vant, die bei hypothetischen Stérfillen hohe Coretemperaturen erreichen. Aufgrund
dieser Uberlegungen ist bei #lteren Stdrfallrechnungen eine lokale Reduzierung der
Nachwirme, beginnend bei bestimmten Temperaturgrenzen, vorgenommen worden. Fir
die heutigen qualitativ sehr hochwertigen Brennelemente hat die Auswertung der
Ausheizexperimente von Schenk ergeben, daB} selbst bei Storfallabliufen bis 2500°C aus
den am stirksten belasteten Brennelementen nur 10 - 15% der leicht fliichtigen
Spaitprodukte austreten.2 Der Anteil der Spaltprodukte, die bei solchen Stérfdllen frei-
gesetzt werden, an der lokalen Nachwirme betrigt nur 2 - 3%. Daher ist die konserva-
tive Annahme sinnvoll, keine Nachwérmereduzierung zu verwenden.

Der Ausschluf aller Riickkopplungen erlaubt es, die thermohydraulischen Rechnungen
mit erprobten und etablierten Anlagenprogrammen vorzunehmen. Bei den Anwen-
dungen dieser Programme werden alle fur den Spaltprodukttransport relevanten Daten
gespeichert und spéter von der vollig getrennten Spaltprodukttransportrechnung ver-
wendet.  Die Einbindung von SPTRAN in Vorbereitungs- und WNachbereit-

ungsprogramme, die bei einer Spaltproduktrechnung durchzufithren sind, wird in diesem
Kapitel dargestellt.

Das Programm SPTRAN kann grundsétzlich die Transportvorginge fir alle
Spaltprodukte simulieren. Es kann aber bei jeder Rechnung nur eine einzige
Spaltproduktspezies behandeln, da schon eine solche Rechnung an die Grenze der Spei-
cherplatz- und Rechenzeitkapazitit gelangt. Auch ist die Datenbasis der Wechselwir-
kung der Spaltprodukte mit den Reaktorkomponenten nur fiir die radiologisch interes-
santesten Nuklide einigermafen bekannt, Im jetzigen Stadium der Theorie- und
Programmiiberpriffung von SPTRAN wird nur das radiologisch besonders relevante
Spaltprodukt Cisium 137 behandelt. Da Cisium 137 keine langlebigen

Vorljufernuklide?  hat, kann sein Transportverhalten mit einer einzigen
SPTRAN-Rechnung bestimmt werden.

2 Kranz, Reduzierung der Nachwéirme im Rechenprogramm THERMIX, 1990,

3 Die direkt aus einer Kemspaltung entstehenden Kermbruchstiicke sind radioaktive Zwischen-
produkte, d.h. sie zerfallen in den Zerfallsketten zu nichtradioaktiven Endprodukien. Radio-
logisch sind meist diejenigen besonders bedeutend, die in einer Zerfallsketic ein relativ

langlebiges Zwischenstadium (Halbwertzeit einige J ahre) durchlaufen. So entsteht das Cs,4yin



Falls jedoch ein Nuklid mit einem langlebigen Vorldufer berechnet werden soll, bietet
das Programm die Maoglichkeit, zuerst eine Transportrechnung fiir diesen Vorldufer
durchzufiihren, und aus den festgehaltenen Verteilungen dieses Vorjdufers werden dann
bei der Berechnung des zu betrachtenden Nuklides an allen Orten des Reaktors zustitz-
liche Quellterme aus dem Zerfall des Vorldufernuklides berechnet. Da bisher nur Cisium
untersucht wurde (die Vorlidufer von Cs137 haben nur kurze Halbwertzeiten), ist der
Vorlduferteil des Programmes noch nicht getestet.

In der vorliegenden Version kann das Programm SPTRAN nur reines Helium als
Transportmedium im Primérkreis behandeln, da bisher nur Aufheizstorfille chne den
Einbruch von Fremdmedien untersucht worden sind. Speziell in der Diskussion um die
Sicherheit des Modul-Reaktors nehmen die Stérfille mit Luft- oder Wassereinbruch eine
zentrale Rolle ein. Bei diesen Storfillen sind chemische Reaktionen des sich neu einstel-
lenden Gasgemisches (dies ist dann nicht mehr chemisch inert) mit dem Graphit und den
Spaltprodukten fir das Storfallgeschehen bestimmend. Da auch diese chemischen Re-
aktionen die Temperatur- und Stromungsbedingungen als Grundlage haben, wire das
Programm SPTRAN durchaus geeignet, fir dic Behandlung solcher Storfallszenarien
erweitert zu werden,

2.2 Das Modell fiir den Spaltprodukttransport

Die Physik des Spaltprodukttransportes im Graphit ist eine sehr aufwendige und auch
nach langjdhrigen Forschungsanstrengungen noch nicht vollstindig gekldrte Fragestel-
lung. Diese Problematik hat jhren Grund in der komplexen Struktur des Graphits.4
Graphit ist ein poréser Werkstoff, der aus Graphitkérnern besteht, die durch Binderan-
teile zusammengehalten werden. Bedingt durch diesen Aufbau sind die Transportvor-
ginge von Fremdatomen im Graphit kompliziert. Um bei einfachen Ansitzen die
Transportvorgénge sinnvoll modellieren zu koénnen, wird der Graphit hierbei als ein
homogener Kérper betrachtet und fiir diesen eine einphasige Fick’sche Diffusion ange-
setzt. Fir diese Diffusion wird dann ein Diffusionskoeffizient benutzt, der in Experi-

Minuten aus der Kette Te, 37 Imund Xem. Es selbst hat eine Halbwertzeit von 30 Jahren, so
dafl die Gesamtmenge wihrend eines sidrfallrelevanten Zeitraumes praktisch konstant ist. Liegt
dagegen vor einem zu untersuchenden Nuklid ein Vorldufer mit mittlerer Halbwertzeit, dann
wird wihrend des gesamten Untersuchungszeitraumes durch Zerfall dieses Vorliufers das
Spaltprodukt immer weiter gebildet. Deshalb muB zuerst das Transportverhalten des Vorldufers
mittels einer eigenen kompletten SPTRAN-Rechnung bestimmt werden, um dann mit Hilfe
der so gewonnenen Ergebnisse bei der eigentlich gewlinschten Spaltproduktrechnung die
Quellterme richtig bestimmen zu konnen.

4 Finen guten Einstieg in die Eigenschaften der Reaktorgraphite liefert: Delle, Polykristalline
graphitische Materialien fiir den Einsatz im Hochtemperaturreaktor.

Funktionsweise der Spaltprodukttransportrechnungen 5



menten bestimmt wird, bei denen integral die Diffusion einer Spaltprodukisorte durch
eine Graphitprobe gemessen wird3,

Dieser einfache Ansatz wird vom Programm SPTRAN verwendet, und erst wenn sich
einer der komplexeren Ansétze als erfolgreich erwiesen und durchgesetzt hat, ist es
sinnvoll, thn dann auch in einem groflen, den Reaktor in seiner Gesamtheit
simulierenden Programm zu verwenden. Die folgende Abbildung zeigt das im Rechen-
programm verwendete Transportmodell.

5

Gaus, Untersuchungen zum Césium-Transport in Graphit, 1979,



Gas Graphit

7

Transportmechanismen:
I,  Im Graphit:

effektive Diffusion (eindimensional) mit Zerfallstermen und Quellen

ac a(D aC

e e - REELRY-4

2. Grenzschicht graphitseitig:
Sorptionsisothermen (spontanes Sorptionsgleichgewicht)
X Sorption CGraphh,Wand = CGas,Wand

3. Grenzschicht gasseitig:
Stoffiibergang

erqif = B(CGa:,and - CGas, oo)

4. Im Gas:
Konvektion und Diffusion (zweidimensional) mit Zerfallstermen und Quellen
%‘f_ = —div(F +C) +div(Dypegrad C) — 1+ C + O

Abb. 1. Darstellung des Transportmodells

Die Skizze im oberen Teil der Abb. 1 zeigt einen Graphitkérper, welcher an der einen
Seite vom Gas umspiilt wird, Die Zahlen unter der Skizze geben die verschiedenen be-
riicksichtigten Transportmechanismen an.

Im Graphit wird, wie gerade gezeigt, der Ansatz der Fick’schen Diffusion verwendet. In
der Bilanzgleichung werden zusiitzlich noch ein Verlustterm durch den radioaktiven

Funktionsweise der Spaltprodukttransportrechnungen 7



Zerfall des Spaltproduktes und ein Quellterm berticksichtigt. Uber diesen Quellterm
werden beim Brennelement die Coated Particles angekoppelt.

Die Kopplung vom Graphit zum Gas der Grenzschicht erfolgt Uber ein Sorptionsmodell.
Die Sorptionsisothermen geben eine Beziehung zwischen der Konzentration der
Spaltprodukte auf der Oberfliche des Graphites und jhrer Konzentration im Gas der
Grenzschicht an. Hierbei handelt es sich um einen von den Bindungsenergien abhén-
gipen Gleichgewichtszustand, der temperatur- und konzentrationsabhéngig ist. Da alle
Ad- und Desorptionsannahmen zu dem Ergebnis fiihren, da8 sich bei der Sorption das
Gleichgewicht schnell einstellt, wird in diesem Transportmodell ein spontanes
Sorptionsgleichgewicht angenommmen. Eine Spaltproduktkonzentration an der Ober-
fiiche des Graphites bedingt damit sofort eine entsprechende Konzentration im Gas der
Grenzschicht,

Da die Temperatur- und Konzentrationsabhéngigkeit eine komplexe Beschreibung der
Sorptionsisothermen erfordert, wird im folgenden Abschnitt besonders darauf einge-
gangen.

Als  dritter  Transportmechanismus  wird der  Ubergang von der
Gas/Graphit-Grenzschicht ins Gas beschrieben. Hier wird eine gewdhnliche Beschrei-
bung des Stoffiiberganges mit einem Stoffiibergangskoeffizienten f verwendet,

Im Gas wird der Transport durch die Strémung des Gases bewirkt. Es ist hierbei vollig
unerheblich, ob es sich im Normalbetrieb um eine durch das Geblise erzwungene Stro-
mung oder im Storfall um eine Stromung handelt, die sich durch Naturkonvektion ein-
stellt. Das Programm SPTRAN erhélt als Eingabe nur noch die Gro3e der Strémungs-
geschwindigkeit, aber keine anderen Informationen. Dieser Eigenbewegung des Gases ist
noch die Relativbewegung der Spaltprodukte zum Gas durch Diffusion uiberlagert, Im
Gas wird wieder, wie im Graphit, ein Zerfalls- und ein Quellterm beriicksichtigt.

Zusammenfassend 148t sich feststellen, daf es sich beim hier vorgestellten Transport-
modell fiir die Spaltprodukte im Graphit um e¢in einfaches und auch in dieser Art bei
Simulationen oft verwendetes Modell handelt, Die besonderen Schwierigkeiten ergeben
sich aus den extremen Konzentrationsgradienten, die sich bei Spaltproduktrechnungen
einstellen. Diese werden durch die Sorptionsisothermen bewirkt, die zu Konzentrations-
unterschieden im Gas und im Graphit von {iber 10 Zehnerpotenzen fihren kénnen, Aber
stdrker noch resultieren sie grundsitzlich aus der Tatsache, dal Freisetzungen im
Millionstelbereich des Gesamtinventars eines Kernreaktors schon zu merklichen Bela-
stungen fur die Anlage und die Umgebung werden und deshalb die eingebauten Barrieren
zu radikalen Konzentrationsgradienten fithren miissen, um ihre Aufgabe zu erfiillen,



2.3 Sorptionsisothermen und Diffusionskoeffizienten -

2.3.1 Sorptionsisothermen

Die  Sorptionsisothermen  sind von  besonderer = Wichtigkeit filr  die
Spaltprodukttransportrechnungen, da sich in ihnen das besonders gute Anlagerungs-
verhalten der Spaltprodukte an den Graphit ausdriickt.

Die Sorptionsisothermen geben den Gleichgewichtszustand der Verteilung von
Spaltprodukten zwischen einer Gasphase und einem graphitischen Festkérper wieder.
Die in Experimenten ermittelten Ergebnisse wurden in eine mathematische Formulierung
tiberfuhrt, die jetzt von den Rechenprogrammen benutzt werden kann. Abb, 2 zeigt die
so gewonnenen Sorptionsisothermen fiir Césium.,

1 2 2 22 23 24 25 28 27 28
26- /?A 26
24 ! %,’///7/// 24
g 2 — L,;"ﬁf;/f% // 2
D e o eammmn
S . :;/ //// '20“///// 18
é 15 : / ///////'mnn ] / 16
% 14 /é/ /"/ / // 14
- 12 el el acnc/ 12
E L //
3 10D — 600 C 10
5 — /’/Ll
E 8 /-"" 8
8 e 5
]
19 20 21 22 23 24 25 26 27 28
ey DEK. LOG. DER KONZENTRATION (1/M+#3) M GRAPHIT
MO0 RMANN NVETRORDERH KDV

Abb. 2. Darstellung der Sorptionsisothermen fiir Ciisium

In dieser Abbildung werden auf den Achsen jeweils die Konzentrationen der
Spaltprodukte (Atome / m3) in logarithmischer Darstellung angegeben. Die Skalierung
der Achsen ist entsprechend der Formulierung der Sorptionsisothermen im Programm

gewihlt,

Funktionsweise der Spaltproduktiransportrechnungen 9



Bei der Formulierung der Sorptionsisothermen herrscht zur Zeit noch ein Zustand, bei
dem von den verschiedenen Anwendern auch verschiedene Formulierungen benutzt
werden. Dartiberhinaus hat sich mit der Zeit eine mathematische Formulierung der
Sorptionsisothermen eingebiirgert, die keine saubere physikalische GroBiengleichung
darstellt, sondern immer mehr als dimensionslose Berechnungsvorschrift verwendet wird.
Da in diesen Untersuchungen der Sorptionsansatz als am meisten abgesicherte Grund-
lage verwendet wird und nach Madglichkeit bei den Versuchsnachrechnungen nicht ver-
indert werden soll, wird nur auf die Aspekte seiner Anwendung eingegangen. Die jhm
zugrunde liegenden physikalischen Sachverhalte kénnen nur gestreift werden.

Sehr tiefgehende Beschreibungen des Sorptionsverhaltens und seines physikalischen In-
haltes findet man in den folgenden Quellen: - In der KFA wurden die Referenzmessungen
von Hilpert® durchgefithrt. Der Statusbericht “Band 3: Spaitproduktfreisetzung”? ver-
sucht alle Daten, die im Zusammenhang mit Spaltprodukttransportvorgiangen vorliegen,
zusammenzufassen. Hier ist im Anhang eine Darstellung des Sorptionsmodells und der
verwendeten Daten enthalten. In der Arbeit von Dannert® wird ausfihrlich auf die
Sorption eingegangen, besonders auch auf den Schritt von den MeBverfahren und Er-
gebnissen zur mathematischen Formulierung der Sorption. Dariiberhinaus befassen sich
zwel technische Informationen von Scherer® und Dannert!0 speziell mit den Formulie-
rungsschwierigkeiten und unterschiedlichen Schreibweisen fur die Sorptionsisothermen.
Ganz aktuell ist die Arbeit von Kwasny!!, der in einer experimentellen Arbeit neue

Messungen der Sorptionsisothermen von Céasium an A3-3 Matrixgraphit durchgefithrt
hat.

Die Abb. 2 auf Seite 9 zeigt zwei verschiedene Bereiche des Sorptionsverhaltens, Ober-
halb einer Grenzkonzentration knicken die Sorptionsisothermen!? ab, Der Bereich

¢ Hilpert, Sorption of Cesivm and its Vaporization from Graphitic Materials at high Tempera-
tures, 1988, S, 157 - 164,

7 Moormann, Methodik umfassender probabilistischer Sicherheitsanalysen fiir zukiinftige HTR
Anlagen, Band 3: Spaltprodukte, 1987, S. 105 ff,

Dannert, Mehrphasendiffusion von Spaltprodukten im Graphit, 1989, S. 21 ff,

Scherer, Ansatz einer geschlossenen Schreibweise fiir Sorptionsisothermen und effektive Diffu-
sionskoeffizienten, 1990,

Dannert, Herleitung der Sr-Sorptionsisothermen fiir Matrix A3-3 sy 1990,

Kwasny, Césium-Sorptionsuntersuchungen an graphitischen Reaktorwerkstoffen, 1990.

Dieser Knick stelit eine Unstetigkeit in der ersten Ableitung der Formulierung dar, Er ist auf
diec Unzuldnglichkeit der Formulierung der Sorptionsisothermen zuriickzufithren. Es gibt daher

Bestrebungen, den Henry- und Freundlich-Bereich in Zukunft in einer geschlossenen Formu-

10



unterhalb der Grenzkonzentration wird Henry-Bereich und der oberhalb Freundlich-
Bereich genannt. In beiden Bereichen wird das Konzentrationsverhiltnis durch die Gré-
e o ausgedriickt (Gleichung 2.3-1). Die Grofle wird aber nach unterschiedlichen Be-
rechnungsvorschriften bestimmt. Das Verhiltnis von Gas- zu Graphitkonzentration ist
gleich a.

Co
o= -—C—m— (23-1)
:Graphir
a0 : Konzentrationsverhiltnis
Coos : Gaskonzentration in der Grenzschicht
Coraphit : Graphitkonzentration an der Oberfliche

Im Henry-Bereich (CG‘_‘,glphit < CGrenz) ist « nur von der Temperatur abhingig und wird
nach folgendem Berechnungsverfahren bestimmit.

T, By '
g = T? oe(AH+ T) (2.3—2)
oc}; : fur den Henry-Bereich
T : Bezugstemperatur (1 K)
T : Temperatur
AuBy : Koeflizienten fir den Henry-Bereich

Beim Freundlich-Bereich (CGmphn > Cgrens) Dosteht neben der Temperatur- jetzt auch
noch Konzentrationsabhiéngigkeit. Man kann sich dies so erkldren, dafl ab einer be-
stimmten Beladung des Graphites alle Pldtze mit besten Bindungseigenschaften (hochste
Bindungsenergie) besetzt sind. Beim Ubergang zu héheren Energien kénnen nur noch
energetisch unginstigere Bindungen eingegangen werden, hieraus ergibt sich die Kon-
zentrationsabhéngigkeit des Freundlich-Bereichs.

(Dp L)
B P
Ty (et ) CGraphIr

Lierung abzudecken. In SPTRAN, wo noch die getrennte Formulierung verwendet wird, mils-
sen die Unstetigkeitsstellen zur Vermeidung von Iterationsproblemen durch eine Ausgleichs-

rechnung geglittet werden.

Funkiionsweise der Spaltprodukttransportrechnungen 11



o : fir den Freundlich-Bereich

T : Bezugstemperatur (1 K)

T : Temperatur

Céraphir : Graphitkonzentration nahe der Oberfliche
G : Bezugskonzentration (1 / m’ )

ApBeDr Er : K oeffizienten fiir den Freundlich-Bereich

Um noch einmal auf die Bedeutung der Sorption hinzuweisen, soll einmal filr 1000°C das
Verhiltnis von Gas- zu Graphitkonzentration angegeben werden. Es betrdgt im Henry-
Bereich noch fast 108, Selbst bei dieser Temperatur ist die Konzentration im Gas noch
um fast 8§ Zehnerpotenzen kleiner als im Graphit. Schon hier sicht man, welche Bedeu-
tung die Sorptionsisothermen und die in ihnen ausgedriickten physikalischen Zusam-
menhiinge fir die Zuriickhaltung und Speicherung der Spaltprodukte haben. Fir die
Rechnungen kann man erahnen, welche numerischen Schwierigkeiten das
Sorptionsmodell bei ihnen verursachen kann, besonders wenn noch die Konzentra-
tionsabhéngigkeit hinzukommt.

2.3.2 Diffusionskoeffizienten

2.3.2.1 Feststoffdiffusionskoeffizienten

Die Diffusionskoeffizienten bestimmen die Transportgeschwindigkeiten der
Spaltprodukte im Festkérper. Mit Hilfe der Diffusion werden in den hier verwendeten
Modellen durch die verschiedenen Diffusionskoeffizienten Mechanismen, die auf den
ersten Blick verschiedenartig sind, beschrieben.

So wird in der Siliziumkarbid-Schicht der Coated Particles durch einen extrem kleinen
Diffusionskoeffizienten die fast vollstdndige Riickhaltefihigkeit dieser Schicht simuliert.
Erst bei Temperaturen h&her 1600°C zeigt sich eine merkliche Freisetzung von
Spaltprodukten aus den Brennelementen. Dagegen wird in den anderen Bereichen mit-
tels Diffusion der Transport und gekoppelt mit der Sorption die Speicherung der
Spaltprodukte beschrieben, wobei unter Speicherung die Spaltprodukte verstanden wer-
den, die in ein bestimmtes Volumen hineindiffundieren. Der Speicherungseffekt ergibt
sich allein durch das so erhohte Inventar. Diese Speicherung ist natiirlich reversibel.

Die folgende Abbildung zeigt alle Diffusionskoeffizienten, die fiir die Beschreibung von
Brennelement und Coated Particle benétigt werden.

12
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Abb. 3. Diffusionskoeffizienten fiir Ciisinm in BE und CP

Die Verdnderung der Diffusionskoeffizienten wird hier {iber der Temperatur angegeben.
Die gewihlte Darstellungsform ist eine Arrheniusdarstellung. In dieser Darstellungsart
erscheinen alle Bindungsvorginge, die iber eine konstante Aktivierungsenergie verfligen
als Gerade. Reine Diffusionsvorgiinge weisen dieses Verhalten auf. Filr einige Materi-
alien wurden Korrekturen eingefihrt. Dies deutet darauf hin, daff hier nicht nur
Diffusionsprozesse ablaufen.

Es ist deutlich zu erkennen, wie klein gerade der Diffusionskoeffizient fur die
Siliziumkarbid-Schicht in den Coated Particles ist. Dagegen ist der Diffusionskoeffizient
im Graphit der Brennelement-Matrix um meist 6 Zehnerpotenzen gréBer. Eine Aus-
nahme bildet nur der Diffusionskoeffizient {ir die Pufferschicht im Brennelement. Da
diese Schicht praktisch keine Riickhaltefihigkeit aufweist, wurde flir sie der
temperaturunabhingige Wert von 10" (m?/sec) gewihlt. In der Abbildung liegt er daher
auf dem Rand und ist in der schwarz/weiBen Abbildung nicht erkennbar.

Da es sich bei der Diffusion um einen Transportvorgang handelt, der von der Aktivie-
rungsenergie abhingig ist, wird filr die mathematische Formulierung eine Arrhenius-

Beziehung gewihlt.

Funktionsweise der Spaltprodukttransportrechnungen 13



AQ Y

DyfT)=Dye¢ Pn'T 4 Dgee %7 (2.3 —4)
Dy : effektiver Diffusionskoeffizient
AQ : Aktivierungsenergie
Dy : Normierungsgréfle
T : Temperatur
Rn : molare Gaskonstante

Die Gleichung (2.3-4) zeigt, daB} zur Abdeckung von Abweichungen vom reinen
Arrhenius-Verhalten zusitzlich die Moglichkeit besteht, den Diffusionskoeffizienten
durch zwei Arrhenius-Beziehungen auszudriicken.

2.3.2,2 Gasdiffusionskoeffizienten

Auch bei der Formulierung der Transportvorginge im Gas wird die Fick'sche Diffusion
angesetzt. Die bestimmende Groéfie hierfur ist der bindre Gasdiffusionskoeffizient.
Berger-Rossa hat im Programm SPTRAN einen komplexen Ansatz!3 gewidhlt, Dieser
Ansatz wird durch den Ansatz von Batalasi4 ersetzt. Dieser Ansatz ist einfacher und

wird auch von anderen Programmen bei den Spaltproduktrechnungen verwendet. Diese
einfache Formulierung lautet:

1.69
Dous= Do+ (i) = 2% (23-5)

Dias : bindrer Gasdiffusionskoeffizient
Dy : Normierungskonstante, abhéngig vom betrachteten

Spaltprodukt und betrachteten Gas
T : Temperatur [K]
Po : Bezugsdruck [1 bar]
p : Druck [bar]

Durch verschiedene Werte fir Dy kann diese Beziehung an verschiedene Gase und

Spaltprodukte angepaBt werden In der Arbeit von Batalas finden sich die entspre-
chenden Tabellen.

13 Berger-Rossa, Riickhaltung und Umverteilung von Spaltprodukten im Core und im Primér-
kreislauf von Hochtemperaturreaktoren bei hypothetischen Storfallereignissen, 1988, S, 27 f.

14 Batalas, Theoretische Untersuchung zur Diffusion von biniren Gasgemischen im Hinblick auf
den HTR.
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Im Bereich der Kugelschﬁttilng werden Korrekturen am Diffusionskoeffizienten vorge-
nommen, um das Diffusionsverhalten hier richtig zu beschreiben!5,

2.4 Thermohydraulische Abliufe und Spaltproduktaufbau: Grundlage fiir
den Spaltprodukttransport

Den Primérkreistauf eines Hochtemperaturreaktors, und nur dieser ist fir diese
Spaltproduktuntersuchungen relevant, kann man sich vereinfacht als eine Warmequelle
und eine Wirmesenke, die mittels eines Gaskreislaufes verbunden sind, vorstellen. Hier-
beij ist das Reaktorcore die Wirmequelle. Die Wirmesenke kann je nach Nutzungszweck
der Anlage verschieden sein. Es kann sich um einen Dampferzeuger, einen
Wirmetauscher oder auch um eine Heliumturbine handeln.

Die Abb. 4 auf Seite 16 zeigt den ecinfachen Aufbau am Beispiel eines
Hochtemperaturreaktors mit Spannbetonbehélter. Die Brennelemente im Core sind
vollstindig von graphitischen Einbauten umgeben, da nur diese der Temperatur- und der
Strahlungsbelastung durch Neutronen standhalten, Erst auBBerhalb der Graphiteinbauten
sind die Stahleinbauten angeordnet, die den Ubergang zur Wirmesenke (hier Dampfer-
zeuger) bilden. Das ganze Primérsystem ist in einem Spannbetonbehilter mit innenlie-
gendem Liner angeordnet, der das unter Druck stehende Kiihigas einschlieSt und gegen
Einwirkungen von auflen schiitzt.

Im Bild zeigen die Pfeile den Stromungsverlauf des Kiihlgases beim Normalbetrieb an.
Das Kihlgas tritt durch den Deckenreflektor von oben in das Core (1) ein, es heizt sich
beim Umstrémen der Brennelemente auf, verld3t das Core durch den Bodenreflektor und
gelangt von dort in den Dampferzeuger (2). Oberhalb des Dampferzeugers ist das
Geblidse angeordnet, welches das Gas an der AuBenseite des Cores (um diese
Corebereiche zu kithlen) wieder zum Deckenreflektor transportiert.

15 Berger-Rossa, Ebenda. , S. 29 f,

Funktionsweise der Spaltprodukttransportrechnungen 15
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1: Kugelschiittung der Brennelmente
2: Wirmesenke des Reaktors

3: Graphiteinbauten

4: Metalleinbauten

5. Spannbetonbehilter

Abb. 4. Prinzipskizze eines Hochtemperaturreaktors

Im Core entstehen als unerwiinschtes, aber unvermeidbares Nebenprodukt zur Wirme-
energie die Spaltprodukte, Im Normalbetrieb bleiben die Spaltprodukte, wie die lang-
jahrigen Betriebserfahrungen mit dera AVR gezeigt haben, fast volistéindig in den Coated
Particles eingeschlossen. Nur ein geringer Anteil wird aufgrund herstellungsbedingter
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Urankontamination des Brennelement-Graphits!6 (Uﬂ_m/Ugesmlt < 10%) auBerhalb der
Coated Particles gebildet. Hierzu kommt noch ein Freisetzungsanteil aus Coated
Particles, die wihrend des Normalbetriebes defekt werden. Dies ist zwar in den bishe-
rigen Experimenten nicht aufgetreten, darf aber aufgrund der riesigen Anzahl der Coated
Particles im Corel7 nicht ausgeschlossen werden. Diese beiden Anteile sind verantwort-
lich fur die Spaltprodukte, die wihrend des Normalbetriebes aus den Brennelementen
freigesetzt werden. In den Rechnungen dieser Arbeit wird daher konservativ ein Anteil
des “Freien Urans” von etwa 10™ des Gesamtinventars gewdhlt.

Alle tibrigen Spaltprodukte miissen die verschiedenen Schichten der Coated Particles
liberwinden, bevor sie in den Kreislauf gelangen kénnen. Dies ist aber wegen der her-
vorragenden Rilckhalteeigenschaften dieser Schichten erst ab Temperaturen von iiber
1600°C zu erwarten. Die aufwendigen Experimente, die dies belegen, werden in dieser
Arbeit ausfithrlich geschildert, da sie zur Validierung des Programms verwendet werden.

Die wenigen Spaltprodukte, die im Normalbertrieb freigesetzt werden, gelangen in das
Helium, welches zur Steigerung seiner Wirmetibertragungsfihigkeit unter einem Druck
von 50-60 bar steht, Sie werden vom Gasstrom aufgenommen und von ihm durch den
Primérkreislauf transportiert. Im Primérkreislauf konnen sie sich sowohl an den
Graphiten als auch an den metallischen Komponenten ablagern. Hierbei gilt allgemein,
daf die Anlagerung um so wahrscheinlicher ist, je k4lter es an der betreffenden Stelle ist.

Die Kreislaufkontamination ist bei Hochtemperaturreaktoren, wie die Betriebserfah-
rungen zeigen, so niedrig, daf} sie bei Anlagen mit getrenntem Primér- und Sekundir-
kreislauf keine allzugrofen Probleme bereitet. Da aber schon lange iiberlegt wurde,
einen gasgekithlten Reaktor direkt mit einer Gasturbine zu betreiben, sind viele Uberle-
gungen zur Einkreisanlage mit Heliumturbine lange diskutiert und erforscht worden.
Diese Ideen sind letztlich an der Frage der Kontamination der Heliumturbine geschei-
tert, denn schon eine geringe Kontamination der Turbine kénnte die unvermeidlichen
regelmiBigen Wartungen unmoglich machen. Im Hinblick auf eine Einkreisanlage mit
Heliumturbine ist die Fragestellung der Spaltproduktfreisetzung im Normalbetrieb sehr
aktuell. Deshalb wurde zeitgleich mit der vorliegenden Arbeit eine Untersuchung von
Mattke!8 zur Freisetzung aus einem Modul-Hochtemperaturreaktor bei Normalbetneb
im Hinblick auf den Einbau einer Gasturbine durchgefihrt,

Auch bei der Storfallbetrachtung wird der gesamte Primérkreislauf von SPTRAN
simuliert, Denn die Spaltprodukte miissen, bevor sie durch ein Leck den Priméirkreislauf

16 RagoB, Die unteren Grenzen der Spaltproduktfreisetzung beim HTR-MODUL, 1990.

17 {iber 10 000 Coated Particles pro Brennelement, 360 000 Brennelemente im Modul-Reaktor
und | 150 000 im HTR 500.

18 Mattke, Berechnung der Spaltproduktverteilung in Core und Primérkreislauf eines
Hochtemperaturreaktors im Normalbetrieb.
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verlassen, viele Primérkreislaufkomponenten passieren, kénnen sich dabei ablagern und
reduzieren so die Freisetzung. Da sich das Programm SPTRAN noch in der
Verifikations- und Programminderungsphase befindet, ist es sinnvoll, als erste Anwen-
dungen solche Storfille zu behandeln, bei denen sich die grofite zu erwartende Spalt-
produktfreisetzung einstelit. Denn nur so kann getestet werden, ob das Programm in der
Lage ist, groBe Spaltproduktfreisetzungen und damit grofie K onzentrationsgradienten
korrekt zu verarbeiten. Daher werden Storfille an grofen Hochtemperaturreaktoren,
wie dem HTR 500, mit unterstelltem volligen Ausfall der Nachzerfallswirmeabfuhr
untersucht. Bei diesen Storfallszenarien ergibt sich der hochste Anstieg der
Coretemperaturen und damit auch die grofte Spaltproduktfreisetzung aus den
Brennelementen. Der  Temperaturanstieg  bewirkt  iiber den  negativen
Temperaturkoeffizienten die Abschaltung der nukiearen Kettenreaktion. Diese passive
Sicherheitseigenschaft iiber naturgesetzliche Riickkopplungen!? ist gesichert. Deshalb
wird bei allen Storfalluntersuchungen in dieser Arbeit immer vereinfachend der Reaktor
von Stérfalibeginn als nuklear abgeschaltet angesehen.

Der vollige Ausfall der Nachzerfallswirmeabfuhr beinhaltet auch, dafl die Geblése ste-
hen. Ein Loop soll gedffnet sein, so daB sich eine Stromung ecinstellen kann, die die
freiwerdenden Spaltprodukte aus dem Core transportieren kann. Aus diesem
Storfallszenario sind jetzt Pfade mit unterschiedlichen Druckentlastungen (siche Studie
zurn Sicherheitsverhalten des HTR 500)20 moglich. Bei diesen Untersuchungen wird die
verzdgerte Druckentlastung gewihlt (in der Studie mit Fall 2 bezeichnet). Sie geht in die
Storfallrechnungen als Druckentlastung von 55 auf 25 bar in den ersten 12 Stunden nach
Stérfallbeginn und dann von 25 auf 1 bar in den n#chsten 23 Stunden ein. Im Kapitel,
welches die Storfallrechnung behandelt, wird diese Wahl begriindet.

Fiir alle Storfille mit Ausfall der Nachzerfallswirmeabfuhr gilt, daf die im Core frei-
werdende Nachwérme das Core stark aufheizt. Die erzwungene Strémung kommt mit
dem Ausfall der Geblédse zum Erliegen. Aufgrund der Temperaturverteilung stellt sich im
Core und im Loop eine Strémung durch Naturkonvektion ein. Die Richtung der sich
ausbildenden Stromung ist genau entgegengesetzt zu der, die in Abb, 4 auf Seite 16
durch die Pfeile dargestellt ist. Da das Core die heifleste Stelie im Reaktor ist, ergibt sich

an dieser Stelle eine Aufwirtsstrémung, die das Strémungsverhalten im gesamten Pri-
mirkreislauf bestimmt.

Mit zunehmender Temperatur im Core werden die Spaltprodukte freigesetzt. Das Gas
nimmt sie von den Brennelementen auf und transportiert sie durch den Reaktor. Sie
kénnen sich wieder an Graphit- oder Metallkomponenten ablagern oder gelangen durch

19 Schulten, Zur technischen Gestaltung von passiv sicheren Hochtemperaturreaktoren, 1990, S.
7 1L

2 Vgl. Rehm, II. Corethermodynamik in: Sicherheitstechnische Untersuchung zum Storfallver-
halten des HTR-500, 1984, S. 58 ff.
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das Leck aus dem Primérkreis. Die SPTRAN-Rechnung soll ermitteln, wie sich die
Spaltprodukte beim Storfall verhalten, wieviele aus den Brennelementen freigesetzt wer-
den und wohin sie gelangen.

Die kurze Schilderung der thermohydraulischen Zusténde im Reaktor und besonders das
Verstdndnis der Wirmetibertragung und des Warmetransports sind eine wichtige Vor-
aussetzung zum Verstdndnis des Spaltprodukttransports, da dieser in vielen Punkten
analog zum Wérmetransport simuliert wird.

Fir ein Programm wie SPTRAN ist es unerheblich, ob mit ihm der
Spaltprodukttransport eines Storfalls oder des Normalbetriebs behandelt wird. Es ist le-
diglich entscheidend, daf die richtigen thermohydraulischen Daten und die Anfangs-
konzentrationen der Spaltprodukte vorliegen. Beim Normalbetrieb verwendet SPTRAN
immer wieder die thermohydraulischen Daten eines Gleichgewichtszustandes. Beim
Storfall liest es zur Bestimmung der thermohydraulischen Transienten nacheinander die
Daten der Storfallzeitpunkte ein, die vorher berechnet worden sind.

2.5 Funktion des Programmes SPTRAN

An dieser Stelle soll in kurzer Form ein Uberblick gegeben werden, wie SPTRAN ar-
beitet. Ein tieferer Einblick wird erst bei den Versuchsnachrechnungen gegeben werden,
wo die Mgglichkeit zum direkten Vergleich von Theorie, programmtechnischer Umset-
zung und Ergebnissen besteht.

2.5.1 Modellierung des Brennelementes

Die primiire Spaltproduktquelle sind die Coated Particles in den Brennelementen. Die
Abb. 5 auf Seite 20 zeigt das Brennelement, die Verteilung der Coated Particles darin
und den Aufbau derselben. Die Spaltprodukte befinden sich fast ausschlieBlich im
UOZ-BrennstofIkern. Solange sie dort bleiben, gehen von ihnen keine Probleme aus. Ein
Durchdringen verschiedenster Schichten kennzeichnet ihren Weg bis zur Freisetzung an
der Oberfliche der Brennelemente. Das Programm SPTRAN verwendet folgenden An-
satz zur Beschreibung des Systems Coated Particle - Brennelement:

Fiir jede Coremasche wird ein représentatives Brennelement berechnet, fiir welches die
lokale zeitliche Temperatur- und Stromungssituation von den thermohydraulischen
Rechnungen geliefert wird. Auch die Menge der zum Storfallbeginn in den
Brennelementen vorhandenen Spaltprodukte liefert der nukleare Teil der vorbereitenden

Rechnungen.
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Abb. 5, Darstellung von Brennelement und Coated Particle

Das Coated Particle wird entsprechend seinem realen Aufbau aus verschiedenen Mate-
rialien in Zonen unterteilt. Der Stofftransport wird in allen diesen Zonen (Schichten)
durch einfache Fick’sche Diffusion beschrieben. Als Randbedingung wird beim Uber-
gang von einer Schicht zur nichsten Stetigkeit in der Spaltproduktkonzentration ver-
langt. Jeder dieser Schalen wird ein temperaturabhéngiger Diffusionskoeffizient fiir die
Spaltproduktdiffusion zugeordnet. Fur jede Schicht besteht die Méglichkeit der unab-
hingigen Mascheneinteilung., Als numerisches Verfahren wird das Verfahren der finiten
Differenzen verwendet. Die duBiere Randbedingung fir die Coated Particles ist durch

Gleichsetzen der Konzentration an der Oberfliche des Coated Particle und der im
Brennelement gegeben.
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Diese Modellierung liefert als Ergebnis einen Quellterm zwischen Coated Particle und
Brennelement, Aus der Anzahl der Coated Particies im Brennelement kann der
Gesamtquellterm in das Brennelement berechnet werden. Dieser Quellterm wird im fol-
genden als primire Freisetzung bezeichnet. Es wird noch zwischen Intakten und De-
fekten Coated Particles unterschieden. Die Defekten Coated Particles werden wie die
Intakten modelliert, nur die dufleren Schichten werden als picht vorhanden angesehen,
da der Defekt den Verlust der Riickhaltewirkung dieser Schichten bewirkt. Durch das
Vorprogramm CPBRUCH ist der Anteil der Defekten Coated Particles bekannt. So
kann aus den Quelltermen, aus einem Intakten und einem Defekten Coated Particle, der
Gesamtanzahl der Coated Particles und dem Verhiitnis von Defekten zu Intakten
Coated Particles der Gesamtquellterm ins Brennelement berechnet werden.

Das Brennelement wird genau wie ein Coated Particle modelliert, es besteht jedoch nicht
aus 5 verschiedenen Zonen, sondern nur aus 2 Zonen. Die innere Zone entspricht dem
Bereich, der die Coated Particles enthilt, und die duflere Zone der brennstofffreien
Graphitschicht. Der Quellterm aus den Coated Particles wird auf die Feinzonen der
brennelementhalitigen Schicht entsprechend ihrem Volumenanteil aufgeteilt. Aus den
Quelltermen im Innern und dem Quellterm von der Brennelementoberfliche ins Gas er-
gibt sich dann im Brennelement das Konzentrationsprofil der Spaltprodukte, An der
Oberfldche des Brennelements gilt als Randbedingung Stoffibergang und Sorption. Die
Sorptionsisothermen liefern die Konzentration im Gas direkt an der Wand. Zwischen
dieser wandnahen Konzentration und der eigentlichen Gaskonzentration ergibt sich die
Beziehung nach dem Stoffiibergangsgesetz in Gasen. Uber diese beiden Beziehungen ist
das Brennelement an die Gasphase angekoppelt.

Die Coated Particles sind die primdre Spaltproduktquelle. Doch miissen die
Spaltprodukte, die sie verlassen haben, noch die Brennelementmatix iberwinden. Hier-
durch wird ihre Freisetzung verzogert oder sie werden sogar in der Matrix gespeichert.
Es gilt: je hoher die Temperatur wird, desto groBer werden die Diffusionskoeffizienten
(bessere Diffusion) und die Werte der Sortionsisothermen (schlechtere Sorption), und
die Spaltprodukte kénnen die Coated Particles und das Brennelement einfacher verlas-
sen. Zusitzlich nimmt auch der Bruchanteil der Coated Particles mit steigender Tem-
peratur zu und somit versagen immer mehr der wirksamen Riickhaltebarrieren vollig.
Eine genauere Beschreibung der Coated Particle - Brennelement Modellierung ist im
Kapitel tiber die Nachrechnung der Freisetzungsexperimente von Schenk zu finden.

2.5.2 Modellierung der Gasphase

Wenn die Spaltprodukte an der Oberfliche des Brennelementes angelangt sind, werden
sic an das Gas unter der Bedingung abgegeben, dall im Gas die Spaltprodukt-
konzentration noch nicht so hoch ist, daB durch die Sorptionbeziehung ein Transport in
das Gas verhindert oder sogar Spaltprodukte in das Brennelement aufgenommen Wérden.
Mit dem Gas haben die Spaltprodukte auch das Transportmedium erreicht, das fiir die
Mobilitdat der Spaltprodukte im Reaktor verantwortlich ist, denn die
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Diffusionsgeschwindigkeit im Graphit ist so langsam, daB sie fiir eine Ortsverdnderung
der Spaltprodukte im Reaktor keine Rolle spielen. Firr die metallischen Reaktorkompo-
nenten wird sogar durch die Annahme, dafl sie nur an der Oberflidche Spaltprodukte
binden konnen, bewirkt, daB bei ihnen iiberhaupt kein Transport moglich ist. Damit ist
die Gasphase der cinzige Transportmechismus, wihrend alle anderen Vorgédnge nur der
Speicherung der Spaltprodukte dienen. Die einzige Ausnahme ist der
Spaitprodukttransport durch das Brennelement, aber hier werden auch nur kiirzeste
Wege liberwunden, wobei keine bei diesen Transport konkurrierende Gasphase existiert.

Im Gasraum kénnen die Spaltprodukte auf zwei Arten transportiert werden. Einmal
werden sie mit der Bigenbewegung des Gases mitgefiihrt. Die Stromungsgeschwindig-
keiten ergeben sich aus den thermohydraulischen Vorrechnungen. Zusétzlich ist diesem
Transport noch die binire Gasdiffusion der Spaltprodukte relativ zum Gas Uberlagert.
Zur Bestimmung dieser Diffusion wird der bindre Gasdiffusionskoeflizient der
Spaltprodukte im Helium bestimmt.

Die Gasdiffusion ist verglichen mit der Diffusion im Graphit recht schnell, aber die be-
stimmende GréfB3e ist der Transport durch die Eigenbewegung des Gases. Bei fortge-
schrittenen Storfallablidufen kann auch die Spaltproduktdiffusion im Gas eine entschei-
dende Rolle spielen, wie das folgende Beispiel zeigt.

Eines der Ergebnisse, die Berger-Rossa bei der erstmaligen Anwendung des Programmes
SPTRAN erhielt, war eine Ablagerung von Spaltprodukten im Bodenreflektor des Re-
aktors. Da mit SPTRAN erstmals die Moglichkeit gegeben war, den kompletten Pri-
mirkreislauf zu betrachten, war die naheliegende Erklirung fiir die Speicherung der
Spaltprodukte im Bodenreflektor, dafl sie mit der Strémung durch den Priméarkreislauf
dorthin gelangt waren. Eine genaue Untersuchung der Ergebnisse von Berger-Rossa
durch Resing?! hat zu dem tiberraschenden Ergebnis gefithrt, daB keine Spaltprodukte
bei den Berger-Rossa Rechnungen (evtl. auch nur wegen eines Ansatzfehlers bei der
Penetration in die Metalle) durch den Primérkreislauf hindurch gelangen konnten, da
sich der Dampferzeuger als 100%ige Spaltproduktfalle erwies. Die Spaltprodukte ge-
langten, wie eine genaue Betrachtung der Effekte ergab, durch Diffusion gegen die Gas-
stromung in den Bodenreflektor. Nach 40 Tagen war die Gasstromung so stark zuriick-
gegangen, daf  der  Diffusionsanteil am  Transport bei  extremen
Konzentrationsgradienten groBer wurde als der Strémungsanteil, Die Gasstromung im
Bodenreflektor ging zu diesem Zeitpunkt auf unter 5 cm/sec zuriick.

Dies Beispiel solf dem Leser verdeutlichen, wie sensitiv die Spaltproduktrechnungen auf
das thermohydraulische Strémungsverhalten reagieren. Die Grundlage fiir eine korrekte
Bestimmung des Spaltprodukttransportverhaltens bei Storfillen liegt zum wesentlichen
Teil in der korrekten Beschreibung des thermohydraulischen Storfallgeschehens.

21 Resing, Transport des Césiums in Hochtemperaturreaktoren bej extremen Storfillen, 1988, S.
20 ff.
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Der ganze Gasraum des Primirkreislaufs wird auch durch eine zweidimensionale
Diffusionsrechnung (in den Loopteilen nur eindimensional) abgebildet. Auch hier wird
zur Losung die Methode der finiten Differenzen verwendet.

Die Brennelemente sind die Quelle aus der die Spaltprodukte in die Gasphase gelangen.
Diese Freisetzung ins Gas erfolgt vor allem in den heifesten Corebereichen. Die Gas-
phase transportiert die Spaltprodukte dann, im Reaktor. Dabei passieren die
Spaltprodukte alle anderen Komponenten des Primirkreislaufes. Jede dieser Kompo-
nenten kann Spaltprodukte aufnehmen und auch wieder abgeben. Das Programm
SPTRAN verfligt tiber verschiedenartige Bausteine, um diese Komponenten entspre-
chend den Erfordernissen der Spaltproduktsorption zu modellieren.

2.5.3 Modellierung der anderen Komponenten

Bei der ganzen Modellierung der Komponenten des Primérkreises, auBer den
Brennelementen und den Coated Particles, die in den thermohydraulischen Rechnungen
nicht in der realen Geometrie behandelt werden, wird zur Bestimmung der
Geometriegroflen auf die Daten zurlickgegriffen, die von den Vorlduferprogrammen
verwendet oder errechnet wurden. Das Programm SPTRAN iibernimmt die gesamte
Geometrie des Corebereiches vom Programmn KONVEK und die Geometrie des
Netzwerkes vom Programm KISMET. SPTRAN ist damit auch im Hinblick auf die
Geometriedaten des Reaktors auf die enge Kopplung mit den Programmen angewiesen,
die fur die Vorrechnungen eingesetzt werden.

Bei der Modellierung der Komponenten fir SPTRAN ist besonders zwischen
graphitischen und metallischen Einbauten zu unterscheiden. Die Sorption von
Spaltprodukten an Graphiten und Metallen wird mit vollig verschiedenen Ansitzen, die
auch unterschiedliche Modellierungen verlangen, beschrieben.

2.5.3.1 Graphitische Einbauten

Die Graphite sind ilber die Randbedingung der Sorption zwischen Graphit und Gas-
grenzschicht und dem Stoffiibergang von Gasgrenzschicht zum Gas an die Gasphase
angekoppelt. Diese Ankopplung wurde schon beim Brennelement angesprochen und
wird bei der Nachrechnung des Deckenreflektorexperimentes noch ausfihrlich behan-

delt.

Die Speicherung der Spaltprodukte erfolgt im Graphit durch die Aufnahme mittels
Sorptionsbezichung und dann iiber das Hineindiffundieren in den Graphit. Da die
Transportprozesse im Graphit sehr langsam sind, wird nur der Transport senkrecht zur
Oberfliche betrachtet. Ein Transport im Graphit parallel zur Oberfliche ist vollig zu
vernachldssigen, wenn als konkurrierender Transportmechanismus eine Gasphase vor-
handen ist. Daher muB die Diskretisierung des Graphites an der Oberflédche sehr fein
sein, um den Gradienten, der sich bei der Speicherung einstellt, richtig wiedergeben zu
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konnen. Die Graphitmenge und die Eindringtiefe sind verantwortlich fur die Gesamt-
speicherfahigkeit.

Im Core sind drei verschiedene Graphiteinbauten zur Beschreibung aller Komponenten
aus Graphit vorgesehen. Es handelt sich hier um die Vertikale Stromr&hre (VSR), die
Vertikale Graphitmasche (VGM) und die Horizontale Graphitmasche (HGM).

Die Vertikale Stromréhre steht zur Modellierung'von allen Graphitkomponenten zur
Verfigung, die Durchlisse fir den Ktthlgasstrom aufiveisen, Aus der Grofie und Form
der Durchlésse wird der hydraulische Durchmesser fir diese bestimmt. Aus der Linge
und dem hydraulischen Durchmesser der Gasdurchldsse sowiec dem Anteil an festem
Graphit, der jedem DurchlaB im Mittel zugeordnet werden kann, wird ein fiktives
Graphitrohr ermittelt. Der innere Durchmesser des fiktiven Graphitrohres simuliert
einen der Durchlisse und das umgebende Graphit die Graphitwand dieses Duchlasses,
welche die Spaltprodukte aufnehmen wird. Das fiktive Graphitrohr wird den Tempera-
tur-, Stromungs- und Spaltproduktkonzentrationsbedingungen, die am Ort der
simulierten Komponente auftreten, ausgesetzt. Als Ergebnis ergibt sich ein Quellterm
“zwischen dem fiktiven Rohr und der Gasphase. Dieser Queliterm muf mit der realen
Anzah! der Durchidsse der betrachteten Masche der Komponente multipliziert werden.
Als Ergebnis hieraus resultiert der Gesamtquellterm. In dieser Arbeit werden der Boden-
und der Deckenreflektor als Vertikale Stromrdhren beschrieben. Im Kapitel der Nach-
rechnungen der Deckenreflektorexperimente wird auf die Modellierung der Vertikalen
Stromrdhren noch ausfithrlich eingegangen.

Bei den Vertikalen und Horizontalen Graphitmaschen handelt es sich um massive
Graphiteinbauten, bei denen an einer Seite das Kithlgas vorbeistromt. Die
Graphiteinbauten, die die kugelférmigen Brennelemente aufnehmen, (sieche Abb. 4 auf
Seite 16 mit der Nummer 3), werden von auflen mit dem zum Core zuriickkehrenden
Gas gekihlt (Normalbetrieb). Die AuBenseite wird als Vertikale Graphitmasche be-
schrieben.  Diese Graphitmaschen kénnen durch die umstromte Oberfliche
Spaltprodukte aufnehmen und sie dann iber Diffusion in der Tiefe des Graphits binden.
Als Randbedingung wird wieder der Sorptions-Stoffilbergang verwendet. Die Beschrei-

bung der Geometrie ist einfach, da die geometrische Oberfliche direkt fur die Berech-
nung des Quellterms benutzt werden kann.

Fiir alle diese Graphite kénnen in der Eingabe von SPTRAN alle Materialdaten zum
Spaltprodukttransport fiir jede Komponente eingegeben werden. Dies sind vor allem die
Werte fur die Diffusions- und Sorptionskoeffizienten. Auch kann die Einteilung in
Feinzonen unabhiéngig voneinander bestimmt werden.

Da sich die verwendete Theorie und auch alle Materialdaten nicht zwischen den
Vertikalen/Horizontalen Graphitmaschen und den Vertikalen Stromréhren unterschei-
den, kann man die Ergebnisse aus der experimentellen Uberprifung  dieser

Modellierungen . an Hand der Deckenreflektorexperimente wohl auf alle drei
Modellierungen anwenden.

24



2.5.3.2 Metallische Einbaufen

Die Validierung der Spaltproduktfreisetzungs- und -transportmodelle ist bisher nur fiir
die Freisetzung aus den Brennelementen an Hand der Schenk-Experimente und fiir den
Deckenreflektor an Hand der Deckenreflektorexperimente durchgefithrt worden. Die
Nachrechnung von Versuchsergebnissen hat bisher immer zu Korrekturen an den Daten
oder an der Modellierung gefuhrt. Fiir diese Arbeit hat sich als Konsequenz ergeben, bei
der abschliefenden SPTRAN-Rechnung nur bis zu den Reflektoren zu rechnen, da ge-
rade die durch Versuchsnachrechnungen erhéhte Ergebnissicherheit nicht wieder an an-
derer Stelle gefiihrdet werden sollte.

Deshalb konnen in dieser Arbeit keine Ablagerungen an Metallen beriicksichtigt werden.
Da aber im Programm SPTRAN schon alle wesentlichen Voraussetzungen fiir dic Be-
handlung von metallischen Einbauten vorhanden sind und auch nur unter Einbezichung
der Ablagerungen an Metallen eine Behandlung der Strémung durch den Loop reali-
sierbar ist, wird hier kurz das Ablagerungsmodell fir Metalle, welches im Programm
implementiert ist, beschrieben. Die Uberpriifung dieses Teils des Programms SPTRAN
sollte ganz oben auf der Liste der kiinftigen Arbeiten stehen.

An dieser Stelle wird eine kurze Beschreibung der Ablagerungsmechanismen gegeben.
Fur diese Zusammenstellung wurden die Beschreibungen von Resing2?? , Berger-Rossa?3
und Moormann?4 verwendet.

Der Transport der Spaltprodukte aus der Gasphase wird wie beim Graphit durch die
Formulierung des Stoffilbergangs. beschrieben.

QGas.Wand — Gas,00 O«h [CGas,Wand - CGas,oo] 25-1)
Q. and - Goso : Quellterm gasseitig
0 : geometrische Metalloberfliche
h : Stoffitbergangskoeffizient im Gas
Cas, Wend : Gaskonzentration in der Grenzschicht
Coumn : Gaskonzentration in der Masche

22 Resing, Transport des Césiums in Hochtemperaturreaktoren bei extremen Stérfdllen, 1988, 8.
16 ff,

23 Berger-Rossa, Riickhaltung und Umverteilung von Spaltprodukten im Core und im Primr-
kreislauf von Hochtemperaturreaktoren bei hypothetischen Storfallereignissen, 1988, S. 20 ff.

24 Vgl: Moormann, Methodik umfassender probabilistischer Sicherheitsanalysen fiir zuktnflige
HTR Anlagen, Band 3: Spaltprodukte, 1987, 8. 51 {f.
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In dieser Grenzschicht wird das Anlagerungsverhalten durch einen kinetischen Ansatz
aus der Gastheorie beschrieben. Der Strom zur Metalloberfliche setzt sich aus einem
Adsorptionsanteil (reversible Bindung) und einem Penetrationsstrom (irreversible Bin-
dung) zusammen. Der Penetrationsstrom ist ein kleiner konstanter Bruchteil des
Adsorptionsstroms. Zusammen ergeben sie den Strom an das Metall, der sich aus der
Auftreflgeschwindigkeit und der Haftwahrscheinlichkeit ergibt.

Qua= 0~y * Copwana* B (2.5-2)
QPe =Qeas vy CGa.r,Wand' (1 -~ B) (2.5~ 3)
Oua : Adsorptionsstrom
Ore : Penetrationsstrom
o : geometrische Metalloberfliche
o : Haftkoeffizienten
vy : Aufireffgeschwindigkeit
C o, Wand : Gaskonzentration in der Grenzschicht
-i-% : Quotient zwischen Adsorption und Penetration

Fiir den Anteil der Spaltprodukte, die reversibel gebunden werden, besteht iiber die
Desorption die Mdglichkeit, wieder in die Gasphase zu gelangen. Sowohl die reversible
als auch die irreversible Speicherung der Spaltprodukte wird als Oberflichenbelegung
betrachtet. Da sic aber getrennt bilanziert werden mussen, spricht man bei der
reversiblen von den auf den dufleren Oberflichen gebundenen und bei der irreversiblen
von den auf den inneren Oberfliichen gebundenen Spaltprodukten. Die Desorption ist
von der Belegung der duBeren Oberflichen abhéngig.

QDes= 5‘Qa (2.5~4)
o : Desorptionsstrom
0 : Desorptionskonstante
Q, : Anzahl der Spaltproduktatome auf der duBleren Stahloberfliche

Die Formulierungen der Gleichungen fir die Stoffstrome kénnen in Bilanzgleichungen
umgeschricben werden. So gilt fur die Grenzflache “Gasphase-Graphit” die Gleichung
(2.5-5), fur die 4uflere Stahloberfliche (2.5-6) und fur die innere Stahloberfliche (2.5-7).

QGa:,Wana‘- Gaso0 = QAa’ - QPcn + Q.Des (2.5-195)
dQ, . .
'_2;" = Quq— QDes - )“Qa (2'5 - 6)
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A%,

= Oren — A2 (2.5-7)
Qaa,,w,,,d_. Gasoo : Quellterm gasseitig .
Q, + Anzahl der Spaltproduktatome auf der suferen Stahloberfliche
Q, * Anzahl der Spaltproduktatome auf der inneren Stahloberfliche
A : Zerfallskonstante

Anschaulich stellt die Abb. 6 die Abliufe bej der Speicherung der Spaltprodukte am
Metall dar, Zuerst werden von dem Adsorptions- und Penetrationsstrom die inneren und
duferen Oberflichen beladen. Mit der Zeit erhéht sich aufgrund der ansteigenden
Beladung der duBeren Oberfliche der Desorptionsstrom. Bej einer gewissen Beladung
stellt sich ein Gleichgewicht zwischen De- und Adsorption ein. Die Beladung der duferen
Oberfliche verindert sich nur noch langsam, wihrend die Beladung der inneren Ober-
fldche stetig ansteigt, da von den dauernden De- und Adsorptionsstrémen immer ein Teil
als Penetration in die innere Oberfliche irrevesibel gebunden wird.

\

I Adsorption
2! Penetration
3: Desorption

Abb. 6. Sorptionsmechanismen an Metall
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Bei den Untersuchungen zur Ablagerung an Metallen wird zu untersuchen sein, ob dieses
‘Modell schon ausreichend ist. Es ist noch offen, ob allein durch die Wahl der
Koeffizienten sinnvolle Versuchsnachrechnungen durchgefithrt werden konnen oder ob
nicht auch eine komplexere Formulierung gewihlt werden muf3. Denn es ist noch unklar,
ob in diesem einfachen Modell die Oxidbildung an den Oberflichen und
Sittigungseffekte behandelt werden kénnen.

Als Begriindung, an diesen Fragen weiterzuarbeiten, sei noch einmal darauf hingewiesen,
daBl die Spaltprodukte frithestens nach einigen Tagen beim Aufheizstorfall das Core
verlassen. Sie werden freigesetzt, wenn sich die grofiten Storfallauswirkungen auf das
Strémungsverhalten schon reduziert haben, und treffen dann auf sehr grofie und zu-
siitzlich relativ kalte Metalloberfliichen. Daher sollten diese Ablagerungsmoglichkeiten
nicht unberiicksichtigt bleiben. Selbst eine sehr konservative Abschétzung kénnte schon
deutliche Effekte zeigen.

2.6 Einbindung von SPTRAN in Vor- und Nachbereitungsprogramme

In den vorausgehenden Kapiteln wurde die Bedeutung der thermohydraulischen Rech-
nungen als Vorlduferrechnungen fir den Spaltprodukttransport aufgezeigt. Da es sich
hierbei um einen komplexen Ablauf von verschiedenen Programmen handelt, soll in
kurzer Form fir einen kiinftigen Benutzer des Programms SPTRAN und auch zum
besseren Verstindnis der Gesamtzusammenhdnge ein Uberblick {iber die benétigten
Programme und den Datenfiuf3 zwischen ihnen gegeben werden.

Es hat sich gezeigt, da die erforderlichen Datenmengen bei Stérfallrechnungen so grofs
sind, daf sie nur im Batch-Rechenbetrieb mit Zugriff auf groBe Datenspeicher zu be-
wiltigen sind. Die Anwendungen erfolgen daher auf den IBM Batch-Rechnern der
KFA. Dagegen ermoglichen die geringeren Datenmengen fiir Normalbetriebsrech-
nungen, diese interaktiv durchzufihren. Hierbei wird dann auf der normalen GroB8rech-
neranlage im interaktiven Betrieb gerechnet. |

Die Abb. 7 auf Seite 29 zeigt alle Programme und langfristig anzulegenden Datensitze,
die benotigt werden, wenn das Programm flir Stosfallrechnungen auf einem Batchrechner
betrieben wird. In der Abbildung werden die Programme durch eckige Késtchen kennt-
lich gemacht und in thnen der Name des jeweiligen Programms und zum Teil zusétzlich
ein Funktionshinweis angegeben. Die Datensitze werden durch Kistchen mit abgerun-
deten Enden dargestellt. Sie enthalten die Nummer und die Bezeichnung des Daten-

satzes. Durch die gerichteten Verbindungslinien wird die Struktur und die Richtung des
Datenflusses angegeben.

Weiter ist die Abbildung in vier Bereiche eingeteilt, die die wesentlichen nacheinander
durchzufiihrenden Simulationsschritie hervorheben.
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Abb. 7. Bendtigte Programme und Datenflufl bei ciner Spaltproduktrechnung
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2.6.1 Thermohydraulische Rechnung

Als erstes ist der Bereich Storfallrechnung abgebildet. Dies steht stellvertretend flr die
thermohvdraulische Anlagenrechnung, denn es ist auch moglich, fiir den Normalbetrieb
eines Hochtemperaturreaktors eine Spaltprodukttransportrechnung durchzufihren, wo-
bei dann von der thermohydraulischen Rechnung dem Programm SPTRAN mitgeteilt
wird, ob es sich um cine Normalbetriebs- oder Stérfallrechnung handelt. In dieser Arbeit
wird der Schwerpunkt der Untersuchungen auf Storfallrechnungen gelegt und auch nur
auf diese eingegangen. Eine detaillierte Beschreibung fir eine Normalbetriebsuntersu-
chung findet sich in der Arbeit von Mattke2 .

Fiir die thermohydraulischen Rechnungen wird das Programm V.S.0.P.%6 verwendet.
Bei diesem Programm handelt es sich um ein Anlagensimulationsprogramm, welches die
gesamte Reaktorphysik (sowohl nukleare Rechnungen als auch Thermohydraulik mit
allen Riickkopplungen) und auch den Brennstoffzyklus umfalt. Das Programm befindet
sich seit langen Jahren im stindigen Einsatz im ehemaligen Institut fir Reaktorent-
wicklung, jetzt Institut fiir Sicherheitsforschung und Reaktortechnik des Forschungs-
zentrums Jiilich,

Der Einsatz des Programms V.5.0.P, ist eine Weiterentwicklung gegeniiber dem Stand
von Berger-Rossa, der bei seinen Anwendungen eine “Stand-alone-Version” des Pro-
grammsystems Thermix-Konvek-Kismet verwendete. Der Wechsel zu V.S.0.P. erfolgte,
weil die Aussagesicherheit der thermohydraulischen Rechnung erhsht werden sollte. Das
Beibehalten der von Berger-Rossa verwendeten Stdrfallrechenprogramme hiétte bedeutet,
dafl sie vom Autor selbst ohne groBe Kontrollmoglichkeiten Dritter hitten benutzt
werden missen. Fur V.SO.P. liegen dagegen fur die meisten Hochtempera-
turreaktorkonzepte ausgetestete Modellierungen vor, die auch weiter aktualisiert werden.
Hierdurch besteht bei V.S.0.P.-Rechnungen die Moglichkeit, Anleitung, Hilfe und
Uberpritfung der Ergebnisse zu erhalten. Auch war der Umstellungsaufwand gering, da

V.8.0.P. auch die Programme Thermix, Konvek und Kismet in leicht modifizierter Form
enthilt.

Es ist ein weiterer Vorteil, daBl aus dem Brennstoffzyklusteil des V.5.0.P. die Verteilung
und auch die absolute Menge der Spaltprodukte im Core entnommen werden kann. So-
mit kann die eigensténdige Berechnung des Spaltproduktinventars entfallen. Dies ist von
Vorteil, da bisher mit SPTRAN nur fiir die OTTO-Beschickung das

Spaltproduktinventar berechnet werden konnte und dies auch nicht so detailliert, wie
jetzt mit V.S5.0.P..

25 Mattke, Bercchnung der Spaltproduktverteilung in Core und Primérkreislauf eines
Hochtemperaturreaktors im Normalbetrieb.

26 Teuchert, V.S.0.P.
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Zur Berechnung eines Storfallablaufes muf zuerst eine stationdre Rechnung durchge-
fuhrt werden, um den Ausgangszustand fiir die instationdire Stérfallrechnung zu gewin-
nen. Hierzu sind zwei getrennte V.S.0.P. Rechnungen durchzufiihren, wobei das Ergeb-
nis der stationdren Rechnung als Grundlage fiir die Stérfallrechnung als Datensatz
festgehalten wird.

Alle fiur SPTRAN relevanten thermohydraulischen Daten und Spaltproduktinventare
werden wihrend der instationdren Rechnung zu allen Berechnungszeitpunkten auf die
Datensitze (DS 21 - DS 23) weggeschrieben,

Im Kapitel 5 werden ausfithrlich die Ergebnisse der Stérfallrechnung mit V.S.0.P., die
als Anwendungsbeispiel fur die Spaltprodukttransportrechnung durchgefiihrt wurde,
unter dem Gesichtspunkt der Relevanz fir die SPTRAN Rechnung dargestellt.

2.6.2 Datentransfer zwischen Anlagen- und Spaltproduktrechnung

Dieser Block wird durch die Programme INTKON und INTKIS bestimmt. Bei diesen
handelt es sich um Interfaceprogramme, die die von der thermohydraulischen Rechnung
erzeugten Datensitze auf die von SPTRAN gewiinschte Form bringen. Hierbei werden
die Daten einmal in Info- und Daten-Bldcke unterteilt, wobei in den Info-Blécken alle
Daten enthalten sind, die sich nicht Giber den Untersuchungszeitraum verdndern (wie z.B.
Geometriedaten). In den Daten-Blocken sind die Transienten-Daten (wie z.B. Tempera-
turen) enthalten. Daher befindet sich in den Daten-Blécken vor jeder Dateneinheit, die
zu einem Rechenzeitpunkt gehort, auch die Angabe dieses Zeitpunktes, um so itberhaupt
erst die Transienten bestimmen zu kénnen.

Uber die Anderung der Struktur hinaus wird von den Programmen auch der Inhalt der
Daten verindert. Es werden alle GroBlen so ge#ndert, dafl sie den Einheiten des
MK S-Systems entsprechen.2?

Gleichzeitig erfolgt auch eine Anderung der ldentifizierung Fur das Maschengitter. Im
KONVEK-Gitter werden viele verschiedene Kompositionskennziffern verwendet, so z.B.
verschiedene Ziffern fiir unterschiedliche Reflektorenbereiche. Dies wird fir das
SPTRAN-Gitter auf wenige Kompositionskennziffern reduziert. Hier gibt die Nummer
1 den Corebereich, die Nummer 2 die Reflektoren, die Nummer 3 die durchstrémten
Hohlriume und die Nummer 0 alle nicht durchstromten Festkorperbereiche an. Auch
der Nullpunkt des Reaktorkoordinatensystems wird verschoben. Er liegt bei SPTRAN
unten auf der Mittelachse des Corebereiches. So kann mit einem rein positiven Ach-
sensystem gerechnet werden. Bei diesen Umrechnungen sollte bei neuen Anwendungen
gepriift werden, ob sie richtige Ergebnisse produzieren oder ob Anderungen in den
Interface-Programmen vorzunehmen sind, da diese Programme auf bestimmte Konven-
tionen in den thermohydraulischen Rechnungen eingestellt sind. Als Hilfe bei diesen

27 In SPTRAN werden ganz konsequent alle GroBen in m, kg, sec, K und ihren Kombinationen
ohne irgendwelche vorgeschalteten Zehnerpotenzen angegeben.
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Uberpriifungen wurden die Programme READKON und READKIS entwickelt, die die
von INTKON und INTKIS erzeugten Datensitze lesen und ausdrucken kénnen.

In der Abb. 7 auf Seite 29 wird im Bereich Datentransfer auch das Programm KUGEL
aufgenommen. Es liBt sich dariber streiten, ob es nicht schon zum Bereich der
Spaltproduktrechnung gehort, aber die gewéhlte Einordnung erfolgte, da das Programm
ohne Vorrechnungen nur einen Normierungsdatensatz erzeugt.

Bei KUGEL handelt es sich um ein Programm, welches aus SPTRAN zur Nachrechnung
der Ausheizexperimente von Schenk separieft wurde. Eine ausfihrliche Beschreibung
erfolgt im Kapitel 3 “Nachrechnung der Ausheizexperimente”. Bei der Gesamtrechnung
wird KUGEL eingesetzt, um die Verteilung der Spaltprodukte am Anfang der
Stérfallrechnung im Brennelement zZu bestimmen, denn das Programm V.S.0.P. liefert
nur das Gesamtinventar der einzelnen Coremaschen, aber keine Information der lokalen
Verteilung in Brennelement und Coated Particles. V.S.0.P. kennt strenggenommen gar
keine Brennelemente, sondern nur tiber die Maschen "verschmierte” Inventare. Erst die
Kombination von relativer Verteilung (s.0.: Normierungsdatensatz DS 50) in
Brennelement und Coated Particle aus dem Programm KUGEL und absoluten
Inventarangaben fiir die Maschen aus dem Programm V.S5.0.P. erlaubt die richtige Be-
rechnung der Anfangsverteilung der Spaltprodukte,

Alle Ergebnisse dieser Programme stehen in den Datensdtzen DS 31, DS 32 und DS 50.
Alle drei sind direkte Eingabedatensétze fiir SPTRAN,

2.6.3 Spaltprodukttransportrechnung

Eine Vorrechnung muB noch erfolgen, bevor SPTRAN gestartet werden kann, Das
Programm CPBRUCH berechnet den Aniteil defekt gewordener Coated Particles in den
verschiedenen Maschen des Cores, die Brennelemente enthalten. In alten Rechnungen
wurde dies im Programm SPTRAN durch eine rein temperaturabhingige Versagens-
funktion berechnet. Da Untersuchungen gezeigt haben, daB cine temperaturabhéngige
Versagensfunktion ungeeignet ist, das tatsichlich in Experimenten beobachtete
Partikelversagen richtig zu beschreiben, wird heute eine temperatur- und zeitabhéngige
Versagensfunktion verwendet. Da fiir das Versagen der Coated Particles nur die nukleare
Vorgeschichte und dann die thermische Belastung wihrend des Stérfalls relevant ist, wird
vor der SPTRAN Rechnung vom Programm CPBRUCH die Versagensrate fur alle

Zeitschritte der V.5,0.P. Rechnung bestimmt und auf den Datensatz DS 33 wegge-
schrieben. ’

Das Programm CPBRUCH ist ein wiederholtes Durchfithren von PANAMA Rech-
nungen flr alle Brennelement-Maschen. PANAMA?28 ist ein Programum, welches speziell
fuir die Berechnung des TRISO-Partikelbruchs entwickelt wurde und den heutigen Wis-

28 Verfondern, PANAMA, 1985.
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sensstand beinhaltet. Mit den Nachrechnungen von Experimenten?® wurde das Pro-
gramm getestet.

Das Programm CPBRUCH erzeugt den Datensatz DS 33. Als letzter Eingabedatensatz
kommt noch der eigentliche SPTRAN-Input als Datensatz DS 05 hinzu. Dieser ist
leicht erreichbar im Rechner gespeichert und kann schnell gedndert werden, um dann vor
einer SPTRAN-Rechnung auf den Datensatz DS 05 kopiert zu werden.

‘Wenn alle gerade beschriebenen Datensiétze, von denen nur gelesen, aber auf die keine
Daten geschrieben werden, vollstindig sind, kann die SPTRAN-Rechnung beginnen.

Da SPTRAN “Restart-fihig” ist, wird zum Ende jeder SPTRAN-Rechnung ein Restart-
Datensatz DS 51 weggeschrieben. Beim Programm SPTRAN kann die Rechnung durch
den fir die Zeitsteuerung vorgegebenen Endzeitpunkt beendet werden oder auch durch
eine Anniéherung der Rechnung an das Ende der noch verfligbaren Rechenzeit. Das
Programm kontrolliert regelmifBig, wieviel Zeit noch zur Verfilgung steht, und beendet
rechtzeitig vor einem erzwungenen Abbruch durch das Betriebssystem die Rechnung mit
einem eigenen Programmende und dem Wegschreiben der Restart-Daten. Somit mufl
beim ersten Rechenlauf immer das Restart-Flag = 0 sein, so daf das Programm den
Anfangszustand der Spaltproduktverteilung aus den Ergebnissen der KUGEL-Rechnung
und den Inventardaten von V.S.0.P. ermitteit. Es beginnt die Rechnung dann mit dem
Storfallzeitpunkt 0 Sekunden. Bei nachfolgenden Programmstarts kann die Rechnung
erneut vom Anfangszustand beginnen oder die Rechnung durch Setzen des Restart-Flags
= 1 vom vorher erreichten Zeitpunkt an fortgesetzt werden.

Auf die eigentliche SPTRAN-Rechnung soll hier nicht eingegangen werden. Dies ist
Aufgabe der anderen Teile dieser Arbeit. SPTRAN liefert als Ergebnis der Rechnungen
den Datensatz DS 06, der einen direkt ausdruckbaren Output enthélt, und die Daten-
sitze DS 11 bis DS 14. Der Datensatz DS 06 (Papieroutput) stellt einen kurzen Uber-
blick iiber die integralen Ergebnisse des Rechnung dar und kann zur ersten Beurteilung
und Auswertung herangezogen werden. Dagegen sind in den anderen Output-
Datensiitzen praktisch alle relevanten Groéfien abgespeichert, die wihrend der
SPTRAN-Rechnung erzeugt wurden. Ihre groBe Menge machte es erforderlich, sie
unformatiert wegzuschreiben, so daB sie nur mit Spezialprogrammen gelesen werden
koénnen.

2.6.4 Datenauswertung

Das Lesen der weggeschrieben Daten und die Aufarbeitung zu aussagekriftigen Abbil-
dungen erledigt das Programm DALI, Hierbei handelt es sich um ejn sehr flexibles an
SPTRAN angepaftes Graphikprogramm, welches zwei- und dreidimensionale Zu-

29 Verfondern, Code Development for Fission Product Behavior in HTR Fuel for Safety
Assements, 1989,
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standsbilder oder Zeitgraphiken erzeugen kann. Der Vorteil dieser Art der Datenbe-
handlung besteht darin, daBl man erst nach der zeitaufwendigen Spaltproduktrechnung
entscheiden muB, welche Daten man fiir die Auswertung verwenden méchte.

Als Information sei noch erwédhnt, dafl die thermohydraulischen Daten von SPTRAN
-weggeschrieben werden und so auch von DALI dargestellt werden kénnen.
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3.0 Nachrechnung der Ausheizexperimente

3.1 Uberblick

Obwohl schon lange Zeit auf dem Gebiet der Riickhaltung und dem Transport von
Spaltprodukten in Hochtemperaturreaktoren geforscht wird, bestehen noch Unsi-
cherheiten in den verwendeten Theorien, Zusitzliche Unsicherheiten ergeben sich aus
der experimentellen Bestimmung der Parameter, die fiir quantitative Aussagen mittels
dieser Theorien verwendet werden. AuBerdem sind bei der Erstellung von Recheénpro-
grammen der GroBe und Komplexitit von SPTRAN Fehler nicht von vornherein aus-
zuschlieBen.

Es besteht damit der Zustand, daB von den verschiedensten Seiten Unsicherheitsfaktoren
in die Untersuchungen gelangen, die sich kaum quantifizieren lassen, Ein groBer Teil
dieser Arbeit war es, sich gerade mit den verschiedenen Quellen dieser Faktoren zu be-
schiftigen und sicherzustellen, dafl immer der bestmégliche verfiigbare Ansatz oder Da-
tensatz benutzt wird. Dies allein kann nicht ausreichend sein, um die Aussagesicherheit
des Simulationssystems zu gewahrleisten. Um Vertrauen in die Richtigkeit der gewon-
nenen Rechenergebnisse zu bekommen, ist die Nachrechnung von Versuchen unerlaB-
lich.

Der beste Weg zur Erhéhung der Aussagesicherheit durch Versuchsnachrechnungen
wiéren die Nachrechnungen von verschiedenen Versuchen oder realen Abldufen, die den
spdter zu untersuchenden Problemstellungen so genau wie moglich entsprechen. Doch
dies ist im Fall der Untersuchungen des Spaltprodukttransports bei hypothetischen
Storfillen in grofen Hochtemperaturreaktoren nicht moglich, da die in Deutschland
existierende Anlage, der THTR 300, abgeschaltet ist und Nachfolgeanlagen nur noch
mit geringem Interesse verfolgt werden, Aber auch im Falle der Realisierung dieser
Hochtemperaturreaktoren wiirden solche hypothetischen Storfallszenarien nicht freiwil-
lig eingeleitet und witrden sich hoffentlich auch nie von selbst ereignen. Aus diesen
Griinden wire der Aufbau eines groflen integralen Spaltprodukttransportexperiments
wiinschenswert, bei dem an einem Primédrkreismodell alle relevanten Vorginge unter-
sucht werden konnen. Ein solches Experiment wird aber wahrscheinlich auch in Zukunft
nicht durchgefiihrt, da es sehr hohe Kosten erfordern wiirde und der Forschungs-
schwerpunkt bei Hochtemperaturreaktoren heute bei Reaktorkonzepten liegt, bei denen
die Spaltprodukte unter allen méglichen Anlagenzustinden in den Brennelementen ver-
bleiben sollen. Dies wird durch andere Leistungsdichten und Coregeometrien angestrebt,
die immer sicherstellen, dafl die maximalen Stérfalltemperaturen auf 1500-1600°C be-
grenzt sind. Daher miissen fur die Validierung der
Spaltprodukttransportrechenprogramme die integralen Experimente verwendet werden,
die zum Verhalten von einzelnen Komponenten durchgefithrt worden sind.

Fiir die Nachrechnung werden die Ausheizexperimente von Schenk und die Deckenre-
flektorexperimente von Barthels herangezogen. Bei den Ausheizexperimenten wird die
Rilckhaltefihigkeit fur die verschiedenen Spaltprodukte an einzelnen Brennelementen
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beim Aufheizen auf Normalbetriebs- oder Storfalltemperaturen untersucht. Zum Ein-
satz kommen hierbei Brennelemente, die entweder normal im Reaktor im Leistungsein-
satz waren oder in Testreaktoren einen bestimmten Abbrand erhielten.

Das Deckenrcflektorexperiment setzt einen Graphitkdrper, der den Deckenreflektor
simuliert, unter Storfallbedingungen einem mit Césium beladenen Gasstrom aus, um
eexperimentelle Erkenntnisse zu gewinnen, wievicl Césium bei einem Stérfall im Decken-
reflektor zuritckgehalten werden kann,

Bei der Nachrechnung wird fir beide Experimente der Weg gewdhlt, die Nachrech-
nungen nicht mit dem ganzen Programm SPTRAN durchzuftihren, sondern aus
SPTRAN jeweils dic relevanten Teile zu separieren und zu einem eigenen kleineren und
leicht handhabbaren Programm zusammenzufigen.

In diesemn Abschnitt werden der Versuchsaufbau und die Versuchsdurchfihrung der
Ausheizexperimente von Schenk, sowie eine Beschreibung des separierten Programms
KUGEL und dann der Vergleich zwischen Experiment und Versuchsnachrechnung be-
handelt, Im darauffolgenden Kapitel wird nach demselben Konzept die Nachrechnung
der Deckenreflektorexperimente beschrieben.

3.2 Die Ausheizexperimente von Schenk

Bei allen Kernreaktoren ist die wesentliche Riickhaltebarriere fiir die Spaltprodukte das
Brennelement. Die Brennelemente haben bei allen ausgereiften Reaktorkonzepten einen
Stand erreicht, der einen problemlosen Normalbetrieb sicherstellt, Bei Stérfalibetrach-
tungen ergeben sich wesentliche Unterschiede zwischen den Reaktorkonzepten, So gilt
fur alle durch Flussigkeiten gekithlten Reaktoren, daBl schon geringe Temperaturerh6-
hungen durch unzureichende Kithlung zum Versagen der Brennelementhiillen fithren.
Dagegen behalten die Brennelemente des Hochtemperaturreaktors, die im Normalbe-
trieb 800 bis 900°C heill werden, ihre vollstéindige Riickhaltefihigkeit bis zu Tempera-

turen von 1500°C. Erst bei Temperaturen von 1600°C beginat eine merkliche Freiset-
Zung,

Von Schenk30 werden seit 1977 Experimente durchgefihrt, die das Rilckhaltevermogen
der kugelférmigen Brennelemente der Hochtemperaturreaktoren untersuchen. Es wurden
sowohl die dlteren BISO-Brennelemente (enthalten noch keine Siliziumkarbid-Schicht)
untersucht als auch die modernen TRISO-Brennelemente. Die Abb. 5 auf Seite 20 zeigt
den Aufbau eines solchen modernen TRISO-Brennelementes. Da diese Untersuchung
als Anwendungsbeispiel das Spaltprodukt Césium behandelt, werden auch von den
Schenk-Experimenten die Ergebnisse zur Nachrechnung herangezogen, die das Freisct-
zungsverhalten des Cdsiums aus TRISO-Brennelementen darstellen,

30 Schenk, Spaltproduktfreisetzungsverlauf von Kugelbrennelementen bei Storfaitemperaturen
1986. ,
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Diese Experimente wurden in den HeiBen Zellen der KFA Jiilich mit dem Versuchsauf-

bau “Kihlfingerapparatur” durchgefiihrt.
Kihlfingerapparatur zeigt die Abb. 8 auf Seite 37.
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Dieser Ofen ist die wesentliche Komponente der Kithlfingerapparatur. In der Mitte be-
findet sich das Brennelement, dessen Rilckhaltefihigkeit fur Spaltprodukie untersucht
werden soll, Es kann von den umgebenden Heizungen auf Temperaturen bis zu 1800°C
aufgeheizt werden. Bei der Versuchsdurchfithrung wird die Kugel von Helium (etwa 30
}/h) von unten nach oben umstrdmt. Das Gas nimmt die freigesetzten Spaliprodukte auf.
Da es sich hierbei um gasfomige und feste Spaltprodukte handelt, miissen auch ver-
schiedene Verfahren benutzt werden, um diese zu messen. Die festen Spaltprodukte
Jagern sich sehr leicht wieder an Oberflichen an, deshalb ist die Mefeinrichtung fur sie
direkt oberhalb des Brennelementes angebracht. Es handelt sich hierbei um den
“K{hlfinger”, der der ganzen Anlage seinen Namen gibt. Der Kiihifinger ist ein wasser-
gekithiter Metallstab, an dessen Unterseite sich eine austauschbare Kondensatplatte be-
findet, Der Gasstrom wird durch den Gasleitzylinder so gefiihrt, dafl er auf die
Kondensatplatte treflen muf. An der Kondensatplatte werden aufgrund der Kithiung die
festen Spaltprodukte besonders gut adsorbiert. Der Aufbau des Ofens erlaubt nun,
wihrend des Ausheizexperimentes den Kiihlfinger aus dem Ofen zu ziehen und die
Kondensatplatte zu wechseln, Dabei bleibt der Heliumkreislauf durch eine Schleuse ge-
schlossen. Die herausgenommenen Kondensatplatten werden aus der Heiflen Zelle

ausgeschleust und dann die Spaltprodukibelegung mittels Gamma- und
Betaspektrometrie gemessen,

Die folgende Abbildung zeigt den gesamten Heliumkreislauf inner- und auferhalb der
HeiBlen Zelle,

% HelBe Zelle  gasdichte Box

Trifum-F. 4
(CuO) 5
HOFalle  Falle fdr feste [0 s
(P20s) Spaltproduktef552% et
fliss. N, gekihite i)
MeBfallen ___Falle lur feste FS03
Spaltprodukte p70.2
\ / 0%
F .1.
Kugel- 26

Brennelement

Abb. 9. Heliumkreislauf des Ausheizexperimtents
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Innerhalb der Heiflen Zelle ist der Ofen der Kiihlfingerapparatur zu erkennen. Hinter
dem Ofen befinden sich mehrere Fallen fuir die festen Spaltprodukte. Sie sollen verhin-
dern, daB der Anteil der festen Spaltprodukte, der am Kiihlfinger nicht abgeschieden
werden konnte, zu den MeBfallen fiir gasfomige Spaltprodukte gelangt. Dort werden die
Kr85 und die Xe] 33 AKtivitdt durch Nal-Detektoren gemessen. Danach wird das Helium
durch den Kompressor und durch eine Reinigungsfalle wieder in den Ofen der
Kihlfingerapparatur gefithrt.

Fir die Nachrechnungen wurden die Ergebnisse verwendet, die von Schenk3? zuletzt
verdffentlicht wurden. Von Schenk sind Mefireihen fiir die St6rfille der Reaktoren des
HTR-500-Typs mit Spitzentemperaturen von 2500°C durchgefiihrt worden und
MeRreihen mit Spitzentemperaturen von 1600 - 1800°C (ir HTR-MODUL spezifische
Storfille. Die Ergebnisse fiir das Spaltprodukt Césium ergaben, daB bei den Versuchen
mit Coretemperaturen bis zu 2500°C eine véllige Freisetzung des Cisiums erfolgte.
Dagegen ergeben die Versuchsreihen im Temperaturbereich von 1600 - 1800°C, daB3 im
unteren Bereich dieses Temperaturbandes nur geringe Freisetzungen erfolgen, da aber
beim Ausheizen auf 1800°C schon nach 100 Stunden hohe Freisetzungen gemessen
werden. Die Abb. 10 auf Seite 41 zeigt die Freisetzungsverldufe fiir diesen Tempera-
turbereich, Da mit den Versuchsnachrechnungen eine Validierung des Rechenpro-
grammes erfolgen soll, sind insbesonders diese Versuchsergebnisse fiir eine Nachrech-
nung geeignet, denn hier kann untersucht werden, ob das Programm den Ubergang von
geringer zu hoher Césium-Freisetzung richtig simuliert.

Um die Versuche mit richtigen Annahmen nachrechnen zu kénnen, miissen flir diese
Versuchsreihen noch die Ergebnisse der Gasfreisetzungen betrachtet werden. Denn be-
sonders aus der Freisetzung der Edelgase sind Rilckschliisse auf das Versagen der Coated
Particle-Schichten maéglich. Fiir die Edelgase ist besonders die Integritdt des Druckein-
schlufles durch die hochdichten Pyrokohlenstoff-Schichten relevant, da sie durch die
meisten anderen Schichten des Brennelements und der Coated Particles ohne alizugrofie
Verzdgerung diffundieren wiirden. Die dichten Kohlenstoff-Schichten kénnen sie dage-
gen in grofien Mengen nur iiberwinden, wenn diese defekt sind.

Stellvertretend fur die Edelgase kann man das Freisetzungsverhalten des Krg, betrach-
ten. Die Ergebnisse der Kr-Messungen in diesem Temperaturbereich ergeben, dafl nur
vereinzelt und meist bel stark abgebrannten Brennelementen Uberhaupt ein
Partikelversagen unterhalb von 1800°C auftritt.32

Aufgrund dieser Uberlegungen wird fur das in SPTRAN verwendete Modell die An-
nahme getroflfen, dafl die Césiumfreisetzung in diesem Temperaturbereich nicht durch

3t Schenk, Kugelbrennelemente mit TRISO-Partikeln bei Storfallternperaturen, 1989,

32 Schenk, Spaltprodukitransport in modernen Kugelbrennelementen bei Kernaufheizstorialien in
HTR-MODUL und HTR 500, 1989. '
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Defekte Coated Particles (hierunter werden nur solche mit aufgerissenen Coating-
Schichten verstanden)} verursacht werden. Die Freisetzung des Cédsiums erfolgt nach
diesen Modellannahmen durch Diffusion durch die SiC-Schicht, die bei diesen Tempe-
raturen durch Korrosion und temperaturbedingte Verbesserung der Diffusion einen Teil
ihrer Riickhaltefdhigkeit verliert. Daher wurden diese Versuchsnachrechnungen ohne die
Benutzung einer Bruchfunktion durchgefiihrt. Es wurde nur ein kleiner herstellungsbe-
dingter Anteil von Defekten Coated Particles vorgegeben.,
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Die Abb. 10 stellt einige Versuchsergebnisse in dem Temperaturbereich von 1600 -
1800°C zusammen. Jede Kurve steht fiir die Messung an einem Brennelement. Die Be-
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zeichnung an jeder Kurve identifiziert die Einzelexperimente. Der Grund, daf} die Er-
gebnisse in einem gewissen Rahmen streuen, liegt in der Tatsache, daB es sich um
Brennelemente mit verschiedenen Lebensgeschichten handelt. Sie konnen aus verschie-
denen Fertigungsserien stammen und sind entweder im AVR im Leistungsbetrieb einge-
setzt worden oder in Testreaktoren auf einen bestimmten Abbrand gebracht worden.
Da alle diese GroBen EinfluB auf die Riickhaltung haben, ergibt sich hieraus die Streu-
ung der Ergebnisse.

3.3 Das Programm KUGEL

Bevor mit den Versuchsnachrechnungen begonnen werden konnte, muflte entschieden
werden, wie sie durchgefihrt werden sollten. Die eine Moglichkeit war, das Programm
SPTRAN in der Gesamtheit zu benutzen und so gut wie moglich an die Versuche an-
zupassen. Die andere war, aus dem Programm die notwendigen Unterprogramme zu
separieren und diese dann in eine neue Umgebung einzubauen, die genau den Versuchs-
aufbau simuliert. Obwohl bei den Ausheizversuchen der erste Weg den geringeren Auf-
wand bedeutet hiitte, wurde der zweite gewzhlt. Ausschlaggebend war die Uberl_egung,
daB bei dem Aufbau einer neuen Programmeinheit ein besseres Durchdringen und Ver-
stehen des Programmaufbaus erforderlich ist und damit die beste Kontrolle des Re-
chenablaufs gegeben ist. Grofie Vorteile bieten kleinere, eigenstindige Programme auch
deshalb, weil sie wie jetzt KUGEL interaktiv, statt im Batch-Modus, betrieben werden
kénnen und viel bessere Moglichkeiten flir eine problemorientierte Ausgabe bieten.

Das Programm KUGEL kann den Spaltprodukttransport in einem Brennelement be-
rechnen. Fiir diese Rechnung kénnen beliebige Anfangszustinde in der Konzentra-
tionsverteilung vorgegeben werden. Als Randbedingung ist die Ankopplung iiber
Stofftransport und Sorption an einen Gasstrom iiber die Oberfliche des Brennelementes
gegeben, Hierbei kann die Stromungsgeschwindigkeit und die Gaskontamination vom
Benutzer gewéhlt werden. Um die Versuchbedingungen von Schenk ohne Einschrin-

kungen nachfahren zu konnen, kann jede zeitliche Temperaturfunktion fiir das
Brennelement vorgegeben werden.

3.3.1 Diffusionsbeschreibung

Der wichtigste Transportmechanismus im Programm Kugel ist die einphasige Fick’sche
Diffusion. Wie schon in Kapitel 2 gezeigt, wird sie benutzt, um alle Vorgénge innerhalb
des Brennelements und der Coated Particles zu beschreiben. Mit demselben M odell wird
sowohl die Riickhaltefunktion der SiC-Schicht als auch der Transport der Spaltprodukte
durch die Brennelementmatrix beschrieben.

In diesem Kapitel sollen die Grundgleichung und die fir das Verstindnis wichtigen
Umformschritte der Fick’schen Diffusion kurz beschrieben werden,
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Die Grundgleichung fiir die einphasige Fick’sche Diffusion mit Zerfallstermen und
Quellen in Form einer partiellen Differentialgleichung, wie sie auch in der Arbeit von
Berger-Rossa33 verwendet wird, lautet: '

a(;f'[) =;]- ;x (Deff(T(x,:)) ex’e acgj:’f) ) — Ao Cla,) + Q"' (x,0) (3.3-1)
Clx,?) : zeitlich und ortlich abhéngige Konzentration
Dy{x,1) : temperaturabhéngiger Diffusionskoeffizient
Q' (x,m) : zeitlich und 6rtlich abhéngige Quelle
A : Zerfallskonstante fiir betrachtetes Nuklid
x : Radius bei Kugel und Zylinder, Linge bei Stab
n : Geometriekonstante flir: Stab = 0, Zylinder = 1
: und Kugel = 2
! : Zeit

Auf der linken Seite der Gleichung steht die zeitliche Anderung der Konzentration. Der
erste Summand auf der rechten Seite beschreibt den Diffusionsansatz. Bei der Diffusion
werden Konzentrationsunterschiede als die treibenden Krafte fiir den Transport angese-
hen. Der Diffusionskoeffizient ist ein MaB fiir die Geschwindigkeit dieses Transportvor-
ganges. Hinzu kommt als Verlustterm der Zerfall der Spaltprodukte nach den
Zerfallsgesetzen und ein Quellterm. Dieser Queliterm wird in SPTRAN benutzt, um die
Freisetzung aus den Coated Particles ins Brennelement, den Gewinn an Spaltprodukten
durch den Zerfall von Vorldufern und auch die Ankopplung an die Gasphase zu be-
schreiben. Falls mit den Programmen auch der Aufbau der Spaltprodukte berechnet
wird, geht die Spaltprodukterzeugung unter Beriicksichtigung des Recoils auch in den
Queliterm ein.

Die Gleichung kann unter der Annahme geldst werden, dafi sie auf diskrete Volumina
angewandt wird. Bei der Methode der Finiten Differenzen, mit der hier die Losung vor-
genommen wird, wird in den diskreten Volumina konstante Konzentration angenom-
men. Uber diese diskreten Volumina und {iber die Zeit wird die Gleichung integriert.

Zwischen den erzeugten Maschen werden die Austauschprozesse liber die Diffusion
wirksam. Beim Diffusionsmodell wird nur dic Wechselwirkung zwischen benachbarten
Maschen beriicksichtigt. Es ergibt sich dann der Spaltproduktaustausch zwischen den
‘Maschen durch die Konzentrationsunterschiede zwischen den Maschenkonzentrationen
und die Diffusionsbeziehung. Ein solches System kann numerisch geldst werden.

33 Berger-Rossa, Riickhaltung und Umverteilung von Spaliprodukten im Core und im Primdr-
kreislauf von Hochtemperaturreaktoren bei hypothetischen Stérfallereignissen, 1988, S. 18.
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Alle diese Rechenschritte sind in der Arbeit von Ley3¢ ausfuhrlich beschrieben. Daher
wird hier nur das Endergebnis der Umformung angegeben. Die folgende Abb. 11 auf
Seite 44 zeigt ein eindimensionales Beispiel.

n-1 1 n+1 n+2

CL CO CR

Abb. 11. Anschauungsbeispiel fiir die Diskretisiernng

Die Maschen (n) und (n-+1) sind vollstindig abgebildet. Da Berger-Rossa fiir die
Randbedingung der Sorption an der Oberfldche der Brennelemente eine Konzentration
erhalten wollte, liegt seinen Berechnungen eine Transformation der Rechengitter zu-
grunde, die letztlich zur Bestimmung von Konzentrationen auf den Maschenrédndern
fuhrt. Fur die Berechnung der Konzentration (C,) werden die beiden benachbarten
Konzentrationen (C,, Cp) benutzt.

Damit ergibt sich fUr die Konzentration (Cp) einer Masche nach den Umformungen und
der zeitlichen und rdumlichen Diskretisierung von Gleichung (3.3-1) folgende Beziehung.

CoeFO—CpreFR—C;« FL=RS (3.3-2)
G : zu berechnende Konzentration
CaCL : benachbarte Konzentrationen
FO,FR,FL : Faktoren zur Losung der Gleichung, sie ergeben sich
: aus der Umformung der Gleichung (3.3-1)
RS : Rechte Seite

Die Zusammenfassung der Gleichungen flir alle Maschen einer Komponente fihrt auf

ein System von gekoppelten linearen Gleichungen, die sich in der folgenden Weise mit
einer Tridiagonalmatrix darstellen lassen.

34 Ley, Spaltprodukitransport in Kugelbrennelementen fiir Hochtemperaturreaktoren im Ree
chenmodell SPTRAN, 1989, S. 51T,



FO, FR{ .. 0 .. 0 0 C  &s,

FR, o, .. O .. 0 0 G RS,

o W PR .

0 0 ..F, . 0 0 . |G, = |Rs, (3.3-3)
0 0 . 0 .FOy_,FRy_, Cr_ RSy_,

0 0 .. 0 ..FLy Foy -Cy RSy

Die so aufbereitete Tridiagonal-Matrix Kann einfach und sicher mit Standardpro-
grammen geldst werden.

3.3.2 Randbedingungen und Iteration

Als Randbedingungen sind die Uberginge zwischen den verschiedenen Coated Particle-
Schichten, den Ubergidngen von den Intakten und den Defekten Coated Particles ins
Brennelement und schlieBlich die Freisetzung vom Brennelement ins Gas zu betrachten.

Im Coated Particle wird, um den Ubergang zwischen den verschiedenen Schichten zu
realisieren, einfach die Annahme der Stetigkeit der Konzentrationen angesetzt. Dieser
Ansatz erlaubt es dann, mit einer einzigen Diffusionsrechnung ein komplettes Coated
Particle zu behandeln. Unterschieden werden die Intakten und Defekten Coated
Particles dadurch, dal} bei einem Defekten Coated Partikel alle Hitllschichten als nicht
mehr vorhanden angesehen werden und dann der UOZ-Kcrn direkt an die
Brennelementmatrix angekoppelt ist,

Beim Ubergang der Spaltprodukte von den Coated Particles ins Brennelement wird auch
die Stetigkeit der Konzentrationen beibehalten. Da sich hier der Ubergang nicht inner-
halb einer Rechnung befindet, (denn es werden in getrennten Diffusionsrechnungen die
Konzentrationsverteilungen in den Coated Particles und dem Brennelement geldst), mufl
zwischen den jeweiligen Unterprogrammen ein Datenaustausch stattfinden, der die
Kopplung tber die Konzentrationsgleichheit sicherstellt, Hierzu wird zuerst eine Be-
rechnung der Konzentrationsverteilung im Brennelement durchgefihrt, bei der als Werte
der Quellterme aus den Coated Particles die Werte vom letzten Zeitschritt verwendet
werden. Die neu berechnete Brennelementkonzentration wird als Auflenkonzentration
fur die Defekten und Intakten Coated Particles benutzt. Es wird die gemittelte Konzen-
tration verwendet, weil pro Brennelement nur stellvertretend ein Intaktes und ein De-
fektes Coated Particle berechnet wird. Mit der festen Konzentration in der dulleren
Schicht werden fir die Coated Particles die Verteilung der Spaltprodukte in ihnen und
der Quellterm aus ihnen ins Brennelement berechnet. Mit den neuen Quelltermen wird
nun die Brennelementberechnung wiederholt. Alle diese Schritte werden so lange wie-
derholt, bis die richtige Losung gefunden ist.

Bei diesem Verfahren wird die Iteration zwischen Brennelement und Coated Particle
eingesetzt, um bei jedem Zeitschritt die Effekte der Riickkopplung beriicksichtigen zu
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kénnen. Von Ley35 wurde untersucht, ob die Iteration an dieser Stelle notwendig ist.
Es zeigte sich, daB die Vorgénge beim Ubergang vom Coated Particle ins Brennelement
sich so verhalten, daB sich auch ohne Iteration an dieser Stelle die gleichen Ergebnisse
erzielen lassen. Hier ist im Programm zwar der numerisch Korrektere Ansatz enthalten,
er kann aber durch eine rechenzeitsparende Verdnderung ersetzt werden, ohne daf} dies
die Rechenergebnisse signifikant verédndert.

Bei der Berechnung der Spaltproduktverteilung im Brennelement wird auch gleich der
Quellterm ins Gas mit berticksichtigt. Die Ankopplung erfolgt liber den Ansatz von
Stoffiransport und  Sorption.  Als  bestimmende  Gréflen  wirken  die
Spaltproduktkonzentrationen auf der Graphitoberfliche und die im umgebenden Gas.
Auch tiber diesen Quellterm erfolgt im Programm SPTRAN eine Iteration. Diese wird
in KUGEL nicht tibernommen, da in den Schenk-Experimenten durch die fortwihrende
Spiilung mit Helium kein Konzentrationsaufbau in der Gasphase entstehen kann. Daher
wird in KUGEL eine konstante Konzentration im Gas verwendet., Das bedeutet, dal die
Schenk-Experimente keine Uberpriffung der Modellierung des Transports von
Spaltprodukten aus den 4ufleren Graphitschichten ins Gas ermdglichen. Dies ist erst bei
der Nachrechnung der Deckenreflektorexperimente moglich. Daher wird dort genau auf
die Realisierung dieses Quellterms und der dazu notwendigen Iterationen eingegangen.

3.4 Kontrolle des Programmes

Eine einfache und schnelle Moglichkeit, ein Programm zu kontrollieren, sind Testrech-
nungen, Dazu werden, ausgehend von einem einfachen Ausgangszustand, Rechnungen
durchgefiihrt und dann die Ergebnisse anschaulich dargestellt, Anhand dieser Darstel-
lungen kann nun kontrolliert werden, ob die modellierten Prozesse in der GroBenord-

nung richtig ablaufen. Die folgenden Kapitel zeigen dieses Vorgehen fiir das System des
Brennelements.

3.4.1 Intaktes Coated Particle

Die Modellierung des Intakten Coated Particle ist besonders aufwendig, da es aus dem
UO,-Kern und vier umgebenden Schichten besteht (siche Abb. 5 auf Seite 20). Da alle
Transportvorgénge mittels Diffusion simuliert werden und an den Ubergédngen zwischen
den Schichten immer Konzentrationsgleichgewicht als Randbedingung angenommen

- wird, kann das Coated Particle mit einer einzigen Diffusionsrechnung behandelt werden,
Doch muB, bedingt durch die unterschiedlichen Dicken und Diffusionskoeffizienten der
Schichten, fir jede eine geeignete Einteilung in Feinzonen erfolgen.

35 Ley, Simulation des Spaltprodukitransportes in Kugelbrennelementen durch Modifikation des

SPTRAN-Rechenprogrammes und Verifikation durch Vergleich mit den Ausheizexperimenten
nach Schenk, 1989, S. 65 ff.
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Sehr deutlich kann man an der folgenden Abbildung den Einflu der verschiedenen
Schichten auf die Konzentrationsverteilung sehen.
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Abb. 12. Diffusionsprofile in einem Intakten Coated Particle

In der Darstellung sind {iber dem Radius des .Coated Particles die
Konzentrationsverldufe zu verschiedenen Zeitpunkten aufgetragen. Die senkrechten
langen Striche zeigen die Grenzen zwischen den verschiedenen Schichten des Coated
Particles. Innen befindet sich mit einem Radius von 0.25 mm der UO,-Kern. Dann folgt
eine pordse Schicht aus pyrolytischem Kohlenstoff (PyC-Schicht), die zur Aufnahme der
Spaltgase und der Volumensvergrofierung des Kerns durch die Spaltungen dient. Danach
kommen die drei eigentlichen Riickhalteschichten, Erst eine dichte PyC-Schicht, dann
die SiC-Schicht und ganz auflen wieder eine dichte PyC-Schicht. Man konnte fast von
einem Verbundwerkstoff sprechen, bei dem die PyC-Schichten vor allem die Stabilitéit
und die SiC-Schicht ganz besonders die Riickhaltefunktion von Spaltprodukten tber-
nimmt. Die kurzen senkrechten Striche direkt oberhalb der x-Achse zeigen die Auftei-
lung der einzelnen Schichten in diskrete Volumina.

Die Abbildung zeigt dic Verdnderung einer einfachen vorgegebenen Anfangskonzentra-
tionsverteilung beim Ausheizen bei einer Temperatur von 1600° C fir Cédsium. Der
Anfangszustand wird durch den Verlauf der Kurve zum Zejtpunkt 0 Stunden dargestellt.
Es wurde aufgrund der guten Anschaulichkeit eine Anfangskonzentration von 2 * 1026
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(Atome/m®) im 'UG,-Kern und sonst iberall (auch im Brennelement) von 1 * 1018
(Atome,fm3) gewahlt Dies entspricht den realen Mengen des Spaltproduktes Cs, 4, im
Kern des Coated Particles, den Coating-Schichten und dem Brennelement bei Lei-
stungsbetrieb.

Mit dem Beginn des Ausheizens stellt sich schnell ein Konzentrationsausgleich bis zur
SiC-Schicht (zweite von aufen) ein. Bei der 10-Stunden-Kurve sieht man noch Kon-
zentrationsgradienten, danach haben sich bis zur SiC-Schicht die Konzentrationen aus-
geglichen. Dagegen bildet die SiC-Schitht die Barriere, an der sich der
Konzentrationsgradient einstellt. Bei 10 Stunden hat die aus dem Coated Particle
herausdrangende Cisium-Front noch nicht einmal die Hélfte der SiC-Schichtdicke
tiberwunden. Es baut sich sogar von auflen eine hohere Konzentration auf. Diese re-
sultiert daraus, daf} durch die Freisetzung aus den Defekten Coated Particles eine Erho-
hung in der Brennelementmatrix und damit auch in der Auflenschicht der Intakten
Coated Particles eintritt. Es wurde ein kleiner herstellungsbedingter Anteil ( 5 * 10
Yvon ihnen angenommen. Nach 50 Stunden ist das Cédsium weiter vorgedrungen, hat
aber die SiC-Schicht noch nicht ganz iiberwunden, Nach 500 Stunden hat sich dann ein
Profil in der SiC- und der #uBleren PyC-Schicht eingestellt, das dem entstandenen,
kleinen Queliterm aus dem Intakten Coated Particle ins Brennelement entspricht. Es ist
deutlich zu erkennen, wie auch die Konzentration im Brennelement (Fortsetzung des
Konzentrationverlaufes auf3erhalb der duflersten Coated Particle Schicht) ansteigt.

Beim Coated Particle wurden einige Anderungen in der Modellierung durchgefithrt. Die
bej fritheren Arbeiten angewendeten Diskretisierungen der Feinzonen erwiesen sich als
ungiinstig. Von Ley3¢ wurden verschiedene Diskretisierungen getestet. Durch eine
Rechnung mit einer extrem feinen Aufteilung in Feinzonen wurde eine Vergleichsrech-
nung geschaffen, mit der die folgenden Rechnungen verglichen werden konnten. Bei
diesen Rechnungen wurde die Zahl der Feinzonen so weit reduziert, wie es ohne nen-
nenswerte EinbuBBen an der Rechengenauigkeit moglich war.

In der Abb. 12 auf Seite 47 ist die dabei als optimal herausgefundene Einteilung in
Feinzonen dargestellt. Allgemein gilt, da} immer dort feiner eingeteilt werden muB, wo

-grofie Konzentrationsgradienten auftreten. Daher wurde die Einteilung in der
SiC-Schicht stark erhtht, sonst aber die Eintejlungen verringert. Die Erhthung der An-
zahl an Feinzonen in der SiC-Schicht verbessert dann auch die bei der Rechnung resul-
tierende Rickhaltefihigkeit der Schicht bei sonst gleichen Bedingungen. Dies zeigt
deutlich, daf} vorher mit einer unzureichenden Aufteilung gearbeitet wurde.

36 Ley, Simulation des Spaltprodukttransportes in Kugelbrennelementen durch Modifikation des

SPTRAN-Rechenprogrammes und Vcnﬁkanon durch Vergleich mit den Ausheizexperimenten
nach Schenk, 1989, S. 27 ff.
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Bei den Nachrechnungen der Ausheizexperimente von Schenk zeigt sich, daB mit den
Werten von Berger-Rossad?, die direkt aus dem Statusbericht “Spaltprodukte” itber-
nommen worden sind, immer eine zu groBe Freisetzung berechnet wird. Es ist die Auf-
gabe dieser Arbeit, so genau wie méglich die realen Abldufe zu simulieren. Es werden
aus diesem Grund nicht alle konservativen Annahmen, die bei den Rechnungen fiir Si-
cherheitsanalysen verwendet werden, {ibernommen. Vielmehr wurde versucht, durch
Anderung der Diffusionskoeffizienten eine bessefe Anpassung der Rechnung an das Ex-
periment zu erreichen. -

Besonders geeignet flir die Anpassung ist der Freisetzungsverlauf beim
Ausheizexperiment mit 1600°C, Die unteren Kurven in Abb. 10 auf Seite 41 geben
diesen wieder, Es stellt sich in den ersten 200 Stunden ein Niveau der Freisetzung von
wenig mehr als 10°% ein. Danach setzt eine stetige Erhohung der Freisetzung ein. Das erst
konstante Niveau der Freisetzung wird durch das Ausheizen der Spaitprodukte, die sich
aufgrund des “Freien Urans”3¢ im Brennelement befinden, erkldrt. Der Anstieg nach 200
Stunden bei der Kurve HFR-K3 ist auf das Durchdringen der Diffusionsfront durch die
SiC-Schicht zuriickzufihren. Aus diesen Uberlegungen erscheint die Anpassung des
Diffusionskoeffizienten fiir die SiC-Schicht der richtige Weg. Mit den folgenden Werten
fir den Diffusionskoeffizienten von Césium in der SiC-Schicht kénnen die Versuche be-
friedigend nachgerechnet werden, ' '

Do = 3.35 * 101> (m?¥/sec)
AQ = 106 * 103 (J/Mol)
D' = 1.2 % 10" (m?%/sec)

AQ = 482*10™3 (3/Mol)

Koeffizienten fur die Gleichung (2.3-4)

Dazu wurden die Werte D, und D’y um den Faktor 20 verKleinert (wird schon im Sta-
tusbericht vorgeschlagen). Dies ist die einzige Anderung, die an der Datenbasis von
Moormann4® vorgenommen wurde.

37 Berger-Rossa, Riickhaltung und Umverteilung von Spaltprodukten im Core und im Primér-
kreislanf von Hochtemperaturreaktoren bei hypothetischen Stérfallereignissen, 1988, S. 26.

38 Moormann, Methodik umfassender probabilistischer Sicherheitsanalysen fir zuktnftige HTR
Anlagen, Band 3: Spaltprodukte, 1987, S. 91.

39 Herstellungsbedingt befindet sich immer ein geringer Teil des Urans ausserhalb der Coatad
Particles. Es wird “Freies Uran” genannt. Beim Leistungsbetricb wird es genau wie alles andere
Uran auch gespalten und erzeugt somit Spaltprodukte,

40 Ebenda.
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3.4.2 Defektes Coated Particle

In diesem Kapitel wird fiir das Defekte Coated Particle in derselben Darstellung wie ge-
rade fir das Intakte Coated Particle der Verlauf der Konzentrationen dargestellt.

In der Darstellung sind noch die Einteilungen fur alle Schichten vorhanden, doch der
K onzentrationsverlauf ist nur fir den UOZ-Kern ejngezeichnet. Es wurde schon oben in
dieser Arbeit behandelt, wie SPTRAN ein Defektes Coated Particle beschreibt, Von
einem Defekten Coated Particle geht man dann aus, wenn seine Schichten zumindest
lokal vollig zerstért sind. Dies geschicht f{iber den Versagensprozell des
Druckkesselversagens bei Temperaturen bis 2000°C. Bei héheren Temperaturen kommt
noch ein thermisches Zersetzen der SiC-Schicht hinzu., Beim ersten Vorgang wird der
Druck im Inneren des Coated Particles, der sich dort aufgrund der gebildeten Spaltgase
aufbaut, so groB, daB die Schichten des Coated Particles versagen. In beiden Fillen
entsteht ein Transportpfad, der den UO,-Kern durch die Bruchspalte der Schichten (man
kénnte sich hier eine Gasphase vorstellen) direkt mit dem Matrixgraphit des
Brennelementes verbindet. Dieser Transportmechanismus wird als dominant angesehen,
so daB man den zerstorten Schichtresten keine Riickhaltefdhigkeit mehr zurechnet.
Dieses Verhalten ist gut belegt durch die sofortige Gasfreisetzung bei den Schenk-
Experimenten im Falle von Partikelversagen. Daher wird ein Defektes Coated Particle
ohne Auflenschichten modelliert.

Beim Aufheizen des Cores wihrend eines Storfalls versagen nach und nach immer mehr
Coated Particles. Da SPTRAN nur ein Defektes Coated Particle pro Brennelement be-
rliicksichtigt, miissen die zusidtzlich defekt gewordenenen Coated Particles innerhalb
dieser Modellierung eingemittelt werden, um die Massenbilanz zu gewéhrleisten. Das
Spaltproduktinventar der Hillschichten der neu defekt geworden Coated Particles wird
zum Inventar der Brennelementmatrix hinzuaddiert. Das Inventar des einen von
SPTRAN betrachteten Defekten Coated Particles wird prozentual um den Anteil der
Inventare der UO,-Kerne der aktuell zerstorten Coated Particles erhoht. In FRESCO#
wird an dieser Stelle ¢in anderes Verfahren benutzt. Da man sich zur Zeit mit den Phi-
nomenen im Brennelement besonders intensiv beschiftigt, sollten diese Arbeiten fiir die
abschliefiende Bewertung der Modelliecrung des Coated Particle-Versagens herangezogen
werden. Ley arbeitet an mehrdimensionalen Beschreibungen des Brennelements und be-
riicksichtigen auch den EinfluB, den die wahrscheinlich notwendige Einfuhrung eines
konzentrationsabhéngigen' Diffusionskocffizienten fir den Brennelementgraphit (siche
K apitel 4) bewirken wird.

4} Krohn, FRESCO-I], 1983.
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Abb. 13. Diffusionsprofile in cinem Defekten Coated Particle

Die Abbildung zeigt die Verdnderung der Konzentrationen in einem Defekten Coated
Particle. Bei den Kurven fir 10 und 50 Stunden sieht man, wie schnell das Defekte
Coated Particle leerlduft. Bei 500 Stunden hat sich dann schon ein Konzentrations-
gleichgewicht eingestellt. Man kann an den Konzentrationen des Brennelementes (rechts
von der Begrenzungslinie des UO,-Kerns durch die waagerechte Verldngerung der
Konzentrationsverldufe angedeutet) sogar sehen, dafl sich die Konzentration in der
Brennelementmarix nach 500 Stunden erhoht hat. Da die Be- und Endladungsvorgénge
reversibel sind, kann das Defekte Coated Particle langfristig sogar geringfigig wieder
beladen werden.

Da hier keine Bruchfunktion wihrend des Ausheizen beriicksichtigt wird, kann es Keine
K onzentrationserhthung durch neu hinzukommende Defekte Coated Particles geben.

3.4.3 Brennelement

Beim Brennelement ist die Einteilung deutlich einfacher, Es existieren nur zwei Schich-
ten. Die innere enthélt die Coated Particles, die duBere ist brennstoffirei.
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Abb. 14. Diffusionsprofile in der Brennelemenimatrix

Beim Ausheizen ergibt sich eine interessante Verdnderung in den Konzentra-
tionsverldufen. Beim Beginn der Rechnung ist im Brennelement iiberall eine Konzen-
tration von 1 * 108 (Atorne/m3) vorgegeben. Danach bilden sich die Konzentrations-
profile mit einem deutlichen Abfallen zur Gasseite hin aus., Nach 10 Stunden hat sich
die Konzentration im Brennelement erhéht. Dies ergibt sich aus der schnellen Freiset-
zung aus den herstellungsbedingt Defekten Coated Particles. Die Konzentration ist nach
50 Stunden unter den Wert der Ausgangskonzentration abgesunken, da entsprechend
viele Spaltprodukte ins Gas abgegeben worden sind, Nach 500 Stunden ist die Kon-
zentration deutlich erhéht. Dies ist durch die verzogert einsetzende Freisetzung aus den
Intakten Coated Particles zu erkliren. Die Abb. 12 auf Seite 47 hat gezeigt, daB es etwa
200 Stunden dauert, bis aus den Intakten Coated Particles Csium freigesetzt wird.

Bei der Beschreibung des Programms KUGEL wird angegeben, da3 im Gas eine feste
Konzentration angesetzt wird. Rechts am Rand der Abb, 14 wird nicht diese Konzen-
tration dargestellt, sondern die Konzentration an der Graphitoberfldche. Diese ist tiber
Sorption und Stofftransport mit der hjer konstanten Gaskonzentration gekoppelt und

damit variabel,.
Die folgende Abbildung zeigt den Freisetzungsverlauf, der sich bei dieser Testrechnung
ginstelit.
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Abb. 15, Freisetzung aus dem Brennelement bei 1600°C

In der Darstellung ist iiber der Zeit der Freisetzungsanteil bezogen auf das Gesamtin-
ventar dargestellt. Es zeigt sich, daB in den ersten 200 Stunden nur der Anteil, der von
dem “Freien Uran” und dem herstellungsbedingten Partikelbruch stammt, freigesetzt
wird und daRBl danach eine steigende Freisetzung aufgrund der Diffusion aus den Intakten
Coated Particles einsetzt.

3.5 Ergebnisse der Versuéhsnachrechnung

Bei den Rechnungen, die gerade vorgestellt worden sind, wurde nur fiir die Temperatur
von 1600°C die Anpassung von Versuch und Experiment vorgenommen. Im folgenden
werden diese Rechnungen nun auch flir die anderen Temperaturen des in der Abb. 10
aufl Seite 41 dargestellten Temperaturbandes von 1600 - 1800° durchgefiihrt.

Bei allen Rechnungen in diesem Kapitel wird immer von dem gleichen, stark ver-
einfachten Anfangszustand der Spaltproduktkonzentrationen ausgegangen. Im Normal-
betrieb stellt sich eine Verteilung der Spaltprodukte ein, bei der es schon zu einem
leichten Angleichen der Konzentrationen der verschiedenen Schichten kommt. Da je-
doch aufgrund der Normalbetriebstemperaturen dieser Ausgleich nicht zu weit fort-
schreitet, wird bei diesen Nachrechnungen der Versuche immer von der vereinfachten
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Konzentrationsverteilung ausgegangen, denn mit der Erhéhung der Temperatur auf
1500°C und héher beschleunigen sich alle Diffusionsprozesse sehr. Bei entsprechenden
Testrechnungen ist nur ecine geringe Verzégerung bei der Freisetzung zwischen einer
Rechnung ausgehend von der vereinfachten Verteilung und einer schon mehr ausgegli-
chenen beobachtet worden.

In der Spaltprodukttransportrechnung mit SPTRAN wird dagegen mit KUGEL eine
Konzentrationsverteilung fiir das System Brennelement/Coated Particle erzeugt, wie sie
sich nach 2-3 Jahren Normalbetrieb einstellt. SPTRAN iibernimmt diese dann als
Normierungsverteilung fir alle Coremaschen mit Brennelementen. Diese Vorgehens-
weise wird vor allem deshalb verwendet, weil im Storfall nicht alle Brennelemente den
sehr hohen maximalen Storfalltemperaturen ausgesetzt sind. Gerade bei denjenigen, die
nur “geringen” Temperaturen ausgesetzt sind, soll es zu keiner Verzégerung der Freiset-
zung wegen der vercinfachten Konzentrationsverteilung kommen. Zusitzlich sollen bei
SPTRAN nur mdglichst geringe Unterschiede im Programmablauf zwischen der Rech-
nung fiir den Normalbetrieb und flir einen Storfall bestehen.

In der Abb. 16 auf Seite 56 sind die Freisetzungsverldufe fiir die Temperaturen von
1500, 1600, 1700 und 1800°C dargestellt. In den Diagrammen fiir 1600, 1700 und
1800°C sind die Bereiche eingezeichnet, in denen die Ergebnisse der Experimente liegen.

In dem Diagramm, welches das Freisetzungsverhalten bei 1600°C darstellt, ist sehr gut
zu erkennen, wie durch dic geringfiigige Anpassung der Diffusionskoeffizienten der
SiC-Schicht der Freisetzungsverlauf sehr gut nachgerechnet werden kann, Bei 1700°C
wird die Berechnung des Freisetzungsverlaufes den Ergebnissen nicht gerecht. In den
ersten 50 Stunden liegt er sehr niedrig, Dies ist wahrscheinlich der Effekt, daf$ sich in der
Siliziumearbid-Schicht wegen der einfachen Anfangsverteilung noch kein Gradient auf-
gebaut hat. Der Anstieg der Freisetzung verzégert sich leicht, doch dann steigt die Frei-
setzung schnell auf héhere Werte als die der Experimente. Dagegen zeigt die Abbildung
auf der Verhéltnisse bei den Temperaturen von 1800°C eine sehr gute Ubereinstimmung.
Hier wird das Freisetzungsverhalten der Experimente wieder gut nachgerechnet.

Damit wird im kritschen Bercich von 1600-1800°C, in dem der Ubergang von geringer
zu fast vollsténdiger Freisetzung liegt, das Verhalten von den Rechnungen weitestgehend
richtig beschricben. Die Abweichungen bei 1700°C zeigen, daB es mit dem einfachen
Modell fur die Behandlung des Systems Brennelement/Coated Particle noch nicht mog-
lich ist, alle Effekte genau richtig wiederzugeben, doch ist die Genauigkeit fur erste
Freisetzungsrechnungen ausreichend.

Zusammenfassend kann man feststelien: Die Untersuchung der Ergebnisse der
Simulation des Brennelements und der Coated Particles zeigt, daB die verwendeten ein-
fachen Modellierungen gut in der Lage sind, den Freisetzungsverlauf der
Ausheizexperimente nachzurechnen, Die Tatsache, dafi mit diesen Modellen nicht alle
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Fragestellungen beantwortet werden kénnen, zeigt sich schon darin, dafl von Schenk42
bei der Mikrosondenuntersuchung des Coated Particles Spaltproduktverteilungen ge-
funden worden sind, die von den physikalischen GesetzmifBigkeiten her nicht mit
Diffusion erkldrt werden kénnen. :

Dagegen sind die Ubereinstimmungen von Experiment und Nachrechnung der integralen
Freisetzung ausreichend iibereinstimmend, daB man dieses Modell fiir die Beschreibung
der primédren Spaltproduktfreisetzung aus den Brennelementen einsetzen kann.

Es mul} nur noch einmal darauf hingewiesen werden, dafl die Modellierung der Sorption
bei diesen Nachrechnungen noch nicht iiberpriift werden konnte. Dies wird im néchsten
Kapitel anhand der Deckenreflektorexperimente geschehen.

42 Schenk, Kugelbrennelemente mit TRISO-Partikeln bei Stérfalitemperaturen, 1989, 8. 139 £,
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Abb. 16, Freisetzung aus Brennclementen bei verschiedenen Temperaturen: Die in den
Diagrammen eingezeichneten Flichen geben den Bereich der Freisetzungsverliufe
wieder, die aus Ergebnissen der Experimente ermittelt worden sind.
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4.0 Nachrechnung des Deckenreflektorexperimentes

4.1 Uberblick

Die Nachrechnung der Brennelement-Ausheizversuche von Schenk hat gezeigt, daB bei
diesen Untersuchungen die bestimmende Gréfe fiir den Freisetzungsverlauf der Diffu-
sionskoeflizient der Siliziumkarbidschicht ist. Die Beschreibung des Sorptionsverhaltens
des Césiums am Graphit kann bei den Ausheizversuchen von Schenk keinen entschei-
denden Einfluff auf das Freisetzungsverhalten nehmen, denn das im Versuch verwendete
Spiilgas ist Kontaminationsfrei und kann somit der Freisetzung aus den Brennelementen
keinen “Widerstand” entgegensetzen. Die folgende Gleichung (4.1-1) stellt die im Pro-
gramm SPTRAN verwendete Formulierung des Gas-Graphit Quellterms dar.

QGraph!t,Wand- Gaspo = 0. ﬁ [‘x( T’ CGraph!r, Wand) CGraphir, Wand =~ CGas,oo] (4-1 - 1)

QerophitWand=Gaspe ¢ Quellterm aus dem Graphit ins Gas

0 : geometrische Graphitoberfliche

B : Stoffubergangskoeflizient im Gas

(T, Corapmnwand) 3 Sorptionskoeffizient, Verhiltnis von Gas-
zu Graphitkonzentration im Gleichgewicht

Coraphit, Wand : Graphitkonzentration am Rand

Caasoo : Gaskonzentration in der Masche

Diese Gleichung wird weiter unten in diesem Kapitel ausfihrlich hergeleitet, da sie we-
sentlich fur das in SPTRAN verwendete Sorptionsmodell ist.

Im Programm KUGEL, mit dem die Schenk-Experimente nachgerechnet werden, wird
fur die Grole der Gaskonzentration (Cee.o) keine Riickkopplung an den Quellterm be-
trachtet. Es wird einfach ein fester Wert in der Grélenordnung von Null vorgegeben,
der konstant bleibt. Es kann sich keine Begrenzung des Quellterms {iber die Erhéhung
der Gaskonzentration aufbauen. Da die Riickhaltewirkung der Siliziumkarbidschicht im
Vergieich zu der des Ubergangs vom Graphit ins Gas sehr groB ist, werden die
Spaltprodukte, die die Oberfliche des Brennelementes erreichen, entsprechend der rech-
ten Seite des Klammerausdrucks ins Gas abgegeben. Dies zeigt sich sehr anschaulich in
den Konzentrationsverldufen des Intakten Coated Particles und des Brennelementes
(siehe Abb. 12 auf Seite 47 und Abb. 14 auf Seite 52). Damit ist bei den Schenk-
Versuchen die Siliziumkarbidschicht die einzig relevante Riickhaltebarriere, Mit der
Nachrechnung der Versuche kann damit nur die Beschreibung des Freisetzungsver-
. haltens aus den Coated Particles und die Diffusion im Brennelement tiberpriift werden.

Hieraus folgt, daBl anhand der Brennelement-Ausheizexperimente nicht die Korrektheit
des Sorptionsmodells Uberpriift werden kann.
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Die Versuche#, in denen der Deckenreflektor unter Storfallbedingungen simuliert wird,
stellen das erste integrale Experiment dar, welches es erlaubt, das Sorptionsmodell durch
experimentelle Ergebnisse zu validieren.

In dem Bxperiment wird die Be- und Entladung eines Graphitkdrpers mit dem
Spaltprodukt Cisium untersucht. Dabei wird besonders auf die Dynamik der Prozesse
geachtet. Bei der Nachrechnung wird der Transportmechanismus zwischen Gas und
Graphit durch den Queliterm in der Formulierung der Gleichung (4.1-1) beschrieben.
Anders als bei der Nachrechnung der Ausheizexperimente, bei denen Ceioo sehr klein
und konstant gewihlt wurde, sind bei der Nachrechnung des Deckenreflektorexperi-
‘mentes nun alle Konzentrationen variabel. Der Spaltproduktaustausch zwischen der
Gas- und der Feststoffphase ist der primére Mechanismus der Spaltproduktspeicherung,
Der sekundire Proze fir die Spaltproduktspeicherung ist der Transport im Graphit, der
mittels der schon eingehend beschriebenen einphasigen Fick’schen Diffusion in die Tiefe
des Graphits modelliert wird. Die zwei einfachen Ansttze ergeben zusammen das fur die
Speicherung von Spaltprodukten im Graphit von SPTRAN verwendete Modell.

Da es sich bei dem Deckenreflektorexperiment um die ersten Versuche handelt, bei
denen das dynamische Verhalten der Speicherung untersucht werden kann, stellen sie die
Validierungsbasis fir das Modell dar, Dies gilf sowohl fiir die qualitative als auch fUr die
quantitative Uberpritffung. Es muB sich zeigen, ob der verwendete einfache Modellan-
satz ausreichend ist, um die Versuche befriedigend nachzurechnen. Die radikalste vor-
stellbare Konsequenz kénnte sein, dafl trotz Variierung der Koeffizienten in einem ver-
tretbaren Rahmen keine ausreichende Ubereinstimmung zwischen Modell und Versuch
zu erreichen ist. Hierdurch wiirde eine weitere Anwendung des einfachen M odells sinn-
los, und es mifite nach einer besseren Beschreibung gesucht werden.

Sinnvoll bei einem hoffentlich positiven Ergebnis wird es sein, die bei der
Deckenreflektornachrechnung gewonnenen Erkenntnisse auf die Brennelement-
rechnungen zu ubertragen. Denn zwischen den Graphitbrennelementen und dem
Deckenreflektorgraphit besteht kein Unterschied in der Beschreibung der Transportvor-
gdnge. Es werden nur wegen der unterschiedlichen Graphitsorten andere Datensitze
verwendet. Es ist zu erwarten, dall die Brennelemente in kilteren Corebereichen die aus
heiflen Bereichen freigesetzten Spaltprodukte sorbieren. Damit wilrde ein Teil der pri-
miren Freisetzung schon im Core wieder gebunden, Dieser Effekt ist wahrscheinlich, da

das Sorptionsverhalten des A3-3 Matrixgraphites deutlich besser ist als das des H-451
Strukturgraphitesd4,

43 Iniotakis et al,, The Retardation of Released Fission Products Deriving from Graphite
Structures During a Hypothetical HTR-500 Accident, 1987.

Barthels et al., The Influence of Chemical State of the Products on the Filter Properities of the
Graphite Components, 1989,

44 Da Graphite ein sehr komplexer Verbundwerkstoff sind, die in ihren Eigenschaften von der
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In diesem Kapitel werden der Versuchsaufbau und die Ergebnisse der Deckenreflek-
torexperimente vorgestellt. Danach wird die Struktur und die Theorie des Programms
TOPRE, das zur Nachrechnung der Versuche aus SPTRAN ausgekoppelt wurde, be-
schrieben. Hierbei wird besonders auf die Herleitung des Transportmechanismusses
zwischen Graphit und Gas eingegangen. Der Vergleich von Experiment und Nachrech-
nung bildet dann den Abschlu} dieses Kapitels.

4.2 Beschreibung des Versuchsaufbaus beim Deckenreflektorexperiment

Das Deckenreflektorexperiment45 wird vom Institut fir Energieverfahrenstechnik des
Forschungszentrums Jitlich durchgefiihrt und soll Aufschluff Uber die Menge. Césium
geben, welche bei einem Storfall eines mittelgrofen Hochtemperaturreaktors# nach der
Freisetzung aus dem Core im Deckenreflektor zuriickgehalten werden kann,

Den Aufbau des Experimentes gibt die Prinzipskizze (Abb. 17 auf Seite 60) wieder.

Zusammensetzung und dem Herstellungsverfahren in starken MaBe abhingig sind, ist eine ge-
naue Identifikation der Graphitsorte erforderlich.

45 Iniotakis et al., ebenda.
Barthels et al., ebenda.

46  Als Referenzanlagen wurden die Reaktoren THTR 300 und HTR 500 gewihit,
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Abb. 17, Prinzipskizze des Deckenreflektorversuchsaufbaus

Im Mittelpunkt der Versuchsanordnung befindet sich ein Graphitkorper, der den De-
ckenreflektor simuliert. Er ist in seinen geometrischen Abmessungen einem realen De-
ckenreflektor den Ahnlichkeitsgesetzen entsprechend nachgebildet. Es ist ein
Graphitzylinder von 10 cm Durchmesser und 30 c¢cm Linge aus dem ASR - IRS
Strukturgraphit#’. Er ist mit durchgehenden Bohrungen versehen, die den Durchldssen
fur das Kihlgas des Deckenreflektors entsprechen. 26 Bohrungen mit einem Durch-

messer von 8.6 mm (Abweichung von der Angabe in der Prinzipskizze) enthilt der
Graphitkorper.

Der Graphitkdrper befindet sich in dem Teil des offenen Gaskreislaufes, der in den
Heizofen liegt. Hier hat der Kreislauf den gleichen Durchmesser wie der Graphitkorper
selbst. Durch die Heizofen 146t sich die Temperatur des Systems regeln. Die maximal
erreichbare Temperatur betrigt 1100°C. Die Lénge des Rohres in den Heizéfen ist so
bemessen, dal} sich das Gas auf die vorgegebene Temperatur auftheizt, bis es den
Graphitkérper erreicht.

47 ASR - 1RS ist die Graphitsorte, die heute bei Hochtemperaturreaktoren fiir die
Graphiteinbauten verwendet wird. H - 451 ist ein anderer Strukturgraphit, an dem die meisten
Koeffizienten gemessen wurden. In ihrer Wechselwirkung mit Spaltprodukten ist ein dhnliches
Verhalten zu erwarten, so daB es allgemein iiblich ist, diese Daten zu {ibertragen,
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Bevor das Gas in den Bereich der Heizofen eintritt, durchlduft es verschiedene Vorbe-
reitungsprozesse. Am Anfang des offenen Kreistaufs wird aus Vorratsflaschen das Gas
Argon eingeleitet, Das reine Gas wird in einem Filter noch zusitzlich von
Verunreinigungsresten wic Wasserstoff und Sauerstofl’ gereinigt. Die Durchsatzmenge
des Gases kann geregelt und gemessen werden. Fir eine MeBreihe wird ein konstanter
Durchsatz eingehalten.

Das vorbehandelte Gas passiert die Césiumquelle (es handelt sich um nicht radioaktives
Cédsium), Die Quelle kann getfinet und geschlossen werden., Die von ihr abgegebene
Césiummenge wird tiber den Dampfdruck, der von der Temperatur des Césiums in dem
Vorratsgefal abhiingig ist, reguliert. Mit diesem Verfahren konnen Cisium-Partialdriicke
von 5*107 bis 10* bar eingestelit werden. Hinter der Quelle befindet sich eine
MeBeinrichtung, die durch Entnahme eines Teilstroms des Gases die
Ciédsiumkonzentration vor Eintritt in die Versuchsanordnung mifit, Danach ist keine
Beeinflussung oder Messung iiber die Rohr-Ofen-Strecke mdéglich. Es kann nur die
Céasiummenge, die aus der Rohrleitung austritt, gemessen werden. Beide Messungen er-
folgen in Separatoren, die auf -20°C gekiihlt sind und mit ihren Metallflichen das
Cisium aufnehmen. Diese Separatoren werden in Zeitintervallen ausgetauscht und der
Céasiuminhalt mittels Atomabsorptionsspektrometrie gemessen.,

4.3 Ergebnisse des Deckenreflektorexperimentes

Entsprechend dieser MeBmoglichkeiten wird auch die Versuchsauswertung durchgefhrt.
Das Ergebnis wird als zeitabhéngiger Escapefaktor angegeben. Dieser Escapefaktor ist
der Quotient aus der bis zu diesem Zeitpunkt ausgetretenen Cédsiummenge zu der bis
dahin insgesamt zugefithrten Cédsiummenge.

Die Durchfihrung des Versuchsablaufs ist wie folgt: Das System wird bis zu der ge-
winschten Temperatur aufgeheizt. Durch das Offnen der Casiumquelle fiir eine Zeit-
spanne von 10 Stunden wird der Gasstrom mit Césium beladen. Danach wird die
Casiumquelle geschlossen, und es wird untersucht, in welchen Zeitrdumen wieviel des
Cisiums den Graphitkdrper passieren kann. Dazu wird in langen Zeitrdumen von der
GroBenordnung 500 Stunden der Graphit entsprechend Abb, 18 auf Seite 63 auf kon-
stanten Temperaturen gehalten.

Erschwerend bei der Auswertung der Versuche ist, daB3 der Beladevorgang bei demselben
Graphitkérper mehrfach durchgefihrt wird, Es ist daher nicht mdglich, die einzelnen
Versuchsphasen getrennt auszuwerten, da sie sich gegenseitig beeinflussen. Ob die bis-
her angewandte Versuchsdurchfithrung ausreichend ist, alle offenen Fragen zu beant-
worten, soll bei der Diskussion der Nachrechnungen angesprochen werden.

Die Abb. 18 auf Seite 63 stellt die Ergebnisse des bisher aussagekriftigsten Versuchs-
ablaufes dar. Dieser Versuchszyklus wird auch in dieser Arbeit als Grundlage fiir die
Nachrechnung verwendet. Durch das Aufeinanderfolgen der Beladungen muf3 beriick-
sichtigt werden, daB sich die Gesamtmenge des zugefiihrten Césiums immer mehr erhéht
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und sich damit alle schon durchgefihrten Beladungsphasen bei den folgenden reduzie-
rend auf die Verianderungen des Escapefaktors auswirken.

Bei der Darstellung der Ergebnisse werden alle GroBen, die wihrend der Versuchszeit
verindert werden, mit in die Abbildung aufgenommen. Oben in der Abbildung kann
man den Zeitpunkt und die Menge des bei jeder Beladung zugefiihrten Césiums ablesen.
Die Beladezeit betrigt immer 10 Stunden. Anhand.der Zeitachse kann abgelesen werden,
wie lang dann die anschlieBenden Temperaturphasen sind. Unten in der Abbildung wird
der Temperaturverlauf, der wihrend des Experimentes eingestellt wurde, dargestellt. In
der Mitte befindet sich die Ergebnisdarstellung: der zeitliche Verlauf des Escapefaktors.
Die Punkte mit den Strichen (die Striche stellen die MeBunsicherheit dar) geben die ge-
messenen Versuchsergebnisse an. Der durchgezogene Linienzug gibt die Ergebnisse der
Nachrechnung des Experimentes durch Iniotakis wieder. Iniotakis*® verwendet zu dieser
Nachrechnung sein Modell PATRAS-CORE. Hierbei handelt es sich um eine der kom-
plexeren Modellvorstellungen, die zur Zeit untersucht werden, um die Vorginge genauer
nachrechnen zu kénnen. Sie liefert bereits eine eindrucksvolle Nachrechnung der Ver-
suchsergebnisse. Das Modell von Iniotakis wird von Dannert#® diskutiert. Unten im
ESCAPE-Diagramm stehen noch die Kennzeichnungen der einzelnen Versuchsab-
schnitte. ’

Als Parameter, der nicht aus der Abbildung hervorgeht, ist noch der Massenstrom des
Argons von 0.3*10*Norm m*/s zu nennen.

Besonders gut kann man anhand des ersten Teilversuches verstehen, welche Ergebnisse
die Versuche zeigen. Wihrend der Beladephase bleibt der Escapefaktor niedrig. Er liegt
im Bereich zwischen 0 und 0.1. Das Gas stréomt im Rohr mit einer Geschwindigkeit von
etwa 15 cm/s bei 800 °C. Durch die Querschnittsverengung betrigt die Geschwindigkeit
in den Bohrungen des Graphitkdrpers etwa 70 cm/s, Es dauert also weniger als eine
Sekunde, bis das gesamte Gas im Graphitkérper ausgetauscht ist. Die einzige Erklirung
fiir den geringen Escapefaktor in der Beladungsphase ist, daB das Césium im Graphit
gebunden wird. Schon wihrend der Beladephase beginnt der Escapefaktor anzusteigen.
Er steigt erst schnell und dann immer langsamer an. Da immer nach einem Zeitraum von
300. bis 500 Stunden neu beladen wird, kann nicht entschieden werden, ob der
Escapefaktor auf eine Asymptote liuft. Das in SPTRAN verwendete Modell wiirde

wieder zu einem vollstindigen Leerlaufen (also keine Asymptote) des Graphites nach
extrem langen Zeiten fuhren.

Zusammenfassend kénnen die Vorginge so beschrieben werden: Der Graphit besitzt die
Fihigkeit, sehr schnell grofe Mengen an Cisium aufzunehmen, wenn im Gas ein ent-
sprechendes Angebot vorliegt, Nach dem Abschalten der Beladung gibt er das

48 Iniotakis et al., The Retardation Effect of Structural Graphite on the Release of Fission
Products in Case of Hypothetical Accidents of HTRs, 1982,

49  Danner, Mchrphasendiffusion von Spaltprodukten im Graphit, 1989, S. 61 ff.
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Abb. 18. Ergebnisse des Deckenreflektorexperimentes:
Quelle: Iniotakis et al, Die relevanten Transportmechanismen von Cisium in

Deckenreflektorgraphit bei einer HTR-Coreaufheizung, Jiil-Bericht in Vorberei-
tung.

Nachrechnung des Deckenreflektorexperimentes 63



Spaltprodukt wieder ab. Dieser Vorgang ist aber deutlich langsamer als die Aufnahme
und besitzt einen zeitlich stark abnehmenden Quellterm.

Dieses Verhalten wird in den nachfolgenden Versuchsfolgen weiter bestétigt. Nur kann
der Escapefaktor nicht mehr auf schr kleine Werte zurtickfallen, da alles bereits ausge-
tretene Ciisium bei den folgenden Versuchen zur Berechnung des Escapefaktors integral
berlicksichtigt wird. Aber bei jeder erneuten Beladung zeigt sich, daBl der Escapefaktor
sprunghaft kleiner wird. Dies ist der Effekt, daB dic neu hinzugefithrte Césiummenge
direkt beim Eintrittsintegral mitgerechnet wird. Das Austreten dieses Cisiums erfolgt
dann aber durch die Rickhaltefihigkeit des Graphitkérpers zeitverzogert.

Erwzhnt werden muB noch, daB bei den ersten Teilversuchen immer Césiummengen in
der GréBenordnung von 50 mg’10 h zugefiihrt werden. Bei den beiden letzten dagegen
10 mal mehr. Hier ist die Gréfenordnung 500 mg/10 h.

4.4 Beschreibung des Rechenprogramms TOPRE

Die Auskopplung der Programmteile von SPTRAN, die die Freisetzung aus dem
Brennelement beschreiben, und ihre Zusammenfassung im Programm KUGEL haben
sich als groBer Fortschritt erwiesen. SPTRAN ist durch seine Fahigkeit, einen gesamten
Reaktor zu rechnen, so grof und umfangreich und auch so stark an die
thermohydraulische Reaktorrechnung gekoppelt, daB es nach Meinung des Autors zu
unhandlich ist, um Versuche nachzurechnen, die nur die Wechselwirkung einer Reak-
torkomponente mit den Spaltprodukten simulieren.

Gerade bei diesen Versuchsnachrechnungen ist es notig, das Rechenmodell méglichst
genau an die Versuchsbedingungen anzupassen. Dazu ist ein kleineres spezielles Pro-
gramm, welches nur die relevanten Programmteile enthélt, viel besser in der Lage. Daher

wurde zur Nachrechnung der Deckenreflektorexperimente das Programm TOPRE ent-
wickelt,

Bei der Auskopplung wird die Methode beibehalten, die von SPTRAN ilbernommene
Numerik mdglichst ohne Verdnderungen zu verwenden, um die Erkenntnisse, die bei

den Versuchsnachrechnungen gewonnen werden, direkt auf SPTRAN anwenden zu
konnen.

4.4.1 Transportmechanismen in TOPRE

Im Unterschied zum Programm KUGEL muB im Programm TOPRE eine vollstindige
Gasphasenrechnung aufgebaut werden. Bei KUGEL reicht es, nur ein Brennelement zu
betrachten und als Randbedingung eine Gaskonzentration in der GréBenordnung von
Null anzusetzen, um dann die Konzentrationsverteilungen in den Coated Particles, im
Brennelement und schliefilich den Quellterm ins Gas zu berechnen. Bei der
Deckenreflektornachrechnung muf3 die Gasphase mit vollstdndiger Strémungs- und
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Gasdiffusionsrechnung mit geeigneten Mascheneinteilungen und Randbedingungen auf-
gebaut werden.

Um den Aufbau der Simulationsrechnung besser zu verstehen, ist es sinnvoll, sich zuerst
einmal die méglichen Transportmechanismen fiir die Spaltprodukte im Deckenreflektor
anzuschen.

Die bisherigen Hochtemperaturreaktorkonzepte sind im Corebereich weitestgehend
zylindergeometrisch aufgebaut. Daher wird die Gasrechung in diesem Bereich auch nur
zweidimensional durchgefiihrt. Im behandelten Kreislauf genligt eine eindimensionale
Beschreibung. Bei der Gasrechnung im Corebereich setzt sich die Bewegung des Gases
und auch der Spaltprodukte aus einer radialen und einer axialen Komponente zusam-
men. Hierbei wird die Gasstrdmung dem Programm SPTRAN durch die
thermohydraulische Rechnung vorgegeben. Die Spaltprodukte werden von der Gasstr-
mung mitgefiihrt und kénnen sich durch Diffusion auch relativ zum Gasstrom bewegen.
Im Deckenreflektor kann das Gas nur entlang der Bohrungen strémen. Es wird immer
eine laminare Strémung angenommen. Da die Bohrungen einen geringen Durchmesser
haben, wird vereinfachend angenommen, daBl sich der Gastransport nur entlang der
Bohrungen vollzieht. Daher wird in den Deckenreflektorkomponenten die
Mascheneinteilung der Gasphase nur axial in den Bohrungen vorgenommen. Dies be-
deutet, daB das Rechenprogramm an jeder axialen Stelle einer Bohrung nur eine
Césiumkonzentration kennt.

Der Graphit-Gas Quellterm erfolgt aus Richtung Graphitwand. (Die Normalrichtung
der Spaltproduktstrome wurde bei der Brennelement- und Coated Particle-Betrachtung
festgelegt und zeigt daher immer in Richtung Freisetzung aus dem Graphit heraus. Dies
wird im gesamten Programm beibehalten.) In den Bohrungen wird kein radialer
Konzentrationsgradient beriicksichtigt. Ein solcher entsteht aber in der Grenzschicht,
in der er durch die Formulierung des Quellterms, die analog zu der gewdhnlich beim
WirmetransportS0 verwendeten Beschreibung erfolgt, berlicksichtigt wird. Anstatt des
Wirmeitbergangskoeffizienten o steht nun der Stoffiibergangskoeffizient . Damit ergibt
sich beim Stoffilbergang in der Grenzschicht auf der Gasseite die Gleichung (4.4-1).

QGas, Wand — Gas,oo0 = O+f ECGas, Wand — CGas.oa] (4.4 -1)
O Gas. Wand ~ Gas,oo : Quellterm, gasseitig
0 : geometrische Graphitoberflidche
B : Stoffiibergangskoeffizient im Gas
Coas,wand : Gaskonzentration, wandnah
Coéasn : Gaskonzentration in der Masche

50 Vgl, Renz, Grundlagen der Wirmetibertragung, 1985, S. 63.
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Das Konzentrationsgefille ergibt sich durch die Einfihrung der Gaskonzentration
wandnah (Ceosna). Coueo 15t dagegen die aus der Gasrechnung gewonnene Konzentra-
tion der Maschen im Kanal.

Der StofTubergang von der wandnahen Gaskonzentration zum Graphit wird durch einen
Ansatz der kinetischen Gastheorie beschrieben.

: | [ kT
QGraphIt. Wand — Gas,Wand = O-x Yam Los CGraPh[r, Wand — CGas,Wand:l (4.4-2)

O aphiswand - Gas,wand © Queellterm an der Graphitoberfléiche
0 : geometrische Graphitoberflache
X : Haftkoeffizient
kT
2nm

: Adsorptionsgeschwindigkeit, abgeleitet aus der
kinetischen Gastheorie
0 ¢ Coraphir, Wand : Gaskonzentration fiir Desorption, die sich nach der Sorp-
tionsisotherme aus der Graphitkonzentration am Rand einstellt
o(T, Coropnwena)  : funktionale Darstellung der Sorptionsisothermen
Coos, Wend : Gaskonzentration, wandnah

Da diese beiden Stoffiibergiange direkt hintereinandergeschaltet sind, mufl zwischen ih-
nen die Stetigkeit der Stréme gelten.

QGraph!:,Wand — Gas,Wand = QGa.v, Wand - Gas,oo (4'4 — 3)

Durch die Beziehung der Gleichung (4.4-3) kann aus den beiden Gleichungen davor die
Konzentration Cee,wane €liminiert werden.

B

QGraph!t, Wand — Gasoo — 0 ﬁ [“CGmphlt, Wand = CGas.oo:l (4.4 — 4)

kT
2nm

1+
X

Den in dieser Gleichung neu entstandenen Ausdruck kann man als ein ﬁ auffassen, als
Stoffitbergangskoeffizienten fiir den zusammengefafiten Quellterm.

B= B (4.4 - 35)

Die Zahlenwerte der Grofien zeigen, dafi;
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kT
2nm

X >>f 4.4-6)
Dies bedeutet, dal3 die Ad-/Desorption vom Graphit zum Gas um GréBenardnungen
schneller ist als der Stoffibergang im Gas. Das rechtfertigt die Annahme, fiir den
Koeflizienten £ einfach f zu verwenden. Der hierdurch bedingte Fehler ist
vernachlissigbar. Daher ergibt sich als Formulierung fiir den Queliterm die Gleichung
(4.1-1), die schon am Anfang des Kapitels vorgestellt wurde.

Im Programm SPTRAN bestand die Méglichkeit, die geometrische Oberfldche, die fiir
die Gas-Graphitkopplung wesentlich ist, mit Hilfe eines im Input zu setzenden
Rauhigkeitsfaktors zu vergrofern. Eine solche Verinderung ist bei dem gerade be-
schriebenen Ansatz falsch, denn es wurde gezeigt, daB} als letztlich bestimmender Vor-
gang der Transport der Spaltprodukte in der Grenzschicht relevant ist. Und hierbei ist
nur die zu iiberbriickende geometrische Oberfliche anzusetzen. Auch bei der Anlagerung
an den Graphit gilt diese Aussage. Der Einflufl der Rauhigkeit des Graphites auf die
Sorptionsfdhigkeit ist in den gemessenen Sorptionsisothermen enthalten, die
Mengenbeladung bilanzieren, aber keine Flichenbelegung.

Die Einfilhrung einer Rauhigkeit der Oberfliche ist nur dann sinnvoll, wenn man
Beladungen uber die Belegung der Oberfliche angeben will. Dann kann die mégliche
Beladungsmenge mit Hilfe des Rauhigkeitsfaktors eingestellt werdenS!. Bei der Be-
trachtung von Stromen ist jedoch nur die geometrische Oberfliche relevant,

Die Gleichung (4.1-1) wird in SPTRAN zur Beschreibung des Graphit-Gas Quellterms
verwendet. Sie ist fiir die Kopplung von Gas- und Graphitphase verantwortlich. Die
Kopplung wird im Kapitel 4.4.4 “Aufbau des verschachtelten Iterationssystems” noch
eine wichtige Rolle spielen, weil das Riickhaltevermdgen des Graphites zum Teil so grof3
ist, daf} im Einzelfall bei den Nachrechnungen der Deckenreflektorexperimente dieser
Quellterm aus der Gasphase so grofie Prozentsdtze des Césiuminventars in den Graphit
aufnimmt, daB die zur Zeit in SPTRAN verwendeten Rechenmodelle damit tiberfordert
werden und die Ausfihrung abbrechen kénnen.

Im Graphit selber verwendet das Rechenprogramm SPTRAN den Ansatz der
einphasigen Fick’'schen Diffusion. Dieser Transportmechanismus ist im Kapitel 3, das
die Ausheizversuche von Schenk behandelt, eingehend beschrieben worden,

4.4.2 Aufbau des Rechenprogramms

Vom Graphitkérper werden dem Programm der Durchmesser und die Linge (diese
schon mit axialer Maschenteilung) als Eingabe libergeben, Die Bohrungen werden durch

51 Bei einer Oberfliche, die nur eine Monolage ciner Molekiilsorte speichern kann (dies entspricht
einer festen Anzah! Molekiile pro m®) erh8ht sich die Speicherfahigkeit der Oberfliche um den
Betrag des eingefiihrten Rauhigkeitsfaktors. Die wahre Oberfliche ist dann relevant fur die
Speicherfahigkeit, nicht aber die geometrische Oberfliche.
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jhren Durchmesser und den Leervolumenanteil des Graphitkérpers beschricben. Aus
diesen Angaben berechnet das Programm ein fiktives Graphitrohz, das stellvertretend fur
alle Bohrungen bei den Rechnungen verwendet wird, Das fiktive Graphitrohr hat den
Durchmesser der Bohrungen als Innendurchmesser und einen so gewihiten Aufien-
durchmesser, daB das Verhiltnis von Innenvolumen zu Gesamtvolumen genau dem
vorgegebenen Leervolumenanteil des Graphitkérpers entspricht.  Damit ist dem Pro-
gramm bekannt, wieviel Graphit jeder Bohrung zur Aufnahme des Cisiums zur Verfii-
gung steht.,

An dem Graphitrohr wird im Programm die eigentliche Cisiumaufnahme simuliert. Mit
der Anzahl der fiktiven Rohre (sie entspricht den realen Bohrungen) werden alle
Quellterme zwischen dem einen im Programm betrachteten fiktiven Rohr und der in re-
aler GroBe betrachteten Gasphase multipliziert. So wird an dieser Stelle die reduzierende
Betrachtung nur eines fiktiven Graphitrohres ausgeglichen.

4.4.3 Anpassung an das Deckenreflektorexperiment

Eine wichtige Anpassung an den Versuch stellt die Auskopplung der Programmteéile zum
Programm TOPRE dar. Von besonderem Interesse ist noch die Formulierung der
Randbedingungen,

Im Versuch wird statt Helium (wie im Hochtemperaturreaktor) Argon verwendet.
Hierdurch wird die Wechselwirkung zwischen dem Graphit und dem Césium nicht be-
rithrt. Die Mobilitdt des Casiums ist aber relativ zum Argon verschieden zu der Mobili-

tdt der Paarung Cisium-Helium, Die bestimmende Grofle hierfiir ist der bindre
Gasdiffusionskoeffizient,

Berger-Rossa hat im Programm SPTRAN einen komplexen Ansatzs? gew#hlt. Dieser
wird durch den Ansatz von Batalas®? ersetzt. Dieser Ansatz ist einfacher und wird auch
von anderen Programmen bei den Spaltproduktrechnungen verwendet. Die einfache
Formulierung fiir den bindren Gasdiffusionskoefffizienten lautet:

52 Berger-Rossa, Riickhaltung und Umverteilung von Spaltprodukten im Core und im Primir-
kreislauf von Hochtemperatusrreaktoren bei hypothetischen Stérfallereignissen, 1988, S. 27 f.

53 Batalas, Theoretische Untersuchung zur Diffusion von bin4ren Gasgemischen im Hinblick auf
den HTR.
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Dy fur Helium  : 0.4305 [cm?2/s]
D, fur Argon  : 0.0939 [cm?/s]

T : Temperatur [K]
Po : Bezugsdruck [1 bar]
r : Druck [bar]

Nur durch die Anpassung von D, kann die ganze Rechnung an das andere Trdgergas
angepalit werden.

Bei der Deckenreflektornachrechnung hat man keinen geschlossenen Gaskreislauf mehr.
Der offene Kreislauf mull mit den entsprechenden Randbedingungen versehen werden.
Das Programm TOPRE hat zwei spezielle Eingabedatensitze, um diese Anpassung vor-
zunehmen. Da ist Zunéchst der Datensatz, der alie durch die neue Schnittstelle entstan-
denen, sich aber tiber den Versuchsablauf nicht dndernden Gréfien enthiit. In ihm be-
finden sich die geometrischen Werte des Graphitkérpers und auch der konstante
Argonmassenstrom fir die jeweilige Versuchsdurchfihrung,

Der zweite Datensatz enthélt alle Uiber die Versuchsdurchfihrung variablen Daten. Er
ist so aufgebaut, daB erst die Zeitsteuerung durch die Angabe aller zu berechnenden
Zeitpunkte erfolgt. Dazu kénnen bei jedem Zeitschritt Angaben iiber die Temperatur des
Systems und auch eine feste Césiumkonzentration am Gaseintritt des Graphitkérpers
vorgegeben werden,

Aus dem zeitlichen Verlauf dieser Cidsiumkonzentration, multipliziert mit dem Volu-
menstrom des Trégergases, ergibt sich der Eintrittsstrom des Cisiums. Die extremen
Beladebedingungen werden durch eine Stufenfunktion der Cisiumeintrittskonzentration
realisiert. Bei Beginn einer Beladephase wird die Konzentration direkt auf den Wert ein-
gestellt, der zu der Ciasiummenge pro Beladung fihrt. Bei allen Entladephasen wird die
Konzentration zu Null gesetzt. So ergibt sich die Eingangsrandbedingung. Auf der
Ausstromseite wird die sich einstellende Ausgangskonzentration festgehalten.

Um den Escapefaktor berechnen zu kénnen und zudem eine zusétzliche Kontrolle zu
haben, wird die integral eingetretene und ausgetretene Césiummenge errechnet und
festgehalten. So kann mit den im System befindlichen Inventaren immer die Gesamtbi-
lanz kontrolliert werden.

4.4.4 Aufbau des verschachtelten Iterationssystems

Eine Beschreibung des Aufbaus des Iterationssystems und der Schwierigkeiten, die
dieses System in sich birgt, soll helfen, die besonderen Probleme bei der Berechnung des
Spaltproduktransportes besser zu verstehen und auch zu eventuellen Programmverbes-

serungen fithren.
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Schon im Kapitel 2 ist auf die herausragende Bedeutung des Sorptionsmodells hinge-
wiesen worden. Die Abb. 18 auf Seite 63 hat gezeigt, wie grofi die aktuelle Aufnahme
von Spaltprodukten in den Graphit sein kann. Daher soll noch einmal herausgestellt
werden, daf} sich an der Phasengrenze zwischen dem Graphit und dem Gas die extremen
Austauschprozesse beim Spaltprodukttransport einstelien.

An dieser Stelle ist in SPTRAN ein Iterationsverfahren installiert, welches die Berech-
nung des Quellterms zwischen Gas und Graphit realisiert. Es ist sehr aufwendig und
komplex, weil es durch die K onzentrationsabhingigkeit der Sorptionsisothermen einen
nichtlinearen Zusammenhang lésen muB. Die Aufgabe des Iterationsverfahrens ist es,
die Ruckwirkungen der Verdnderungen der Gas- und Graphitkonzentration auf den
Quellterm und umgekehrt zu berlicksichtigen.

Dieses Verfahren funktioniert bei Stérfallrechnungen ohne Programmabbriiche. Es ist
aber letztlich der Grund fiir die enormen Rechenzeitanforderungen von SPTRAN. Bei
den Nachrechnungen der Deckenreflektorexperimente hat das Verfahren mehrfach seine
Grenzen durch Programmabbriiche gezeigt. Hier sind die Gradienten durch die
stufenfdrmige Beladung so extrem, daf} diese Schwierigkeiten zu erwarten waren und nur
durch extrem kleine Zeitintervalle aufgefangen werden konnten.

Als wichtige Frage fir die zukiinftige Arbeit am Programm SPTRAN bleibt: Worin sind
die Schwierigkeiten begriindet und gibt es Verbesserungsmoglichkeiten?

Analog zur Behandlung der Iteration liber den Quellterm zwischen Coated Particle und
Brennelement besteht die Moglichkeit, zu einer Rechnung liberzugehen, die nicht mehr
iteriert, sondern die Werte des letzten Rechenschrittes fiir die Berechnung des Quellterms
heranzieht und diesen dann unveréindert benutzt. Dies ist nach Meinung des Autors eine
‘nicht zuldssige Vereinfachung, da die Kopplung Gas-Graphit die sensitivste Beziehung
in den Freisetzungsrechnungen ist. Einer der wichtigsten Griinde hierfiir ist das vollig
verschiedene dynamische Verhalten der Transportvorgénge im Gas und im Graphit.
Die Dynamik der Transportvorginge im Gas ist um so vicle GroBenordnungen schneller,
da3 nicht zu erwarten ist, daf} Fehler, die bei der Bestimmung der Queliterme bej einem
Zeitschritt eintreten, sich im folgenden durch die Trigheit der Vorginge von selbst kor-
rigieren, Die Ausgleichsgeschwindigkeiten im Gas sind so groB, daB sich die Selbstkor-
rektur vermutlich nur bei unrealistisch kleinen Zeitschritten einstellen wird.

Der Grund weshalb die zur Zeit verwendete Iteration so wenig befriedigend arbeitet, liegt
in ihrem Aufbau. Erst werden mit festgehaltenen Gaskonzentrationen fuir den gesamten
Reaktor die Quellterme global bestimmt, danach werden mit den festgehaltenen
Quelitermen global die neuen Gaskonzentrationen bestimmt. Mit diesen wird dann die
Quelltermberechnung wiederholt und diese Wiederholung der Schritte solange fortge-

setzt, bis die Losung iterativ gefunden ist. Dieses Verfahren soll im weiteren “Globale
Iteration” genannt werden.

Die Verbesserungsidee, die von Scherer vorgeschlagen wird, ist der Ubergang zu einer
“Lokalen Iteration” an dieser Stelle. Unter Lokaler Iteration ist zu verstehen, daB3 nach-
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einander fiir alle Gasmaschen die Konzentrationen berechnet werden. Dabei wird direkt
der Austausch der Spaltprodukte mit dem Graphit fir die jeweils behandelte Masche
gelost, Dieses Verfahren bedeutet eine gefinderte Formulierung des Transportmech-
anismusses in der Gasphase, die jedoch nicht zu einer unzuldssigen Verschlechterung der
Modellierung fithrt. Eine solche Formulierung wird von den Programmen THERMIX
und TINTE? fur den Wiarmetransport in der Gasphase benutzt,

Nach Meinung des Autors kénnte die Umstellung des Iterationverfahrens von “Globaler
Iteration” auf “Lokale Iteration” und die anschlielende Programmiiberpriifung im Rah-
men einer Promotionsarbeit gelost werden. Diese grundlegende Verbesserung wiirde fast
alle noch mit SPTRAN bestehenden Probleme lésen. Die Rechenzeit konnte um Fak-
toren sinken und die Numerik deutlich robuster werden.

4.5 Erste Ergebnisse und Festlegen der Koeffizienten

Fir alle Nachrechnungen werden in dieser Arbeit die Werte fur die Diffusion und die
Sorption des Césiums dem Statusbericht ”“Spaltproduktfreisetzung”s5 entnommen.

Die Nachrechnung mit diesen Daten kommt zu den in der folgenden Abbildung darge-
stellten Ergebnissen.

54 Bei diesen Programmen handelt es sich um die im Institut for Sicherheitsforschung und Reak-
tortechnik eingesetzien Programmsysteme zur Berechnung der thermohydraulischen Vorginge
in Hochtemperaturreaktoren.

55 Moormann, Methodik umfassender probabilistischer Sicherheitsanalysen filr zukiinftige
HTR-Anlagen, Band 3: Spaltprodukte, 1987.
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Abb. 19. Versuchsnachrechnung mit den Daten des Statusberichtes

Die Sternchen geben den Verlauf des gemessenen Escapefaktors wieder (es wurden die
MeBergebnisse aus Abb. 18 auf Seite 63 iibernommen). Die Rechnung ergibt eine viel
hohere Freisetzung als das Experiment, Besonders deutlich sieht man dies bei dem
ersten Teilversuch., Hier erreicht die Freisetzung im Experiment einen Wert von 45%
nach 460 Stunden, wogegen die gerechnete Kurve schon nach wenigen Stunden auf einen
Wert von 80% ansteigt und sich dann nur noch geringfilgig erhoht. Es stimmen weder
der Endwert noch der Verlauf diberein. Bei den weiteren Teilversuchen wird die Uber-
einstimmung nur optisch besser. Da der Escapefaktor nur maximal 1 werden kann,

kénnen bei hohen gemessenen Escapewerten keine so grofen Abweichungen mehr auf-
treten,

Man muf} daher festhalten, daB mit den empfohlenen Daten keine hinreichende Uber-
einstimmung mit dem Experiment erreicht werden kann,

Dieses Ergebnis erfordert eine kritische Auseinandersetzung mit den sich einstellenden
Transportvorgidngen und ihren bestimmenden Koeffizienten, Die Zielsetzung muf sein,
herauszufinden, mittels welcher Verdnderung der Eingabedaten eine bessere Uberein-
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stimmung mit den Experimenten zu erreichen ist, und ob solche Parameter-
Verénderungen physikalisch begriindbar und zuléssig sind.

Es ist daher sinnvoll zu untersuchen, welche Effekte (lir die zu geringe Césiumaufnahme
verantwortlich sind. Im hier verwendeten Modell kénnen theoretisch nur zwei
Transportvorgdnge als Hemmschwellen wirken. Einmal kann der Transport des
Spaltprodukts aus der Gasphase an die Graphitoberflidche zu schlecht oder der diffusive
Transport in den Graphit hinein zu langsam sein. (Unter “Diffusiver Transport in den
Graphit hinein” soll der Vorgang verstanden werden, der bisher mit der Formulierung
“Speicherung in der Tiefe des Graphits” bezeichnet wurde.) Ein Vergleich des Volu-
menstroms im Trégergas mit dem Strom in der Grenzschicht zur Graphitoberfldche er-
moglicht eine Abschidtzung, welcher Casiumanteil dem Gas maximal entzogen werden
kann. Der Volumenstrom ist das Mall, wie schnell die Spaltprodukte durch den
Graphitkdrper beférdert werden. Der Strom zur Graphitwand in der gesamten Grenz-
schicht ist das MaB, in welchem Umfang die Spaltprodukte zur Graphitoberflédche be-
fordert werden. Der Quotient aus Strom zur Wand zum Volumenstrom ergibt den Anteil
der Spaltprodukte, die maximal in den Graphit gelangen konnen.

N 3
Fir den Volumenstrom des Trigergases gilt V=1 . 10-3 —'-"3—- und fur den Strom-zur Wand

Qe a8 1073 _";i Die Abschidtzung zeigt, daBB vom Strom zur Wand keine so groBe
Beschridnkung der Spaltproduktaufnahme zu erwarten ist. Vielmehr liee das Zahlen-
verhiltnis eine fast 100%ige Anlagerung an der Wand erwarten.

Die in den ersten Rechnungen aufgetretene nur geringe Aufnahme der Spaltprodukte in
den Graphitkérper kann daher nur an den Werten der Diffusionskoeffizienten im
Graphit liegen. Bei den folgenden Rechnungen sind die Werte der Diffusionsko-
effizienten mit festen Faktoren vergréfert worden. Das Ergebnis zeigt die Abb. 20 auf

Seite 74.
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Abb. 20. Verinderung des Diffusionskoeffizienten mittels eines konstanten Faktors

Die untere Kurve zeigt, da die Aufnahme der Spaltprodukte durch die Verbesserung
des Transports im Graphit tatsichlich den Wert von 100% der Abschétzung erreichen
kann. Fir diese Kurve wurde der Diffusionskoeffizient vrn den Faktor 100 vergrofiert.
Es zeigt sich, daB die hierdurch berechnete Anlagerung des Céisiums in den ersten 5
Teilversuchen viel zu groB ist. Bei diesen Teilversuchen werden dem System immer nur
Cisiummengen zwischen 13 und 70 mg pro Beladung zugefithrt. Dagegen werden 675
und 534 mg bei den beiden letzten Beladungen zugefiihrt. Bei diesen sehr groBen

Beladungen stelien die Werte der Rechnung eine Annéherung an die Versuchsergebnisse
dar.

Bei der mittleren Kurve, bei der der Diffusionskoeffizient um den Faktor 7 vergroBert
wird, stellt sich genau der umgekehrte Zusammenhang cin. Im Bereich der geringeren
Beladungen ist die Grofienordnung gut getroffen, dagegen liegen die gerechneten Werte
bei den héheren Beladungen viel zu hoch,

Diese Ergebnisse zeigen anschaulich, dafl die Annahme einer Beschleunigung der
Diffusionsvorgénge im Graphit bei hoher Beladung der richtige Weg ist, um die zu ge-
ringe Aufnahme des Césiums auszugleichen. Dartiberhinaus zeigt sich auch, daB eine
einfache lineare VergréBerung des Diffusionskoeffizienten nur eine Verbesserung der
Ergebnisse fur bestimmte Belademengen bewirkt, Zusttzlich witrde eine VergroBerung

74



des Diffusionskoeffizienten auch die Gefahr beinhalten, da man die Diffusion fiir ge-
ringe Konzentrationen unrealistisch erh6hen wiirde, Bei den geringen Konzentrationen
sollte man dic gemessenen Werte fiir die Diffusion so lange beibehalten, bis sie durch
Experimente genauer bestimmt werden.

Aus den Kurven der obigen Abbildung ergibt sich, daf} eine immer schnellere Diffusion
notwendig ist, wenn die Belademenge zunimmt., Dies bedeutet aber nichts anderes, als
daB diese Uberlegungen die Einfiihrung eines konzentrationsabhéngigen Diffusionsko-
effizienten erfordern, wenn man den Ansatz der effektiven Diffusion weiter verwenden
will, '

Diese Forderung nach Einfilhrung eines konzentrationsabhingigen Diffusionsko-
effizienten wird auch von Dannert und Scherer aufgestellt. Sie fordern, daBl der kon-
zentrationsabhiingige Diffusionskoeflizient e¢in dhnliches Verhalten zeigen soll wie die
Sorptionsisothermen. Dies ist eine physikalisch begriindete Forderung, da Diffusion und
‘De-Sorption (Loslosen eines Molekiils aus dem gebundenen Zustand in die Gasphase)
einander verwandte Prozesse sind. Bei beiden Vorgéingen ist der Ausgangszustand eine
Bindung der Atome an den Festkorper mit einer festen Bindungsenergic. Um diese
Bindung zu lockern oder zu 18sen, ist Energie erforderlich. Die Diffusion kann bereits
durch das “Lockern” erméglicht werden. Hierbei muf3 die Bindung nur so weit aufge-
hoben werden, daBl eine Bewegung im Feststoff7 moglich wird, Wenn dagegen die Bin-
dung ganz gelost wird, findet die Desorption statt. Die physikalische Literatur gibt an,
daf} im allgemeinen fliir die Aktivierung der Diffusion zwischen 0.2 bis 0.5 der Energic
erforderlich ist, die zur Desorption benétigt wird.

Entsprechend diesen Erkenntnissen wird fir den konzentrationsabhéngigen Diffusions-
koeffizientens® die folgende Darstellung gewéhlt.

Ie} c Taus Ep
“ReT T
DR, Corapmd) =Doe | 14—t @5-1)
Grenz

DT, Cowpray ¢ temperatur- und konzentrationsabhéniger Diffusionskoeffizient

2
Dyse ®°7 : bisher in SPTRAN verwendete Formulierung des Diffusionskoeffizienten
Coroptir : Spaltproduktkonzentration im Graphit

56 Dannert, Fin Modellvorschlag fiir den Spaltprodukt-Transport in Graphit,1988, S, 1 ff.

57 Graphit ist ein schr pordses Material, daher wird als vereinfachte Diffusionsvorstellung gern eine
Oberflachendiffusion auf den Korngrenzen angenommen.

58 Mit der Einfilhrung des konzentrationsabhéngigen Diffusionskoeffizienten beginnt Uneinigkeit,

ob man einen solchen Transportvorgang noch Diffusion nennnen dasf, Aufgrund der besseren
Verstandlichkeit wird in dieser Arbeit weiter von Diffusion gesprochen.
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Coren: - Grenzkonzentration zwischen Henry- und Freundlich-Bereich

Tau : Steuerparameter fir die K onzentrationsabhéngigkeit
Er : Parameter aus der Formulierung der Sorptionsisothermen
T : Temperatur

Dieser Ansatz enthilt im Henry-Bereich die Daten des Statusberichts “Spalttprodukte”,
da diese aus den Messungen des Diffusionskoeflizienten gewonnen wurden und daher
diesen im Henry-Bereich am besten beschreiben. Fir den Ubergang vom Henry- zum
Freundlich-Bereich wird die Grenzkonzentration der Sorptionsisothermen libernommen
und auch deren exponentieller Verlauf. Es handelt sich um einen etwas vereinfachten
Ansatz, wic er von Scherer® und Dannert vorgeschlagen wird.

Die fblgende Abbildung zeigt die Escapefunktionen, die sich fiir verschiedene Tau-Werte
ergeben.
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Abb. 21, Konzentrationsabhiingiger Diffusionskoeffizient: Parameterstudie fiir Tau

39 Scherer, Ansatz einer geschlossenen Schreibweise fiir Sorptionsisothermen und effektive Diffu-
sionskoeffizienten, 1990, 8. 6.

76



Alle drei Kurven geben den Verlauf der Messungen viel besser wieder, als alle vorher
betrachteten Kurven. Sie unterscheiden sich nur dadurch, daB sie unterschiedlich kon-
servativ die Versuchsergebnisse wiedergeben, Da es in den Nachrechnungen von Stor-
fillen immer sichergestellt bleiben sollte, daB die Rechnungen auf der konservativen
Seite liegen, wird die Kurve mit Tau = 0.25 als Referenzkurve gewihit.

4.6 Konsequenzen

Als wichtigste Frage muf3 zuerst entschieden werden, ob die durch die Einflihrung des
konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten erreichte Ubereinstimmung von Ver-
such und Rechnung ausreichend ist.

Die Kurve mit dem Tau-Wert von 0.25 in Abb. 21 auf Seite 76 gibt den Verlauf der ge-
messenen Versuchsergebnisse schon sehr gut wieder, Hinzu kommt, dafl diese Uberein-
stimmung mit einer Verdnderung erreicht worden ist, die letztlich eine Forderung erfiillt,
die schon bei der theoretischen Betrachtung der Transportvorgidnge aufgestellt worden
ist. Die Konzentrationsabhéngigkeit der Sorption legt es nahe, daff nach den physika-
lischen Zusammenhingen auch fiir die Diffusion ein solcher Ansatz gewidhlt wird, Die
sich dann mit diesem Ansatz einstellende Verbesserung der Nachrechnung ist ein guter
Beweis, daf3 diese MafBinahme eine sinnvolle Verbesserung darstellt. Dies gilt besonders,
da bei einem solchen Ansatz alle anderen gemessenen GroBen ohne Anderungen weiter
verwendet werden konnen,

Dagegen zeigen sich beim genauen Vergleich der Rechnung mit den Versuchsergebnissen
noch Abweichungen. So weist beim ersten Teilversuch der Verlauf der Escapefunktion
keine gute Ubereinstimmung auf. Genaue Untersuchungen an dieser Stelle haben zu dem
Ergebnis gefhrt, daB bei einer Temperatur von 800°C die vorliegende Formulierung der
Sorptionsisothermen nicht zu dem Verlauf der Versuche flihren kénnen. Beim Beladen
erreichen die Konzentrationen den Freundlich-Bereich. Es entstehen hohe Konzentra-
tionen im Graphit nahe der Oberfléche, Beim Entladen erniedrigen sich diese Konzen-
trationen schnell. Uberproportional hierzu sinkt der Quellterm ins Gas, da der Wert der
Sorptionsisothermen wegen der Konzentrationabhéngigkeit exponentiell fallt. Im Tem-
peraturbereich von 800 °C scheint der Ubergang zwischen Henry- und Freundlich-
Bereich zu radikal zu sein. In diesem Temperaturbereich wird das reale Verhalten nur
mit Einschrinkungen richtig wiedergeben. Die Sorptionsisothermen sind durch die
Uberfihrung von MeBergebnissen (Gleichgewichtsverteilung von Césium zwischen
Gasphase und Graphit) in mathematische Modelle erzielt worden. Dabei mufite in
Temperaturbereiche, in denen nicht gemessen werden Konnte, extrapoliert werden. Aus
diesem Grund wurden aus Sicherheitsgriinden auch konservative Zuschldge eingefhrt.
Da aber die Abweichungen, die sich zwischen der Refferenzrechnung und den Ver-
suchsergebnissen ergeben, vertretbar sind, wurde die Entscheidung getroffen, die Werte
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der Sorptionsisothermen nicht zu verdndern, sondern entsprechend den Werten des Sta-
tusbericht “Band 3: Spaltproduktfreisetzung”s® beizubehalten.

Die Abweichung bei den héheren Césiumbeladungen scheint eher ein Modellfehler zu
sein. Alle gerechneten Kurven liefern einen jeweils dhnlich hohen Freisetzungswert fir
die beiden letzten Teilversuche. Dagegen zeigt das Experiment ein Verhalten, welches
man vereinfachend mit “Sittigungserscheinung” kennzeichnen kann. Beum vorletzten
Teilversuch wird mit 675 mg/10h Cisium beladen. Der Escapefaktor geht noch auf 60%
zuriick. Beim letzten Versuch werden nur 534 mg/10 h zugefuhrt. Die Freisetzung geht
schnell auf 80% hoch. Eine solche "Sattigungserscheinung” zeigen die Nachrechnungen
nicht.

Bei diesen Punkten wird deutlich, daB bei weitem noch nicht alle Phénomene des
Spaltprodukttransportes verstanden sind und es daher sehr verstidndlich ist, daf}, wie im
Anfang der Arbeit geschildert, noch intensiv an besseren Modellen zu ihrer Beschreibung
gearbeitet wird. '

Fiir erste Nachrechnungen des globalen Spaltprodukttransportverhaltens im Reaktor ist
vor allem bedeutend, daB3 die verwendeten Modelle in der Lage sind, die zur Zeit ver-
fiigbaren Versuche befriedigend nachzurechnen, Damit sollten sie vorerst beibehalten
und angewendet werden, solange bis sich von den komplexeren Modellvorschléigen die
am besten geeigneten durchgesetzt und etabliert haben.

Die Schwachstellen, die sich bei den Anwendungen von SPTRAN und den aus ihm ab-
geleiteten Programmen in der numerischen Umsetzung der Transportmodelle gezeigt
haben, sollten verbessert werden, so daf in Zukunft eine immer einfachere und auch re-
chenzeitsparende Benutzung von SPTRAN mdglich wird. Diese Forderung hat sich mit
der EinfUhrung des konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten noch verstérkt,
da durch ihn ein numerisch kompliziertes Problem entstanden ist, welches die Rechen-
zeiten weiter erhoht. Diese Forderung wird auch durch eine weitere Aussage dieser Arx-
beit unterstiitzt. Es hat sich gezeigt, daB eine Kontrolle und Uberpritfung der Ergebnisse
von SPTRAN nur durch eine kontinuierliche Anwendung moglich ist. Damit ist die
Verbesserung der in diesem Kapitel unter der Bezeichnung “Umstellung von Globaler
Iteration auf Lokale Iteration” eine wichtige Aufgabe fuir kiinftige Arbeiten.

In den folgenden Kapiteln soll das Programm SPTRAN als Beispielrechnung flir den
Storfall eines mittelgrofien Hochtemperaturreaktors angewendet werden. Bei dieser An-
wendung wird erst eine Storfallrechnung ohne den Einsatz des konzentra-
tionsabhéngigen Diffusionskoeffizienten durchgefithrt. Danach wird der EinfluB des
konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten auf den Deckenreflektor untersucht.
Eine Ubertragung auf den Bereich der Brennelemente ist wegen progranumebhnischer
Schwierigkeiten nicht méglich. Eine solche Ubertragung wire interessant gewesen, da

60 Moormann, Methodik umfassender probabilistischer Sicherheitsanalysen fiir zukiinftige HTR
Anlagen, Band 3: Spaltprodukte, 1987, S. 105 ff.
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sie untersuchen sollte, ob es zu einer Verbesserung oder Verschlechterung der Gesamt-
freisetzung kommen wiirde. Denn die Freisetzung aus den heiflen Corebereichen mit
hohem Partikelversagen wiirde sicher beschleunigt, dafir aber die Voraussetzungen fiir
die Anlagerung in kilteren Corebereichen deutlich verbessert.

Nachrechnung des LJeCKenICICKIOISXPUIILITILLEY 1
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5.0 Thermohydraulische Rechnung fiir den HTR 400

5.1 Uberblick

In diesem und dem néchsten Kapitel wird die Anwendung des Programms SPTRAN auf
die Untersuchung des Spaitproduktverhaltens in einem Hochtemperaturreaktor vorge-
stellt. Da SPTRAN letztlich fir diesen Anwendungszweck erstellt wurde, soll anhand
dieses Beispiels die Leistungsfihigkeit des Programms gezeigt und gleichzeitig ein wirk-
lich relevanter Storfallablauf vorgestellt werden.

Der Forschungsschwerpunkt des Instituts fiir Sicherheitsforschung und Reaktortechnik
hat sich auf die Untersuchung von Reaktoren, die auch bei extremen Storfillen keine
Coretemperaturen iiber 1600°C erreichen, verlagert. Bis zu dieser Temperaturgrenze fin-
det, wie in dem Kapitel “WNachrechnung der Ausheizexperimente” gezeigt wird, bei reinen
Coreaufheizstorfillen keine nennenswerte Freisetzung statt.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, zu untersuchen, ob das Programm SPTRAN ein funk-
tionsfahiges Werkzeug zur Simulation von Spaltproduktfreisetzungen ist. Aus diesem
Grund ist es erforderlich, einen Stérfall zu untersuchen, bei dem so grofle Freisetzungen
auftreten, dal} die sich einstellenden Konzentrationen in einigen Corebereichen im
Freundlich-Bereich liegen. Denn erst wenn die Konzentrationen bis in diesen Bereich
gelangen, werden bei der Sorption und der Diffusion (siehe letztes Kapitel) die
Transportvorgédnge konzentrationsabhingig. Durch die Konzentrationsabhingigkeit
erhohen sich die Anforderungen an die eingesetzten Losungsverfahren um ein Vielfaches.
Bei der Untersuchung, ob es das Programm SPTRAN ermdglicht, die Spaltprodukt-
freisetzung sinnvoll zu simulieren, ist es unerldBlich, festzustellen, ob es auch bei diesen
Anforderungen in der Lage ist, ohne gravierende Probleme zu arbeiten.

Als Anwendungsbeispiel war zu Beginn dieser Arbeiten die Betrachtung des Storfailver-
haltens des THTR-300 geplant. Da der THTR-300 in dem Zeitraum, in dem diese Arbeit
entstanden ist, stillgelegt wurde, wird bei diesen Untersuchungen nun ein
Hochtemperaturreaktor nach der Konzeption des HTR-500 betrachtet. Der entschei-
dende Grund, fur die Untersuchung das Reaktorkonzept des HTR-500 zu wihlen, liegt
darin, daB im THTR-300 noch die BISO-Brennelemente (ohne zusétzliche
Siliziumkarbid-Schicht) zum Einsatz kamen, wihrend fir alle zukiinftigen Anlagen der
Einsatz von TRISO-Brennelementen geplant ist. Daher ist es sinnvoll, in zukiinftigen
Untersuchungen nur noch Reaktoren mit diesen Brennelementen zu betrachten. Alle
Experimente, die bei den Nachrechnungen des Ausheizverhaltens der Brennelemente
verwendet werden, sind daher auch Experimente an TRISO-Brennelementen. Fir die
Freisetzungsrechnungen kommen daher nur Reaktorkonzepte in Frage, die dieses
Brennelement verwenden.

Daher wurden die ersten thermohydraulischen Rechnungen mit der Modellierung des
HTR-500 durchgefuhrt. Das unerwartete Ergebnis dieser Rechnungen waren Spitzen~
temperaturen bei Stérfillen mit Ausfall der Nachzerfallswirmeabfuhr, die deutlich Uber
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den bis dahin in der Literatur! voroffentlichten Werten liegen. Die Ursachen fir diese
Differenzen resultieren aus folgenden Punkten:

Im Rahmen der kontinuierlichen Programmpflege der thermohydraulischen Rechenpro-
gramme wurden die fiir das Core angesetzten Wirmeiibergangskoeffizienten aufgrund
never Erkenntnisse konservativer angesctzt, und es wurde bei der Berechnung der
Nachwirme zu einem fir alle Kernreaktoren genormten und cinheitlichen Verfahrené2
iibergegangen. Diese beiden Verénderungen erhéhen die maximalen Coretemperaturen.
Ein dritter Grund fiir die Erhohung der Coretemperaturen liegt in dem Wegfall einer
lokalen Reduzierung der Nachwirmeproduktion. Im Programm THERMIX besteht die
Moglichkeit, die Nachwirme lokal zu reduzieren, wenn die Coretemperaturen an diesen
Stellen vorgegebene Grenzen iiberschreiten. Hierdurch sollte die angenommene Frei-
setzung der Spaltprodukte, die leicht fliichtig sind, wie Edelgase und Halogene, bei der
Berechnung der Nachwirme berlicksichtigt werden. Durch den heute erreichten Ent-
wicklungsstand der Brennelemente ist eine solche Reduzierung nicht mehr sinnvoll, da
auch bei hohen Temperaturen die Brennelemente noch den gréfiten Teil der leichtfliich-
tigen Spaltprodukte zuriickhalten.93 |

Da alle experimentellen Versuche an Brennelementen in einem Temperaturbereich von
maximal 2500°C durchgefithrt worden sind, sollen die Nachrechnungen und
Programmverifikationen auch nur bis zu dieser Temperaturgrenze erfolgen. Daher wurde
bei den thermohydraulischen Rechnungen die Modellierung des HTR-500 beibehalten,
die Leistung aber so weit reduziert, da} die Temperaturgrenze von 2500°C nicht deutlich
tiberschritten wird. Diese Bedingung wurde mit einer Leistung von 400 MWel] erreicht,
sodaf} der “HTR-400" die Basis fiir die Untersuchungen in dieser Arbeit darstellt.

Die wichtige Frage ist nun, welches Storfallszenario fiir die Untersuchungen gewihlt
wird, Da der Verlust der Riickhaltefihigkeit fiir Spaltprodukte in den Brennelementen
nur von der Vorgeschichte (Geschehen vor Storfalibeginn) und dem Temperaturverlaul
abhéngt, kommt bei der fur diese Untersuchungen gewiinschten starken Spaltprodukt-
freisetzung nur ein Storfall mit maximalen Coretemperaturen in Frage. Daher wird ein
Storfall angenommen, bei dem der Ausfall aller aktiven Nachwirmeabfuhrmafnahmen
eintritt, Nur die Linerkithlung wird als funktionsfdhig betrachtet, da dies fiir die Spalt-
produktfreisetzung ecine konservative Annahme darstellt. Denn somit bleibt die
konvektive Gasstromung aufgrund der sich bei langen Storfallzeiten einstellenden Tem-
peraturdiflerenzen zwischen Core und Primérkreis auch noch aktiv, wenn im Coreinnern
die Temperaturen bereits sinken und sich ausgleichen, Durch diese eigentlich nur zum

61 Rehm, II. Corethermodynamik in: Sicherheitstechnische Untersuchungen zum StSrfallverhalten
des HTR-500,1984, S. 58 ff.

62 Ritten, NAKURE, Programm zur Nachrechnung der Nachzerfallsleistung der Kernbrennstoffe
von Hochtemperaturreaktoren mit kugelférmigen Brennelementen, 1990.

63 Kranz, Reduzierung der Nachwirme im Rechenprogramm THERMIX, 1990,
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Schutz des Spannbehélterbetons vor Uberhitzung benstigte Kiithlung werden die Maxi-
maltemperaturen im Core nicht verindert.

Als einzig verbleibende Variable ist nun noch die Art der Druckentlastung zu betrachten.
Eine sofortige Druckentlastung wird zwar zu den héchsten Coretemperaturen fithren,
da sie die schlechteste Warmeabfuhr bewirkt, aber bei ihr steht beim Anstieg der Tem-
peraturen kein aus dem Reaktor entweichendes Gas mehr fiir den Spaltprodukttransport
zur Verfugung. Diese Uberlegung hat dazu gefuhrt, daf fir den betrachteten Stérfall
eine verzégerte Druckentlastung gew#hit wird. = Als realistisches Szenario wurde nach
den Untersuchungen von Rehmé4 der folgeﬁde Storfallablauf gewihilt:

Im Core steigt der Druck als Folge der ausgefallenen Nachwirmeabfuhr, Hierdurch
6ffnet ein Sicherheitsventil, und es erfolgt ein Druckabfall auf 25 bar. Dies ist der Druck,
bei dem das Sicherheitsventil wieder schliefien soll. Beide Vorgénge vollziehen sich in-
nerhalb von 12 Stunden, wobei die Zeit des Druckanstiegs, des Ansprechens des
Sicherheitsventils und die Druckentlastungsphase zusammengezogen werden. Nun wird
angenommen, dall das Sicherheitsventil nicht wieder schliet und nach insgesamt 35
Stunden der Umgebungsdruck von I bar erreicht ist. Im Programm werden diese beiden
Druckentlastungen vereinfacht durch lineare Transienten beschrieben.

Die Spaltproduktrechnungen haben gezeigt, daf mit relevanten Freisetzungen erst zu
rechnen ist, wenn auch die verzdgerte Druckentlastung schon beendet ist. Somit ist die
Bedeutung zwischen den Storfallszenarien, “direkter” und hier untersuchter “verzdgerter
Druckentlastung”, aus der Sicht der Freisetzung von Spaltprodukten nicht so relevant
wie am Anfang der Untersuchung angenommen wurde,

Allgemein hat sich aber gezeigt, dal3 es den Storfall, der in seinen moglichen Auswir-
kungen alle anderen real denkbaren konservativ einschliefit, nicht gibt. Allein durch die
Beriicksichtigung des im Reaktor gebildeten Staubes bei den Transportvorgéngen in der
Gasphase oder eines Luft- oder Wassereinbruchs erdffnen sich zusétzliche Spektren von
hypothetischen Storfallabliufen. Beim Autor hat sich aus der Betrachtung von
- Thermohydraulik und Spaltprodukifreisetzung die Erkenntnis gebildet, daB3 ein Austre-
ten der Spaltprodukte aus dem Brennelement und dem damit verbundenen Uberwinden
der ersten Barriere immer einen Anlagenzustand zur Folge hat, bei dem das Wissen liber
die Spaltproduktverteilung nicht absolut sein kann. Aus diesen Unsicherheiten helfen
nur probabilistische Untersuchungen aller méglichen Geschehensablidufe, die dann zu
mit Eintrittswahrscheinlichkeiten bewerteten Aussagen Uber den Transport und die
Freisetzung von Spaltprodukten fiihren.

In dieser Untersuchung wird mit dem Storfallszenario mit maximaler Coreaufheizung
der Fall betrachtet, der zur groBten priméren Spaltproduktfreisetzung fuhrt. Es soll dann
bei diesem Storfall betrachtet werden, welche Méglichkeiten schon im Reaktor existie-

64 Rehm, I1. Corethermodynamik in: Sicherheitstechnische Untersnchungen zum Stérfallverhalten
des HTR-500,1984, S. 58 ff.
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ren, um ein Freisetzen der Spaltprodukte in die Umgebung zu verhindern. Denn es ist
bisher meist konservativ angenommen worden, dafi alle Spaltprodukte, die aus den
Brennelementen freigesetzt werden, auch aus dem Reaktor gelangen. Eine solche Nicht-
Beriicksichtigung der real vorhandenen Rilckhaltekapazititen erscheint extrem konser-
vativ. Damit ist diese Untersuchung ein Schritt, die Moglichkeiten der Riickhaltung au-
Berhalb des Brennelementes zu quantifizieren.

Da in dieser Untersuchung die Sorption an Metallen noch nicht berlicksichtigt wird,
beschrinken sich die Darstellungen des Temperatur- und Strémungsverhaltens auch
weitestgehend auf die Betrachtung der Vorginge im Brennelementbereich und im De-
ckenreflektor.

5.2 Die zeitliche Temperaturentwicklung

Aus den Temperaturen des Normalbetriebs entwickelt sich durch die Nachzerfallswérme,
die nur noch zu einem geringen Teil abgefithrt werden kann, das Temperaturprofil des
Storfalls. Bei der verzégerten Druckentlastung werden die maximalen Brennelement-
temperaturen nach etwa 100 Stunden erreicht. Die Abb. 22 auf Seite 85 zeigt in zwei
dreidimensionalen Darstellungen die verschiedenen Temperaturverteilungen fur den
Normalbetrieb und fiir den Zeitpunkt der Maximaltemperaturen im gesamten Reaktor,

In dieser Abbildung zeigt die obere Darstellung den Normalbetrieb. Es werden die
Feststofftemperaturen dargestellt. Im Normalbetrieb wird das Reaktorcore von oben
nach unten durchstrémt. In der Darstellung liegt damit der kalte Bereich des Cores auf
der rechten Seite. In der axialen Position zwischen 9.5 und 11.5 m befindet sich der
Deckenreflektor. Dieser hat die Gaseintrittstemperatur des ihn durchstromenden Gases
von etwa 270 °C. Zwischen dem Deckenreflektor und den Brennelementen befindet sich
ein Hohlraum, der dadurch entsteht, da man einen Reaktor mit Kugelschiittung nicht
vollstandig mit Brennelementen fitllen kann, Uber dem Bereich der Brennelemente er-
hsht sich die Temperatur nun bis zum Bodenreflektor, der auf einer Héhe von 3 m be-
ginnt, Die Erwirmung des Gases ist entsprechend der Leistungsverteilung im oberen
Drittel der Brennelementzone am stirksten. Der untere Teil des Reaktors ist entspre-
chend der Gasaustrittstemperatur etwa 700 °C heif, Radial sinken die Temperaturen
auBlerhalb der Brennstoffzone schnell auf das Niveau der Gaseintrittstemperatur, da das
abgekiihite Gas zur Kiihlung des Reflektors auf dem Weg zur Kaltgassammelkammer
hier entlang gefithrt wird.

Nach 100 Stunden Stérfallzeit ergibt sich ein vollig anderes Bild. Die Temperaturen in
der Brennelementzone sind bis iiber 2500°C gestiegen. Das Temperaturmaximum liegt
in der Coremitte im oberen Dritte] der Zone mit den Brennelementen. Es hat sich ent-
sprechend der Leistungsverteilung des Normalbetriebes, die in etwa der Leistungsvertei-
lung der Nachzerfallswirme entspricht, aufgebaut. In den iibrigen Bereichen ist die
Temperatur auch gestiegen, aber nicht so extrem wie in der Brennelementzone.
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" Abb. 22. Temperaturverteilung im Normalbetrieb und nach 100 Stunden Stérfallzeit

Nach diesem ersten Uberblick iiber die Gesamtsituation soll jetzt detailliert das Tempe-
raturgeschehen in der Brennstoffzone und im Deckenreflektor diskutiert werden.
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5.2.1 Zeitliche Temperatun'rerteilung in der Brennelementzone

Da die eben gezeigten Darstellungen fiir eine genaue Betrachtung zu grob sind, wird jetzt
der Teil, der die Brennelemente enthilt, eingehender behandelt.
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Abb. 23, Temperaturverteilung in der Brennelementzone nach 100 Stunden: Die Sternchen

zeigen die Orte, von welchen im Folgenden die Zeitverliufe des Temperaturver-
haltens gezeigt werden.

An dieser Abbildung kann man sehr gut erkennen, daB die Spitzentemperatur von
2500°C nur in einem sehr kleinen Bereich errcicht wird. Die Gradienten sind in dem ge-
samten Brennelementbereich sehr grofl. Die Spitzentemperatur ist besonders wichtig
wegen ihrer direkten Bezichung zum Versagen der Coated Particles. Hierbei ist dann
nicht nur die absolute Maximaltemperatur entscheidend, sondern die Menge der De-
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fekten Coated Particles ist proportional zu dem Volumen, welches auf diese hohen
Temperaturen aufgeheizt wird,

Die folgende Abbildung gibt einen Uberblick, welche Anteile des Brennelementvolumens
welche Temperatur erreicht haben.
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Abb. 24, Volumenbezogene Temperaturverteilung: Die Kurven geben jeweils an, welcher
Anteil des Brennelementvolumens wihrend des Untersuchungszeitraumes oberhalb
einer bestimmten Temperaturgrenze liegt. Die in der Darstellung angegeben Tem-
peraturen sind in der Einheit ° C,

Der gezackte Verlauf der Kurven liegt darin begriindet, daB diskrete Volumen bei Tem-
peraturverdnderungen anderen Bereichen zugerechnet werden.

Durch diese Abbildung wird noch einmal bestdtigt, wie stark die
Temperaturunterschiede im Corebereich mit den Brennelementen sind. Diese Darstel-
lungsform, bei der das Volumen der einzelnen Coremaschen beriicksichtigt wird, zeigt
besonders, daB von den Maximaltemperaturen in der Coremitte nur ein kleiner Volu-
menanteil betroffen ist. So wird nur ein Anteil von 3-4% des Volumens heifler als
2400°C und einer von etwa 13% heiller als 2200°C.
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In der dreidimensionalen Darstellung in Abb. 23 auf Seite 86 werden durch die
Sternchen, die auf der Fliche eingezeichnet sind, die Orte angezeigt, an denen in den
nichsten Abbildungen der zeitliche Temperaturverlauf angegeben wird. So gibt die
Abb, 25 auf Seite 88 den Temperaturverlauf von vier Orten auf der Coreachse wieder.
Die Abb. 26 auf Seite 89 enthilt die Kurven von 5 Positionen auf der Hohenlinie, bei
der sich die maximale Coretemperatur ergibt.
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Abb. 25. Zeitlicher Verlauf der Brennclementtemperaturen, axiale Darstellung: Alle Dar-
stelluongen aus der Coremitte. Unmatkierte Kurve: unterer Bereich der
Brennelemente, + 1/3 der Kugelschittungshohe, * der heiBleste Bereich und o
oberer Bereich,

Der Anstieg auf die Maximaltemperaturen erfolgt in 4 Tagen (das entspricht etwa den
oben genannten 100 Stunden). Nur in den unteren Corebereichen werden die lokalen
Maximaltemperaturen etwas spéter erreicht. Sie betragen mit etwa 1250°C nur die Hilfte
der absoluten Maximaltemperatur. Der Verlauf der Kurven nach dem Erreichen der
Maximaltemperaturen zeigt, daf} sich die Temperaturen im ganzen Reaktor schnell wie-
der verringern. Besonders die absolute Maximaltemperatur bleibt nicht lange bestehen.
Dagegen bleibt der Abstand zwischen den Kurven in etwa gleich. Man kann daher an-
nehmen, daf} sich das Temperaturprofil nicht verindert, sondern auf ein immer nied-
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rigeres Temperaturniveau absinkt. Dieses Verhalten wird plausibel, wenn man beriick-
sichtigt, daB sich die Nachwirmeproduktion nach einem e-funktionalen Zusammenhang
verringert. Auch bleibt als zusétzlicher Mechanismus der Wirmeabfuhr, neben Strah-
lung und Leitung, der konvektive Transport der Wiirme nach oben bestehen.
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Abb, 26, Zecitlicher Verlaul der Brennclementtemperaturen, radiale Darstellung:  Alle Dar-
stellungen aus der Héhe der Maximaltemperatur, Unmarkierte Kurve in der
Coremitte, dann in der Reihenfolge +, ¥, o und x weiter in Richtung Corerand,

Diese Abbildung bestétigt das fiir die vorherige Abbildung Gesagte. Hinzuzufiigen ist
noch, daB} das entstehende Profil radial besonders stark durch den Gradienten des Wir-
meabfluBies aus dem Brennelementbereich in die Reflektorzone bestimmt wird.

Zusammenfafiend kann man feststellen, dafl eine Temperaturverteilung mit einem ex-
tremen Profil entsteht, welche nur einen Teil der Brennelemente den maximal entste-
henden Temperaturen aussetzt. Die Maximaltemperaturen sind nach 4-5 Tagen erreicht,
dann beginnt, langsamer als der Anstieg, aber doch zilgig, cine globale Reduzierung der

Temperaturen.
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5.2.2 Zeitliche Temperaturverteilung im Deckenreflektor

Das Temperaturgeschehen im Deckenreflektor soll in &hnlicher Weise dargestellt werden
wie das in der Brennelementzone. Die Abb. 27 zeigt zum Zeitpunkt von 100 Stunden
eine dreidimensionale Darstellung der Temperaturverteilung im Deckenreflektor.
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Abb. 27. Temperaturverteilung im Deckenreflcktor nach 100 Stunden: Die Sternchen zeigen

die Orte, von welchen im Folgenden die Zeitverliufe des Temperaturverhaltens ge-
zeigt werden.

Im Gegensatz zu der Brennelementzone, in der ein lokales Maximum fiir die Temper-
turverteilung bestimmend ist, handelt es sich beim Deckenreflektor um eine Verteilung,
bei der ein Temperaturabfall mit zunehmendem Abstand vom Core bestimmend ist.
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Aufgrund der Temperaturverteilung stellt sich nach dem Ausfall der Gebldse im Reaktor
eine Strémung durch Naturkonvektion ein, wobei sich ein Strémungsverhalten ergibt,
welches in der Richtung den Stromungsverh#ltnissen bei Normalbetrieb entgegengesetzt
ist. D.h. im Deckenreflektor stellt sich eine Aufwirtsstromung ein. Diese transportiert
einen Teil der Wirme aus dem inneren Corebereich nach auBlen. Dadurch, daB die
Wirmeaufnahmefihigkeit des Graphits im Deckenreflektor ausreichend ist, um einen
GroBteil der aus dem Core transportierten Wirme aufzunehmen, ergibt sich das stark
ausgepridgte Temperaturprofil im Deckenreflektor. Dies zeigt, wie uneffektiv der
Wirmetransport durch die Konvektion ist.

Genauere Informationen iber das zeitliche Verhalten der Temperaturen geben die fol-
genden Abbildungen. Die lokalen Positionen der dargestellten Temperaturverliufe sind
auch hier durch Sternchen in der Abb, 27 auf Seite 90 markiert.
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Abb. 28, Temperaturverlauf im Deckenreflcktor, axiale Darsteliung:  Alle Darstellungen aus
der Coremitte. Unmarkierte Kurve: Unterkante, 4+ Mitte und * Oberkante des

Deckenreflektors.

In dieser Abbildung wird der Einflufl der verzogerten Druckentlastung auf die Tempe-
raturen deutlich. In den ersten zwei Tagen stellt sich eine peakhafte Erhthung der
Temperaturen ein, Dieser Effekt ist besonders in den oberen Deckenreflektorschichten
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zu erkennen. Dieses Verhalten ist auf die verstirkte WHrmetransportfihigkeit der
Konvektion bei noch nicht abgeschlossener Druckentlastung zuriickzufithren.65 Mit dem
Abschlufl der Druckentlastung sinkt die Temperatur (dies zeigt sich besonders in den
oberen Deckenreflektorschichten), Danach ist der zeitliche Temperaturverlaufl dhnlich
dem in der Brennelementzone., Nach 4-5 Tagen ist die Maximaltemperatur im Decken-
reflektor erreicht. Danach verringern sich die Temperaturen, wobei es aber bis zu Zeit-
punkten von 30 - 40 Tagen zu einer Verringerung der axialen Temperaturunterschiede
im Deckenreflektor kommt. Dies ist daran zu ersehen, daB sich in diesem Zeitraum der
Abstand zwischen den Kurven verringert.

Die folgende Abbildung stellt den Verlauf der radialen Temperaturverteilung an der
Unterkante des Deckenreflektors dar.

65 Dieser Effeki wird bei einer realen Druckentlastung noch durch das Entweichen des Gases aus
dem Primérkreislauf verstirkt. Doch kann das Programm diesen Effekt nicht beriicksichtigen,

da die vorgegebene Druckentlastung durch eine einfache Gasvolumenreduzierung in allen
Maschen und nicht durch eine Strémung zum Leck hin realisiert wird,
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Abb. 29. Temperaturverlauf Unterkante Deckenreflektor, radiale Darstellung: Unmarkierte
Kurve in der Coremitte, dann in der Reihenfolge +, *, o und x weiter in Richtung
Corerand.

Radial bestehen im Deckenreflektor keine grofen Temperaturdifferenzen. Durch die
Wiarmelibertragung mittels Konvektion hat sich die radiale Temperaturdifferenz, die in
der Brennelementzone vorliegt, bis zum Deckenreflektor schon weitgehend ausgeglichen.

5.3 Stromungsverhalten im Reaktor

5.3.1 Betrachtung der Stromungsrichtungen

Beim Deckenreflektor hat sich der Einflu8 des Strémungsgeschehens auf die Tempera-
turverteilung gezeigt, Das Strdmungsverhalten spielt beim Transport der Spaltprodukte
eine so bestimmende Rolle, daf eine moglichst genaue Information liber das Stro-
mungsverhalten im Reaktor bendtigt wird.

In den folgenden drei Abbildungen wird das Strdmungsfeld im Reaktor dargestellt. Es
wird ein zweidimensionaler Schnitt durch den Reaktor gezeigt, bei dem die einzelnen
Corebereiche durch Begrenzungslinien sichtbar gemacht werden. Die grofie Fliche in
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der Mitte der drei folgenden Abbildungen ist die Brennelementzone. Dariiber befindet
sich der Decken- und darunter der Bodenreflektor. Dariliberhinaus sind die Kavernen in
den Abbildungen eingezeichnet, durch die das Gas im Core gefiihrt wird, Die Fliche
ohne Strémungspfeile kennzeichnet den nicht durchstrémten Seitenreflektor.

ZEIT = 0.5 TAGE

I Fa )')‘/'J'a-v-.ﬂ.\-\‘.-—*—*—*—*—b-*
!Li::'*::E—:::.:t:tzriiiiiifiii'"":
IR EEEERR SRS .
e O 0 O . S B 2 2 0 1 :
ISR SRS SRR |
1111131111111 48 44 14
SO O S . O A B S S O O O S O «
T IIIIIIIIIIIie ;}
i iiiiiiiiiagg :
.j.::::T‘r?iiTTiiTT? :i
ii::::HH”“, 1l :
ittt iii it 1
ITrTrtr1r1r1rrrtrzrrrrr11 '
RN RN NN 11
L%‘r'r-r‘r-r A A N }
HEEE':EEE:EE:::EEEEEE{EEEEK |1
A e
i =

RADIAL

Abb. 30. Stromungsfeld (normicrt) nach 12 Stunden

In der Abbildung stellen die Pfeile die Richtung der Strémung an den einzelnen Orten
des Cores dar, Die Linge der Pfeile ist normiert, d.h. sie ist nicht mit der Strémungsge-
schwindigkeit korreliert, denn diese variiert durch die Temperatur- und die hierdurch
verursachten Dichtegradienten sowie durch die Querschnittsverinderungen so stark, daB
eine gemeinsame Darstellung von Richtung und Geschwindigkeit nicht méglich ist.

Nach 12 Stunden ist die Druckentlastung noch im Gange. Die Verhiltnisse im Reaktor
sind zu diesem Zeitpunkt noch durch Strémungswirbel gekennzeichnet. Durch die
Konvektion, die durch das heie Core hervorgerufen wird, hat sich bereits eine Strémung
durch den Primérkreislauf hindurch ausgebildet. Dies zeigen die Strdmungspfeile, die
rechts oben in der Abbildung den Strémungsverlauf aus der Kaltgassammelkammey66
zum Primérkreislauf andeuten. Die Stromung wird dann am 4ufleren Corerand entlang

66 In der Kaltgaskammer wird im Normalbetrieb das kalte Gas gesammelt, um dann von hier
durch das Core geleitet zu werden.
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nach unten geleitet. Unten rechts im Diagramm endet dieser Ast an der Stelle, an der
der eindimensional simulierte Primérkreislauf (nicht dargestellt) angeschlossen ist. Das
Gas, welches den Primérkreistauf durchstrémt, tritt dann unten wieder in die Heiflgas-
sammelkammer (unterste Zeile der Abbildung) cin.

Zu diesem Zeitpunkt treten im Stromungsverlaul Wirbel auf. Ein groficr Wirbel bildet
sich um den Deckenreflektor aus. Im duBeren Drittel des Deckenreflektors ist er durch
die Abwirtsstrémung zu erkennen, Das Gas, welches dort nach unten strémt, wird
hauptséchlich in dem Gasraum, der sich zwischen der Oberkante der Brennelemente und
dem Deckenreflektor befindet, in Richtung Coremitte geleitet. Nur ein kleiner Teil dringt
auch in den &uBleren oberen Bereich der Brennelementzone ein. Ein kleiner Wirbel der
gleichen Art bildet sich auch am Bodenreflektor.

Die Wirbel sind nicht bestéindig. Nach 2 Tagen hat sich der folgende Strdmungszustand
eingestellt.
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Abb. 3). Stromungsfeld (normiert) nach 2 Tagen

Uber das gesamte Core hat sich dic Aufwiirtsstrdmung eingestelit. Es treten keine Wir-
bel mehr auf, Die Spaltprodukte, die einmal dic Brennelementzone zum Deckenreflektor
hin verlassen haben, kdnnen nicht mehr dorthin zuriickgelangen, es sei denn, es gelingt
ihnen, den gesamten Primérkreislauf zu iiberwinden und dann von unten erneut ins Core
einzutreten. Nach ersten Abschitzungen ist dies kaum méglich, da die groflen Metall-
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oberflichen die Spaltprodukte wahrscheinlich nahezu volisténdig binden. Hier sind be-
sonders die gewaltigen Oberflichen des Dampferzeugers eine ideale Spaliproduktfalle.
Daher ist bei den hier untersuchten Stérfiillen keine Riickkopplung itber den Primér-
kreislauf zu erwarten. Aus diesem Grund wird auch bei den Spaltproduktrechnungen,
die in dieser Arbeit die Sorption an Metallen nicht berticksichtigen, der wieder ins Core
eintretende Gasstrom durch eine Programminderung als kontaminationsfreicr Strom
angesetzt.

Dieses Strémungsverhalten wird oft fiir die Argumentation herangezogen, dal3 es besser
wire,  statt mit einem grofien Programm wie SPTRAN den gesamten Reaktor zu
simulieren, mit unabhéngigen Programmen einzelne Komponenten zu betrachten. Dies
ist fiir qualitative Abschidtzungen auch sehr zu empfehlen, wiirde es aber unmoglich

machen, Zustdnde, bei denen es doch zu Rilckkopplungen kommt, richtig zu beschrei-
ben.

Da die ersten relevanten Freisetzungen von Spaltprodukten erst nach 2 Tagen zu er-
warten sind, ist der in Abb. 31 auf Seite 95 gezeigte Stromungszustand fiir die sich er-
gebenden Freisetzungen entscheidend. Er bleibt zudem unverdndert, bis die
Spaltproduktumverteilung und die Freisetzung nahezu abgeschlossen sind. Erst nach 30
Tagen beginnt sich wieder ein kleiner Wirbel um den Deckenreflektor auszubilden.
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Abb. 32, Strémungsfeld (normicrt) nach 30 Tagen
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Dieser Stromungszustand bleibt dann unveriindert bis zum Ende des Untersuchungs-
zeitraumes nach etwa 100 Tagen bestehen.

5.3.2 Betrachtung der Stromungsgeschwindigkeiten

Die Unterschiede in den Strémungsgeschwindigkeiten im Reaktor sind so grof3, daB sie
in den Abbildungen nicht mit den Strémungsrichtungen dargestelit werden kénnen.
Deshalb werden nun in Geschwindigkeit-Zeit-Diagrammen die Geschwindigkeiten an
einigen wichtigen Stellen aufgezeigt.

Zuerst wird der Geschwindigkeitsverlauf an einer Stelle betrachtet, an der er proportio-
nal zum Massenstrom durch den Primérkreisiauf ist. Hierzu wird die Strémungsge-
schwindigkeit im Kaltgassammelraum (oberhalb des Deckenreflektors) dargestellt. Ge-
wihlt ist eine Stelle, die so weit auBen liegt, daB sic vom gesamten Gasstrom, der durch
den Primérkreis stromt, passiert wird.
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ZETPLOT DER AXIALEN GESCHWINDIBKEITEN IM COREBEREICH

Abb. 33. Strémungsgeschwindigkeit in der Kaltgassammelkammer (aufien)

In dieser Abbildung wird die Strémungsgeschwindigkeit und nicht der Massenstrom
dargestellt. Der Grund liegt darin, daB fiir den Spaltprodukttransport der Volumenstrom
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bestimmend ist und nicht der Massenstrom des Trigergases, da sich die Partialdriicke
der einzelnen Spaltprodukte unabhingig vom Druck des Trigergases aufbauen,

Ein Vergleich mit dem Verlauf des Massendurchsatzes durch den Primérkreis ergibt, daf
sic proportional verlaufen. Bei Storfallbeginn ist der Massendurchsatz in der Grdf3en-
ordnung von einigen kg’sec. Er fiillt nach 5 Tagen auf einen Durchsatz von 0.013 kg/sec
ab, folgt dann den Schwankungen des Verlaufs der Stromungsgeschwindigkeit und er-
reicht nach 100 Tagen einen Wert von 0.04 kg/sec. Damit ist erwiesen, daB zwischen
dem Verlauf der Strémungsgeschwindigkeit und dem Massenstrom im Primérkreisiauf
keine Unterschiede durch eventuelle Temperaturgffekte vorhanden sind.

Am Anfang der Darstellung sind die Geschwindigkeiten oben bei 1,5 cm/sec abge-
schnitten. Diese hohen Geschwindigkeiten entstehen, wenn der Reaktor noch unter
Druck steht. Mit der Druckentlastung gehen die Geschwindigkeiten zuriick. Sie liegen
dann in der GréBenordnung von 0.5 - 1 cm/sec. Diese geringen Geschwindigkeiten
werden durch die sehr geringe Konvektion und zusétzlich noch durch den groflen fur die
Strémung zur Verfigung stehenden Querschnitt in der Kaltgassammelkammer bedingt.

Interessant ist der zeitliche Verlauf der Geschwindigkeiten. Die Erkldrung fur.die Re-
duzierung bis zum 5, Tag ist das Ausklingen der vergleichsweise starken Strémungen bei
der Druckentlastung. Dieser Effekt ist leicht verstandlich. Danach kommt es bis zum 30.
Tag zunédchst zu einem Anstieg (von 0.55 auf 0.85 cm/sec) und dann wieder zu einem
Abfall auf nahezu den Ausgangswert. Dieses Stromungsverhalten ist die Folge davon,
daB dem Aufheizen des Cores die Erwirmung der anderen Reaktorkomponenten nur
verzdgert folgen kann. In diesem Zeitabschnitt bestimmt die Temperaturentwicklung im
Innern des Cores das Stromungsverhalten. Die Abnahme der Nachwirmeleistung und
damit der inneren Coretemperatur bewirkt dann die Geschwindigkeitsabnahme im Zeit-
raum vom 135, bis zum 30. Tag.

Das erneute Ansteigen der Stromungsgeschwindigkeiten nach 35 Stunden hat zur Ursa-
che, daB} das Stromungsverhalten jetzt nicht mehr durch die Temperaturentwicklung in
der Kugelschiittung, sondern durch das Abkiithlverhalten des Reaktors bestimmt wird.
Die Reduzierung der Temperaturen auBlen im Core und im Primérkreislauf durch die
Wirmeabfuhr iiber den Liner filhrt zu Temperaturgradienten zwischen Core und Pri-
mirkreislauf, die nun fiir das Ansteigen der Konvektionsstrémung verantwortlich sind.

Die folgenden beiden Abbildungen machen deutlich, wie sich die Strémungsgeschwin-
digkeit in der Brennelementzone und im Deckenreflektor entwickelt. Hierbei wird der
Bereich der erhohten Geschwindigkeiten, die durch die verzégerte Druckentlastung be-

dingt sind, in den Abbildungen weggelassen. Die Abbildungen beginnen bei der
Storfallzeit 2 Tage.
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Abb. 34. Stromungsgeschwindigkeit in der Brennclementzone (oben): Alle Darstellungen
aus der HShe der Brennelementoberkante. Unmarkierte Kurve in der Coremitte,
dann in der Reihenfolge +, * und o weiter in Richtung Corerand.

Bs zeigt sich, daf} die Stromungsgeschwindigkeiten im Core einen dhnlichen Verlauf ha-
ben wie die im Primirkreislauf. Sie liegen jedoch um etwa den Faktor 5 hther. Am Rand
des Kugelhaufens ist die Stromungsgeschwindigkeit deutlich geringer. Dies ist das Re-
sultat der dort sehr viel niedrigeren Temperaturen. Alle Strémungsgeschwindigkeiten
sind aufwirtsgerichtet. Es stellen sich keine Wirbel im Corebereich ein.
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Abb. 35, Strémungsgeschwindigkeit im Deckenrefiektor: Alle Darstellungen aus der Héhe
der Unterkante des Deckenreflektors. Unmarkierte Kurve in der Coremitte, dann
in der Reihenfolge +, * und o weiter in Richtung Corerand.

Im Deckenreflektor zeigt sich eine deutlichere Aufspreizung der Strémungsgeschwindig-
keiten. Es sind deutliche Unterschiede zwischen den einzelnen Positionen zu erkennen.
Ganz auBlen wechselt die Stromungsgeschwindigkeit sogar thr Vorzeichen. Hier beginnt
nach 30 Tagen der schon in Abb. 32 auf Seite 96 gezeigte Wirbel, der sich am Decken-
reflektor erneut bildet. Die Geschwindigkeiten bewegen sich im Deckenreflektor in der
GroéBenordnung von minus 3 bis plus 20 cm/sec.
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6.0 Spaltproduktfreisetzungsrechnung fiir den HTR 400

6.1 Uberblick

In diesem Anwendungsbeispiel wird ein mittelgroBer Hochtemperaturreaktor betrachtet,
an dem ein extremer Coreaufheizstr{all untersucht wird. Durch diese Wahl ergibt sich
ein Storfall mit groBen priméren Freisetzungen (Spaltprodukte, die aus den Coated
Particles gelangen). Es soll vor allem gezeigt werden, daB3 die numerischen Lésungsver-
fahren des Programmsystems den Anforderingen solcher Freisetzungen gewachsen sind.
Daneben wird auBerdem ein Stérfall betrachtet, der wichtige Erkenntnisse fitr die zu-
kiinftige Konzeption von Hochtemperaturreaktoren geben kann.

Die Untersuchungen dieser Arbeit konzentrieren sich auf den Bereich der Brennelemente
und des Deckenreflektors. Nur fiir diese Bereiche konnten bisher die verwendeten
Simulationsmodelle an Experimenten getestet werden. Durch die Nachrechnungen von
Experimenten ist das Programmwerkzeug “justiert” worden. Die hierdurch erhéhte
Aussagesicherheit der Rechnungen wird sich hoffentlich auch bei der Nachrechnung der
Freisetzungs- und Transportprozesse eines realen Reaktorkonzeptes zeigen. Bei den
Untersuchungen wird beispielhaft das Spaltprodukt Cs 137 behandelt. Immer wenn im
folgenden im Zusammenhang mit den Berechnungen von Spaltprodukten gesprochen
wird, ist damit vor allem das Verhalten des Cs 137 gemeint.

Bei der Darstellung der Rechenergebnisse wird besonderer Wert darauf gelegt, die bei
der Freisetzung wirklich dominierenden Prozesse transparent zu machen. Es soll mog-
lich sein, die Einzelph4nomene zu erkennen und sie mit den experimentellen Untersu-
chungen zu vergleichen.

6.2 Die Coated Particles

Bei Stérfallbeginn sind praktisch alle Spaltprodukte in den Coated Particles einge-
schlossen. Durch den Temperaturanstieg werden zwei Freisetzungspfade aktiviert: Ein-
mal ké&nnen sich in den Intakten Coated Particles die diffusiven Transportvorgédnge der
Spaltprodukte so verstirken, daf3 die Spaltprodukte durch intakte Riickhaltebarrieren
diffundieren. Zum anderen kommt es bei einem Teil der Coated Particles zur Zerstdrung
der Rilckhaltebarrieren. Diese Coated Particles werden dann als defekt eingestuft und
so behandelt, als hitten sie ihre Beschichtungen volistindig verloren (siche Kapitel

3.4.2),

Es ist entscheidend, mit welchen Raten die Coated Particles defekt werden und wo die
Defekten Coated Particles im Reaktor lokalisiert sind. Aus diesem Grund wird zuerst der
Vorgang des Versagens der Coated Particles dargestellt und dann die Freisetzungen aus
Defekten und Intakten Coated Particles beschrieben.
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6.2.1 Verteilung der Defekten Coated Particles

Zur Berechnung des Versagens der Coated Particles wird ein Programmlauf des Pro-
gramms CPBRUCH (siehe Kapitel 2.6) zwischen der thermohydraulischen Rechnung
und der eigentlichen Spaltprodukttransportrechnung durchgefihrt. Das Versagen der
Coated Particles wird nach dem heutigen Kenntnisstand als eine Funktion der Tempe-
ratur und der Zeit angesehen. Als Effekte fiir das Versagen werden die zwei folgenden
Mechanismen§? angenommen.

Unterhalb von 2000°C wird der Versagensmechanismus des Druckkessel-Modells als
dominant angesehen. Ein Partikel wird defekt, wenn sich in seinem Innern ein Gasdruck
aufbaut, der die Zugfestigkeit des Coatings Uberschreitet. Der Druckaufbau wird durch
die Bildung von gasformigen Spaltprodukten verursacht. Die Zugfestigkeit ist durch die
Materialeigenschaften des Coatings bestimmt. Sie reduziert sich aber durch die
Bestrahlung im Betrieb und durch eine eventuelle Korrosion bei steigenden Storfalltem-
peraturen.

Als Hochtemperaturversagen kommt oberhalb einer Temperatur von 2000°C noch die

thermische Zersetzung der bei der Riickhaltung dominierenden Siliziumkarbidschicht
hinzu.

Bei beiden Versagensarten wird konservativ angenommen, daB eine lokale Schidigung
der Coating-Schichten immer zum Verlust der gesamten Riickhaltefihigkeit fuhrt. Hier-
bei wird angenommen, dafl sich dann eine schnelle Transportméglichkeit durch die be-
schidigte Zone ergibt. Daher ist das Ergebnis der Rechnungen zu jedem Zeitschritt und
fur jede Masche ein Anteil von Defekten Coated Particles. Der Unterschied in der
Modellierung zwischen Intakten und Defekten Coated Particles ist in den Kapiteln 3.4.1
und 3.4.2 beschrieben worden.

In der folgenden Abbildung wird das Endergebnis der Schidigung der Coated Particles
bei dem oben beschriebenen Storfall gezeigt. Da nach 30 Tagen die Bildung von De-

fekten Coated Particles bereits abgeschlossen ist, wird auch die Darstellung zu diesem
Zeitpunkt gewdhlt. :

67 Verfondern, PANAMA, 1985,
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Abb. 36. Verteilung der Defekten Coated Particles nach 30 Tagen: In dem stark
schraffierten Feld sind 100 % der Partikel defekt, in dem schwiicher schraffierten
mehr als 1 %.

Fir diese Abbildung wird noch einmal die Darstellungsform benuizt, mit der im letzten
Kapitel die Stromungsverteilung beschrieben worden ist. In dieser Abbildung ist es
leicht méglich, die Positionen im Reaktor zu erkennen. o

In der Abbildung werden zwei Zonen mit Defekten Coated Particles gezeigt. Die inten-
siv schraffierte Fliche stellt den Bereich dar, in dem 100% der Coated Particles zerstort
sind. Um diesen Bereich herum (schwicher schraffierte Fldche) ist der Bereich einge-
zeichnet, in dem mehr als 1% der Coated Particles versagt haben. Die geringe Ausdeh-
nung des zweiten Gebietes zeigt, daB} nur ein scharf begrenztes Gebiet des Cores von
starken Zerstorungen der Coated Particles betroffen ist. Es ist sehr gut zu erkennen, dal3
das Maximum der Defekten Coated Particles, wie auch zu erwarten war, rdumlich genau
mit dem Temperaturmaximum zusammenfallt.

Zum Vergleich eignet sich die Abb. 23 auf Seite 86.

Interessanter als der Ort des Zerstorungsmaximums ist die Tatsche, daf} die massive
Zerstorung der Coated Particles lokal begrenzt ist. Auflerhalb der eingezeichneten Be-
reiche sind keine relevanten Anteile von Defekten Coated Particles zu finden.
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Die folgende Abbildung zeigt, ‘welcher prozentuale Anteil der Coated Particles zerstort
worden ist. Im Unterschied zu der vorhergehenden Abbildung wird das Volumen der
einzelnen Maschen bei der Bestimmung der Prozentangaben berlicksichtigt.
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Abb. 37. Volumenanteile, die einen bestimmten Anteil an Dcfekten Coated Particles auf-
weisen: Die in den Flichen eingetragenen Werte geben an, welcher Anteil an
Coated Particles in diesem Volumenanteil mindestens zerstort ist.

Mit der zusitzlichen Information, Rate der Defekten Coated Particles insgesamt gleich
12.8%, kann man leicht ermitteln, dafl die in der Abbildung angegebenen Prozentwerte
sehr nah an den Mittelwerten der jeweils zu den Flidchen gehorenden Bruchraten legen.

Zusammenfassend kann man feststellen, daB nur in den Gebieten, die Temperaturen von
mehr als 2000-2200 °C erreichen (vergleiche Abb. 24 auf Seite 87), ein massives Versa-
gen der Coated Particles eintritt. Sowohl die Temperaturzone als auch die Zone mit den
Defekten Coated Particles ist lokal scharf begrenzt.
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6.2.2 Freisetzung aus den Defekten Coated Particles

Die Defekten Coated Particles besitzen als Mechanismus fiir die Verzégerung der Frei-
setzung nur noch die Diffusion der Spaltprodukte aus dem Uranoxidkern heraus. Daher
ist von den Defekten Coated Particles ein viel hoherer Freisetzungsbeitrag zu erwarten
als von den Intakten. Ihre Freisetzung in die Brennelementmatrix wird daher zuerst
dargestellt.
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Abb. 38. Freisetzung aus den Defekten Coated Particles ins Brennelement

In der Abbildung zeigt sich eine sehr starke Freisetzungsspitze zu dem Zeitpunkt, bei
dem im Core die Maximaltemperaturen auftreten. Bei diesem Freisetzungsmaximum
wirken die Effekte zusammen, da schon fast die spitere Gesamtanzahl an Defekten
Coated Particles erreicht ist und daf gleichzeitig durch die hohen Temperaturen die
hochste Mobilitéit bei den Diffusionsvorgéngen gegeben ist.

Der Einbruch bei 5 Tagen und die Kleinen Zacken in der Kurve resultieren leider daraus,
daB sich bei der Berechnung des Quellterms zwischen Gas und Graphit Iterations-
schwierigkeiten einstellen. Hierauf wird spiter noch genauer eingegangen, doch zeigen
sich schon hier erste Einfliisse.

Die Abb. 39 auf Seite 106 zeigt die Griinde, warum der Quellterm aus den Defekten
Coated Particles so schnell zuriickgeht, plastisch auf.
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Abb. 39. 3D-Darstellung des Freisctzungsverhaltens aus den Defckten Coated Particles
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Die Abbildung zeigt zu verschiedenen Zeitpunkten in dreidimensionaler Darstellung, wie
sich der Quellterm lokal entwickelt. Zum Zeitpunkt 2.8 Tage beginnt die Freisetzung an
der Stelle im Core, an der auch die Maximaltemperatur vorliegt. Nach 3 Tagen ist der
Maximalwert der Freisetzung aus einer Masche erreicht. Bei den Abbildungen zu den
Zeitpunkten 4 und 5 Tage zeigt sich der Effekt, daB sich nun ein “Freisetzungsring” um
den Ort gebildet hat, von dem urspriinglich die ersten Freisetzungen ausgingen. Nach
dieser kurzen Zeit sind die Coated Particles an den heillesten Stellen schon leergelaufen.
Sie tragen zur Gesamtftreisetzung nur noch wenig bei. Die Darstellung zum Zeitpunkt 8
Tage bestitigt das noch einmal. Die Freisetzungen sind insgesamt stark zuriickgegangen,
doch zeigt sich immer noch der Effekt des “Freisetzungsrings”. Auf seiner Begrenzung
sicht man noch die Quellterme aus den Defekten Coated Particles. Doch die Orte in
seiner Mitte, von denen die Freisetzung urspritnglich ausging, sind jetzt ohne Freiset-
zungsanteil. Hier sind die Defekten Coated Particles leergelaufen.

Der Effekt des Leerlaufens wird durch die folgenden Abbildungen verdeutlicht.

27 1

26 —

25 —

24 ~

. -y
Ty
T e i e

23 ~
22
21 -

20 -

19

18 + w‘ﬂh
- I T T S T 17T

o] 5 10 15 20 25 30 35 A0 45

DEK. LOG. DER KONZENTRATION {1/Me3)

RADIUS DES COATED PARTICLE (M)

Abb. 40. Verlauf der Konzentrationen in einem “heifien” Defekten Coated Particle

Die Abb. 40 zeigt den Verlauf der Konzentrationen in einem Defekten Coated Particle,
welches genau an der heiflesten Stelle im Reaktor positioniert ist. Dies ist einer der Be-
reiche, in denen 100% der Coated Particles defekt werden.
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Dié Darstellungsform ist bereits aus dem Kapitel 3 bekannt. Es wird zu verschiedenen
Zeitpunkten der Konzentrationsverlauf in einem Defekten Coated Particle gezeigt. Auf
der rechten Seite sind noch die Bereiche der jetzt defekten Coating-Schichten angedeutet,
Hier sind aber keine Konzentrationen mehr eingezeichnet. Der Uranoxidkern ist direkt
{iber die Randbedingung der Konzentrationsgleichheit an die Brennelementmatrix ange-
koppelt. Die Konzentration der Brennelementmatrix wird mittels der kurzen waage-
rechten Verlingerungen eingezeichnet.

Es ist sehr gut zu erkennen, wie schnell das Coated Particle leerlduft. Nach 75 Stunden
betrdgt sein Inventar nicht mehr 1/1000 des Anfangswertes. Es ist noch ein schwacher
Gradient zu erkennen, der aber bei den nichsten dargestellten Zeitpunkten vollig ver-
schwindet. Die Konzentrationen gleichen sich auf das Niveau der Matrix an.
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Abb. 41. Verlauf der Konzentrationen in einem “kalten” Defekten Coated Particle

Diese Abb. 41 zeigt in der gleichen Darstellungsform wie die vorherige ein Defektes
Coated Particle, welches sich an einer “kélteren” Stelle im Reaktor befindet. Sein genauer
Aufenthaltsort ist auf der Coreachse, auf halber Hohe der Kugelschiittung. Die
Bruchrate betrégt hier noch iiber 90% und die erreichte Maximaltemperatur diirfte bei
etwa 2200°C liegen. Es zeigt sich deutlich, daB die Freisetzung aus diesem Partikel nicht
so schnell erfolgt und da3 sich die Gradienten nicht véllig ausgleichen. Der Effekt des
Leerlaufens ist nicht so absolut wie bei dem vorher gezeigten Defekten Coated Particle,
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doch ist bei 400 Stunden nur noch 1/1000 des Inventars im Partikel. Die geringe Ver-
dnderung zwischen den Kurven von 200 und 400 Stunden zeigt, daf sich zu diesen Zeiten
die Ausgleichsvorgéinge bedingt durch die sinkenden Coretemperaturen deutlich ver-
langsamen.

6.2.3 Freisetzung aus den Intakten Coated Particles

Bei den Intakten Coated Particles ist die Bestimmung der Freisetzung nicht so einfach,
da sich das Inventar auch dadurch verringert, daBl Coated Particles zerstdrt und deren
Inventare dann von dem der Intakten Coated Particles abgezogen werden.

Aus diesem Grund wird in der folgenden Abbildung neben der Inventarkurve auch noch
das Inventar dargestellt, welches dem Anfangsinventar aller Coated Particles, die bis zum
Ende des Untersuchungszeitraums intakt bleiben, entspricht. Dieser Wert wird benutzt,
um Aussagen dariiber machen zu koénnen, wie sich das Inventar der Coated Particles,
die tiber den gesamten Untersuchungszeitraum intakt gebliebenen sind, verdndert hat.

*10es24
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Abb. 42. Anderung des Inventars der Intakten Coated Particles: Die gerade waagerechte
Linie gibt an, wie weit das Anfangsinventar sinkt, wenn es um den Bruchanteil von

12.8 % reduziert wird.
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Die Kurve, die den Inventarverlauf zeigt, beginnt bei einem Wert von 1.16%10%% Atomen,
Dieser Wert entspricht fast genau dem Gesamtinventar des Reaktors an Cs 137. Ent-
sprechend den Rechnungen Uber die Verteilung der Spaltprodukte im Normalbetneb
(Zusammenarbeit mit Mattke) befindet sich etwa ein Anteil von etwa 2-3 * 10 herstel-
lungsbedingt auBerhalb der Coated Particles.

In einem Zeitraum von 3 bis 8 Tagen reduziert sich das Inventar um etwa 25%. Diese
Reduzierung ist die Folge des Umstandes, dafl ein Teil der Coated Particles defekt wird
und daher deren Inventar vollstindig vom Inventar der Intakten Coated Particles abge-
zogen werden mufl, Daneben beginnt in den heiflen Corebereichen der Vorgang des
Hinausdiffundierens aus den Intakten Coated Particles. Beide Vorgénge sind sehr stark
von den hohen Spitzentemperaturen abhidngig, wie aus der steilen Abnahme des Inven-
tars zwischen dem 3. und 8. Tag hervorgeht. Ab dem 10. Tag ist nur noch eine geringe
Freisetzung aus den Intakten Coated Particles zu beobachten und es entstehen auch
kaum noch Defekte Coated Particles.

Da der Anteil der Defekten Coated Particles 12.8 % betréigt, kann man leicht ausrech-
nen, dafl etwa die gleiche Menge an Spaltprodukten durch Diffusion aus Intakten
Coated Particles freigesetzt werden. Die folgenden Abbildungen zeigen nun, wie unter-
schiedlich sich der Konzentrationsverlauf von zwei Intakten Coated Particles an ver-
schieden heiflen Stellen des Reaktors entwickelt.
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Abb, 43. Verlauf der Konzentrationen in cinem “heifien” Intakten Coated Particle
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Die Abb. 43 auf Seite 110 zeigt den Konzentrationsverlauf in einem Intakten Coated
Particle, welches rdumlich direkt oberhalb des Bereiches legt, in dem die Coated
Particles zu 100% zerstért sind. An diesem Ort diirfte es die hochsten Temperaturen er-
fahren, die ein Intaktes Coated Particle im Reaktor erreichen kann, ohne zerstért zu
werden.

Man sicht deutlich, daB sich die Konzentrationen im Innern des Partikels aufgrund der
hohen Temperatur schon nach 65 Stunden vollstindig ausgleichen. Nur in den beiden
dufleren Schichten stellt sich noch ein Konzentrationsgradient ein. Doch auch dieser
kann nicht verhindern, daB nach 300 Stunden das “heifle” Intakte Coated Particle sein
Inventar schon fast vollstindig verloren hat. Hier ist gerade ein momentanes Gleichge-
wicht mit der Gaskonzentration gegeben. Die Kurve bei 1200 Stunden zeigt, daB wenn
mit der Zeit die Temperatur und die Gaskonzentration fallen, sich auch wieder ein gro-
Berer Gradient in der Siliziumkarbid-Schicht bilden kann.

Ganz anders dagegen sehen die Verhiltnisse in einem “kalten” Intakten Coated Particle
aus.
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Abb. 44. Verlauf der Konzentrationen in einem #ealten” Intakten Coated Particle
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Dieses Coated Particle befindet sich auf der Coreachse ganz unten in der
Kugelschiittung., Hier entstehen nur Temperaturen von max. 1200°C. Aufgrund dieser
piedrigen Temperaturen kommt es zu fast keinem Konzentrationsausgleich im Innern
des Coated Particles. Es ist somit auch Kkeinerlei Freisetzung aus dem Innern des
Partikels moglich. Dagegen steigt die AuBenkonzentration in der Brennelementmatrix
an, Von hier aus diffundieren Spaltprodukte in die duBiere Pyro-Kohlenstoff-Schicht.
Bei der Bilanzierung erhtht sich daher in diesem Intakten Coated Particle das Inventar.

Der Unterschied zwischen diesen beiden Intakten Coated Particles macht noch einmal
deutlich, daB nur aus den sich an heiflen Stellen des Cores befindlichen Intakten Coated
Particles auch Spaltprodukte austreten.

Die Schenk-Experimente (vgl. Abb. 10 auf Seite 41) zeigen, daBl bei 1800°C mit mas-
siven Freisetzungen auch aus Intakten Coated Particles zu rechnen ist. Auch die
Nachrechnungen der Versuche (vgl. Abb, 16 auf Seite 56) geben dieses Verhalten wieder.
Wenn man dies nun mit dem Ergebnis der Abb. 24 auf Seite 87 vergleicht, siecht man,
daf} etwa 35% der Brennelemente iiber 1800°C heil3 werden. Daraus kann man schlieBen,
dafl bei einer Freisetzung aus den Coated Particles von etwa 25% (defekte und intakte
zusammengenommen) durch den Konzentrationsaufbau in der Corekaverne die ‘Freiset-
zung aus den Intakten Coated Particles behindert wird., Die Konzentrationserhthung

bewirkt eine Reduzierung der aufgrund der Schenk-Experimente erwarteten héheren
Freisetzung.

Die folgende Untersuchung von Brennelementmatrix und Gasphase muf zeigen, warum
es zu dieser Erhthung des allgemeinen Konzentrationsniveaus kommt.

6.3 Brennelementmatrix und Gasphase

Im letzten Kapitel, in dem die Freisetzung aus den Intakten Coated Particles beschrieben
worden ist, zeigte sich, daB der Konzentrationsaufbau in der Kugelschiittung einen ganz
wesentlichen EinfluB} auf die Umverteilungsprozesse der Spaltprodukte hat. Der Trans-
port in der Gasphase ist dafiir verantwortlich, welcher Anteil der primir freigesetzten
Spaltprodukte im Corebereich der Brennelemente zuriickgehalten wird. Deshalb werden
erst die Transportmechanismen in der Gasphase und danach die Vorginge in der
Brennelementmatrix behandelt.

Beim Ubergang vom Brennelement ins Gas wird der Quellterm nach der Gleichung
(4.1-1) berechnet. In diese Beziehung gehen als bestimmende GréBen die Konzentration
an der Oberfliche des Graphits und die Gaskonzentration mit ein. Da jeder Quellterm
direkt die Konzentrationen, die ihn bestimmen, verindert, iteriert das Programm
SPTRAN bei der Bestimmung dieses Quellterms. Eine Darstellung und Kritik dieses
Iterationsprozesses befindet sich im Kapitel 4.4.4 dieser Arbeit.

Bei den extrem hohen Temperaturen und Freisetzungen in den heiflen Corebereichen
stellt sich ein Zustand ein, bei dem diese Iteration nicht mehr korrekt arbeitet, Es kommt
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‘'vor, daf} die Freisetzung ins Gas von der Iteration Uberschitzt wird. Hierdurch werden
geringfugig mehr Spaltprodukte ins Gas abgegeben, als die Graphitmatrix zur Verfiigung
stellen kann. Es kommt zu negativen Konzentrationen in der Brennelementmatrix, die
in der Groflenordnung von 1/100 - 1/1000 der letzten positiven Konzentrationen liegen.
Die Bilanz der Spaltprodukte bleibt korrekt, und es kommt in den folgenden Rechen-
schritten zum Ausgleich der negativen Konzentrationen. Dieser Vorgang filhrt zu einem
Schwingungsverhalten der Freisetzung vom Graphit ins Gas. Die Untersuchung dieser
Vorginge hat ergeben, daB sie wahrscheinlich nur mit Anderungen der Numerik voll-
standig behoben werden konnen. Eine weitere Verkleinerung der Zeitschritte wiirde die
Rechenzeit so erhéhen, daB hierdurch die Anwendbarkeit des Programms unzulissig
eingeschrinkt wiirde,

Fir die Aussagesicherheit der hier vorgestellten Ergebnisse spiclen die Schwingungs-
effekte bei der Berechnung des Graphit-Gas-Quellterms keine relevante Rolle, da die
Gesamtbilanz der Spaltprodukte erhalten bleibt und der Mittelwert der Freisetzung in
den Bereichen, in denen Schwingungseffekte aufireten, einen Quelltermverlauf ergibt, der
genau dem erwarteten Verlauf entspricht. Der sich ergebende Freisetzungsverlauf stellt
vielmehr eine konservative Abschétzung dar, da das Auftreten von negativen Konzen-
trationen darauf hinweist, daB8 die Freisetzung aus der Brennelementmatrix tiberschétzt
wird.

Als Konsequenz aus den [terationsproblemen folgt, dafl man die Ergebnisse der Rech-
nungen trotz dieser Schwingungseffekte als gute Niherung verwenden kann, Es erscheint
aber nicht mehr sinnvoll, flir den Graphit der Brennelementmatrix in diesem Bereich nun
noch, wie im Kapitel 4.6 vorgeschlagen, die Effekte eines konzentrationsabhéngigen
Diffusionskoeffizienten zu untersuchen. Hierzu wire ein schwingungsfrei funktionie-
rendes Rechenmodell notwendig.

Die ersten Freisetzungsrechnungen werden durchgefiihrt, ohne daB ein konzentra-
tionsabhéingiger Diffusionskoeffizient verwendet wird, Hierdurch werden Referenzdaten
bestimmt, mit denen die Ergebnisse der Rechnungen verglichen werden sollen, bei denen
konzentrationsabhingige Diffusionskoeffizienten zum Testzweck verwendet werden. So-
lange bei der Berechnung der Konzentrationen der Brennelementmatrix Schwierigkeiten
bestehen, wird der EinfluB3 des konzentrationsabhéngigen Diffusionskoeflizienten nur am

Deckenreflektor untersucht.

6.3.1 Transportvorginge in der Gasphase

Die Abb, 45 auf Seite 114 zeigt in dreidimensionalen Darstellungen, wie sich die
Konzentrationsverldufe in der Gasphase entwickeln. Alle Diagramme der Abbildung
stellen die Konzentrationen im gleichen MaRstab dar.

Die ersten beiden Abbildungen zu den Zeitpunkten 3 und 4 Tage zeigen, wie sich die
K onzentrationen im Core wihrend der Phase der massiven Aufheizung und F;'eisetzung
erhohen. Bs werden maximale Gaskonzentrationen von 3 * 10*° Atome/m” erreicht.
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Diese hohen Werte lassen sich nur durch das Zusammenwirken von zwei Effekten er-
Kldren. Durch die schnelle Freisetzung aus den Intakten und Defekten Coated Particles
der heiBlen Corebereiche erhoht sich die Konzentration in der Brennelementmatrix sehr
stark. Im néchsten Abschnitt werden die genauen Werte gezeigt, Zusitzlich steigt der
Wert o der Sorptionsbeziehung, der sowohl temperatur- als auch konzentra-
tionsabhéngig ist. An der Gleichung der Quelltermberechnung (4.1-1) erkennt man, dafl
beide Verdnderungen direkt zu einer Erhéhung des Quellterms fithren. Der Quellterm
wird hierdurch so groB, daB auch das Gas, das auf dem Freisetzungspfad dic besten
Transporteigenschaften hat, den Spaltproduktberg nur zum Teil wegtransportieren kann.

Dariiberhinaus zeigt die Darstellung zum Zeitpunkt von 4 Tagen, daB sich oberhalb der
Stelle im Core, an der die maximalen Temperaturen und Freisetzungen auftreten, die
Konzentrationen axial fast vollstindig ausgleichen. Erst im Hohiraum oberhalb der
Schiittung beginnt axial ein steiler Konzentrationsgradient. Dieser Ausgleich ist der ge-
ringe Effekt, den die vergleichsweise schnellen Transportvorginge der Gasstrémung be-
wirken. Erst im Deckenreflektor sind die Effekte der Anlagerung von Spaltprodukten so
ausgeprigt, daB} es zu einer deutlichen Konzentrationsabnahme kommt.

Die Konzentrationsverteilungen zu den spéteren Zeitunkten (5, 7 und 10 ‘Tage) der
Abb. 45 auf Seite 114 zeigen, daB die Konzentrationen im Gas rasch zuriickgehen. Die
entscheidene Frage hierbei ist, welcher Anteil der Spaltprodukte in der Kugelschiittung
bleibt und sich hier wieder anlagert und welcher aus dem System der Brennelemente zum
Deckenreflektor hin transportiert wird.

Die folgende Abbildung gibt den Verlauf des Stroms der Spaltprodukte wieder, die vom
Gas zum Deckenreflektor transportiert werden. :
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Abb. 46. Eintrittsstrom (Cs 137) in den Deckenreflektor

Die Unstetigkeiten im Kurvenverlauf resultieren aus den beschriebenen numerischen
Problemen bei der Berechnung der Quellterme in der Kugelschiittung,

Ansonsten zeigt der Spaltproduktstrom zum Deckenreflektor einen Verlauf, wie er der
Konzentrationsentwicklung des Gases in der Kugelschiittung entspricht. Mehr noch als
der Verlauf interessiert an dieser Stelle die integrale Menge der Spaltprodukte, die die

Kugelschiittung verlassen. Durch die Integration tiber die Kurve ergeben sich folgende
Werte:

Gesamtfreisetzung hin zum Deckenreflektor: 3.8 * 1024 Atome
dies entspricht in Prozent: 3.39 % vom Gesamtinventar

Es zeigt sich, daB nur ein kleiner Teil der Spaltprodukte aus dem Bereich der
Brennelemente entweichen kann. Hierfir scheint das Verhiéiltnis zwischen der
Transportkapazitidt aus dem Corebereich hinaus und der Geschwindigkeit der erneuten
Anlagerung der Spaltprodukte in der Brennelementmatrix verantwortlich. Es gelangen
von der priméren Freisetzung aus den Coated Particles, die man in einfacher Niherung
mit 25% (Freisetzung aus Intakten und Defekten Coated Particles) angeben kann, nur
etwas mehr als 16% (von diesen 25%) aus dem Bereich der Kugelschlittung heraus,
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6.3.2 Speicherpotential der Brennelementmatrix

Alle Spaltprodukte, die primér aus den Coated Particles freigesetzt werden und nicht aus
der Kugelschiittung entweichen, miissen in diesem Bereich gebunden werden. Sie wiirden
sonst vom Gas (ber die langen Zeitriume wegtransportiert. Da die Menge der
Spaltprodukte, die die Gasphase aufnehmen kann, bei langfristigen Betrachtungen zu
vernachlédssigen ist, bleibt nur die Brennelementmatrix, um die Spaltprodukte aufzuneh-
men.

Um diesen Sachverhalt zu verdeutlichen, zeigt die folgende Abbildung, wie sich das In-
ventar an Spaltprodukten integral iiber alle Brennelemente (Coated Particles nicht ein-
gerechnet) verdndert.
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Abb. 47. Anderung des integralen Inventars aller Brennelemente

Bei Storfallbeginn liegt das Ausgangsinventars® bei 3.23 * 102! Atomen. Es erhht sich
mit der priméren Freisetzung aus den Coated Particles, denn alle Spaltprodukte, die ins

68 Der Wert ist aus dem Diagramm nicht ablesbar. Er betragt etwa 2-3 * 10 des Gesamtinventars
und entspricht damit den herstellungsbgdingtcn Verunreinigungen.
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Gas gelangen, miissen vorher die Matrix ihres Brennelementes passieren. Dieser Zu-
sammenhang bewirkt, daB sich das Inventar durch die primére Freisetzung erhdht, doch
verringert sich diese, wie die Abb, 42 auf Seite 109 zeigt, schon nach 15 bis 20 Tagen
sechr stark. Als Konsequenz hieraus miiite sich auch das Inventar der
Brennelementmatrix entsprechend verringern, wenn diese nur eine Transportfunktion
hitte. Doch zeigt die Abb. 47 auf Seite 117 nach 20 Tagen nur eine vernachldssigbare
Inventarminderung. Die Freisetzung aus der Brennelementmatrix ist nach 20 Tagen mi-
nimal. Daraus ist zu folgern, daB die Speicherprozesse im Graphit die Transportprozesse
bei weitem Ubertreffen.

Zum besseren Verstindnis dieses Zusammenhangs werden in den folgenden beiden Ab-
bildungen die Konzentrationsverldufe in einem “heilen” und in einem “kalten”
Brennelement dargestellt.
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Abb. 48, Verlauf der Konzentrationen in ciner “heifien” Brennclementmatrix

In der Abb. 48 wird die Konzentrationsverteilung zu verschiedenen Zeitpunkten tiber
dem Radius aufgetragen. Es handelt sich um die Konzentration im Matrixgraphit. Das

als “heif}” gekennzeichnete Brennelement befindet sich auf der Coreachse an der Stelle,
an der die Maximaltemperatur aufiritt.

Die durchgezogene Linie kennzeichnet die Anfangskonzentration. Sie erhéht sich in den
ersten drei Tagen (72 Stunden) um 3 Zehnerpotenzen. Dies wird durch die Freisetzung
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aus den in dieser Masche zu 100 % defekt werdenden Coated Particles bewirkt, Die sehr
hohen Temperaturen fiihren zum vollstédndigen Konzentrationsausgleich, Uber die Zeit
l4uft das Brennelement, wie die Kurven zu den Zeitpunkten von 10 und 16,7 Tagen zei-
gen, langsam leer.

Dagegen zeigt das "kalte” Brennelement ein véllig anderes Verhalten.
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Abb. 49. Verlauf der Konzentrationen in einer “katten” Brennelementmatrix

Das "kalte” Brennelement befindet sich unten in der Kugelschiittung auch auf der
Coreachse. An diesem Ort ist es im Vergleich zu den meisten anderen Brennelementen
nur “niedrigen” Temperaturen und Gaskonzentrationen ausgesetzt.

Aus diesem Brennelement treten Kkeine Spaltprodukte aus. Bevor auch nur geringe
Mengen an Spaltprodukten freigesetzt werden konnen, ergibt sich durch die steigende
AuBenkonzentration bereits eine Diffusion in die Brennelementmatrix hinein. Die Kur-
ven zu den spdteren Zeitpunkten zeigen, daB sich das Inventar um einige Gréfienord-
nungen erhsht hat, wobei der Verlauf der Konzentrationen beweist, da es sich bei den
hinzugekommenen Spaltprodukten um solche handelt, die nicht aus den Coated Particles
des Brennelements selbst freigesetzt werden, sondern von aufBlen in das Brennelement

hineindiffundiert sind.
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Da im Core, wie die Abb. 24 auf Seite 87 zeigt, ein viel groBerer Anteil der
Brennelemente als “kalt” denn als “heiB” angesehen werden kann, erkldrt dies, warum in
der Brennelementmatrix so grof3e Spaltproduktmengen gebunden werden.

6.3.3 Bilanz der Freisetzungen in der Kugelschiittung

Um die Effekte der einzelnen beschricbenen Transportmechansimen in den
Brennelementen und im Kugelhaufen vergleichen zu kénnen, soll mit Hilfe von zwei
einfachen Tabellen dargestellt werden, wie sich die Spaltprodukte im Kugelhaufen am
Ende des Untersuchungszeitraums verteilen und wieviele aus ihm ausgetreten sind.

Dabei darf den einzelnen Zahlenwerten keine zu grofe Bedeutung beigemessen werden,
da die Spaltproduktrechnungen zur Zeit immer noch mit groflen Unsicherheiten behaftet
sind. Doch sind die prozentualen Verteilungen sicherlich gut geeignet, einen Uberblick
tiber die Spaltproduktverteilung zu geben. '

Anfangszustand
Gesamtmenge Cs 137 im Reaktor: 1.16 * 1026 Atome
davon in der BE - Matrix: 3.23 % 1021~

entspricht einer herstellungsbedingten
Urankontamination von: 2.76 * 107

Tab. 1: Spaltproduktverteilung zu Beginn des Stérfalls

Im Normalbetrieb ist die Verteilung der Spaltprodukte einfach. Alle Spaltprodukte be-
finden sich in den Coated Particles. Es existieren keine Defekten Coated Particles, die
wihrend des Betriebs zerstort worden sind, Die geringe Spaltproduktkontamination ist
allein auf das Uran zuriickzufihren, das bei der Brennelementfertigung bereits aulerhalb
der Coated Particles vorliegt.6° Man spricht daher von “Freiem Uran”, Das Freie Uran
wird im Reaktorbetrieb verbrannt und ist fir die geringe Kontamination des
Brennelementgraphits verantwortlich,

69 Der Wert in der Tabelle ergibt sich aufgrund der Verteilung der Spaltprodukte zwischen In-
takten Coated Particles und den anderen Brennelementbereichen, die mittels einer Vorberei-
tungsrechnung mit dem Programm KUGEL (sieche Kapitel 2.6) erzeugt wurden. Hierbei wur-
den konservative Annahmen getroffen.
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Nach 100 Tagen Storfallzeit

Intakte Coated Particles: 8.46 * 1023 73.80 %
Defekte Coated Particles: 111 * 1018 0.00 %
Brennelement - Matrix: 2.58 * 1025 22.58 %

Integral iiber den ,
Quellterm zum Deckenreflektor: | 3.8 * 1024 3.39 %

Integral Uber den
Quellterm zum Bodenreflektor: 2.7 * 1023 0.23 %

Tab. 2: Spaltproduktverteilung nach 100 Tagen Storfallzeit

Dagegen zeigt sich nach 100 Tagen Storfallzeit ein komplexeres Bild. Es wird jetzt zwi-
schen Intakten und Defekten Coated Particles unterschieden, wobei der Anteil der De-
fekten Coated Particles 12.8 % betrdgt. Nahezu um den doppelten Wert hat das In-
ventar der Intakten Coated Particles abgenommen. ‘

Die Defekten Coated Particles sind fast vollstindig leergelaufen, Sie besitzen kein In-
ventar mehr, das bei weiteren Freisetzungen noch beriicksichtigt werden miifite. Die
hohen Temperaturen, die zu ihrem Versagen gefiihrt haben, bewirken durch die resul-
tierenden “groBen” Diffusionsgeschwindigkeiten die vollstdndige primére Freisetzung aus
den Defekten Coated Particles. '

Dafiir hat der Graphit der Brennelemente einen Anteil von 22,5% der Spaltprodukte
aufgenommen. Hierbei zeigt sich die gute Sorptionsfihigkeit des Graphites, die aber nur
so wirkungsvoll werden kann, wenn durch die Integritét des Cores ein Einschiufl mit nur

geringen Gasstrémungen gegeben ist.

Im unteren Teil der Tabelle sind die zwei Queliterme aus dem Bereich der Brennelemente
hinaus aufgetragen. Dabei ist der Quellterm zum Deckenreflektor sehr einfach durch den
Gasstrom zum Deckenrefiektor zu erkliren, wobei jedoch auf diese Vorginge noch ge-
naver bei der Behandlung des Deckenreflektors eingegangen werden wird.

Auf den ersten Blick erscheint zundchst unverstindlich, wie ein Teil der Spaltprodukte
in den Bodenreflektor gelangen konnte. Sie kénnen nicht durch den Primérkreislauf in
den Bodenreflektor transportiert worden sein, da dieser Transportpfad durch einen Pro-
grammeingriff ausgeschaltet ist. Es wiirden sonst wegen der nicht aktiven Sorption an
Metallen unrealistische Quellterme zuriick ins Core berechnet werden.
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Da wihrend des gesamten Zeitraums der Spaltproduktfreisetzung im Bodenreflektor
Aufwartsstrdmung herrscht, kénnen die Spaltprodukte nur durch Diffusion gegen die
Stromung in den Bodenreflektor gelangt sein. Ein Vergleich der Stidrke der
Transportmechanismen im Gas hat gezeigt, daB der diffusive Transport durchaus den
konvektiven iiberwinden kann, wenn nur die Konzentrationsgradienten grof3 genug sind.
Bei der Untersuchung der Konzentrationsgradienten ergibt sich, wie die Abb, 45 auf
Seite 114 zeigt, daf} sie ausreichend steil sind.

6.4 Riickhaltewirkung des Deckenreflektors

Bei sehr vielen Untersuchungen zur Freisetzung von Spaltprodukten ist immer dem De-
ckenreflektor eine besondere Bedeutung beigemessen worden. Der Deckenreflektor ist
die erste Komponente, die die Spaltprodukte auf dem Freisetzungspfad nach auflen
passieren. Er selbst ist frei von priméren Spaltproduktquellen und befindet sich aul3er-
dem auf einem im Vergleich zu den Maximaltemperaturen niedrigen Temperaturniveau.
Das durch die Naturkonvektion umgewilzte Helium muBl durch seine Bohrungen stro-

men, in denen das Verhiltnis von Gasvolumen zu Oberflidche fiir Anlagerungen glinstig
ist.

Aufgrund dieser Uberlegungen ist auch das Deckenreflektorexperiment, welches in Ka-
pitel 4 beschrieben wurde, durchgefithrt worden. Bei den Nachrechnungen des Experi-
mentes hat sich gezeigt, dal zu einer befriedigenden Nachrechnung die Einfihrung eines

konzentrationsabhéngigen Diffusionskoeffizienten fur den Deckenreflektorgraphit not-
wendig wurde.

Bei diesen Freisetzungsréchnungen fur das Gesamtmodell wird die erste Rechnung noch
ohne den konzentrationsabhidngigen Diffusionskoeffizienten durchgefithrt. Durch die
Ergebnisse dieser Rechnung soll es moglich werden, die Unterschiede, die sich aus einer

Rechnung mit Beriicksichtigung des konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten
ergeben, zu ermitteln.

Fir beide 'Rechnungen ergibt sich der gleiche Quellterm aus der Kugelschiittung zum
Deckenreflektor hin, da keinerlei Anderungen in der Behandlung dieses Bereiches vor-

genommen werden. Der entsprechende Quellterm ist in der Abb. 46 auf Seite 116 dar-
gestellt.

6.4.1 Riickhaltewirkung ohne konzentrationsabhangigen Diffusionskoeffizienten

Bei den Experimenten wird die Riickhaltefdhigkeit des Deckenreflektors mit Hilfe eines
sog. Escapefaktors beschrieben. Da sich diese Beschreibung besonders gut eignet, um
den Verlauf der Riickhaltung bei einem kontinuierlichem Spaltproduktstrom zu unter-
suchen, wird sie auch hier verwendet,
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Abb, 50, Escapefaktor des Deckenreflektors: Verhdltnis des bisher integral ausgetretenen
Cisiums zu dem bisher eingetretenen,

Der Verlauf des Escapefaktors wird dadurch bestimmt, da3 der fur die Begrenzung der
Speicherung bestimmende Mechanismus wechselt. Zum Zeitpunkt 0 wird dem
Escapefaktor als Anfangswert 0 % zugeordnet. Fiir die ersten Tage erreicht er dann
einen Wert von etwa 40 %. Zu diesen Zeiten ist die Gasstrémung noch sehr aktiv, da
die Druckentlastung noch nicht abgeschlossen ist. Dagegen ist die Césiumkonzentration
im Gas zu vernachlissigen, da noch keine primére Freisetzung stattgefunden hat. Die
Abb, 46 auf Seite 116 zeigt, dafl zu diesem Zeitpunkt noch kein relevanter Spaltpro-
duktstrom zum Deckenreflektor existiert. Trotzdem gelingt es dem Deckenreflektor nur
einen Anteil von 60 % der geringen Spaltproduktmenge im Gas zurlickzuhalten. Dies
erkldrt sich daraus, daB aufgrund der hohen Strémungsgeschwindigkeit nur dieser Anteil
der Spaltprodukte beim Durchstromen des Deckenreflektors itberhaupt an die
Wandungen der Bohrungen transportiert werden Xann. Der Mechanismus des
Stoffaustausches zwischen Gas und Grenzschicht kann bei hohen Gasgeschwindigkeiten
nur einen Teil der vom Gas mitgefithrten Spaltprodukte zur Wand transportieren.

Mit dem Ende der Druckentlastung nehmen die Geschwindigkeiten im Gas ab (siche
Abb, 33 auf Seite 97). Durch die Abnahme der Geschwindigkeiten erhdht sich die
Wahrscheinlichkeit, da$ die Spaltprodukte auch die Graphitwand erreichen, auf nahezu
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1. Daher fallt dann der Escapefaktor auch auf einen Wert in der GréBenordnung von 0
zurlick, obwohl jetzt schon der Anstieg der Gaskonzentration beginnt.

Dann nimmt der Escapefaktor einen Verlauf, wie er aus den Einzelversuchen des De-
ckenreflektorexperimentes bekannt ist, an. Er steigt zundchst, um sich dann
asympthotisch dem Wert von 60 % zu nihern. Alle Spaltprodukte haben aufgrund der
geringen Stromungsgeschwindigkeiten jetzt die Moglichkeit, zur Graphitwand zu ge-
langen. Diese kann auch zum Anfang alle aufnehmen, doch ergibt sich mit dem Kon-
zentrationsanstieg im Graphit eine Begrenzung der Spaltproduktmenge, die der Graphit
binden kann. '

Zum besseren Verstindnis dieses Vorgangs werden in den folgenden Abbildungen die
Konzentrationsverldufe an verschiedenen Stellen des Deckenreflektors dargestellt.
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Abb, 51. Xonzentrationsverteilung unten im Deckenreflcktor

In dieser Abbildung wird die zeitliche Anderung des Konzentrationsverlaufs aufgezeigt.
Die X-Achse zeigt den Radius einer Deckenreflektorbohrung und den des ihr zuzurech-
nenden Graphits. Der Radius aller Bohrungen im Deckenreflektor betrigt 2.5 cm. Mit
einem Leervolumenanteil des Deckenreflektors von 22 % ergibt sich hieraus fir jede
Bohrung eine Schichtdicke des umgebenden Graphites von 2.83 c¢m.
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Die Abb. 51 zeigt die Konzentrationen auf der Coreachse am unteren Teil des
I?eckenreﬂektors. Zum Zeitpunkt 0.5 Tage beginnt langsam der Anstieg der Konzentra-
tion an der Oberfliche des Graphites und damit das Hineindiffundieren der
Spaltprodukte in den Graphit. Bei allen spdteren Zeitpunkten hat sich eine fast feste
Oberflichenkonzentration eingestellt, und es #ndert sich lediglich die Menge der
Spaltprodukte, dic in den Graphit hineindiffundiert sind.
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Abb. 52, Konzentrationsverteilung in der Mitte des Deckenreflektors

In dieser Abbildung wird die Konzentrationsverteilung wieder auf der Coreachse in der
Mitte des Deckenreflektors gezeigt. Im Unterschied zur vorherigen Darstellung liegt die
sich ecinstellende Oberflichenkonzentration leicht hoher und erfolgt das
Hereindiffundieren in den Graphit langsamer.

Beide Effekte sind das Ergebnis der verminderten Temperatur im oberen Bereich des
Deckenreflektors. Hier herrscht, wie die Abb. 25 auf Seite 88 zeigt, ein von unten nach
oben stark abnebhmender Temperaturgradient. Im Vergleich zu der vorher betrachteten
Stelle weiter unten im Deckenreflektor bedingen die niedrigeren Temperaturen, daff so-
wohl die Werte fiir die Gréfe o der Sorptionsbezichung als auch die Diffusionsko-
effizienten abnehmen. Durch die Abnahme von o wird das Anlagerungverhalten verbes-
sert. Der abnehmende Diffusionskoeffizient bewirkt die schlechtere Abfuhr der
Spaltprodukte in die Tiefe des Graphits. Beides zusammen fiihrt zu einem Anstieg der
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Oberflichenkonzentration, obwohl an dieser Stelle des Deckenreflektors die Gaskon-
zentration schon um die Menge der bereits weiter unten im Deckenreflektor sorbierten
Spaltprodukte verringert ist.-
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Abb. 53. Konzentrationsverteilung oben im Deckenreflektor

Diese Abbildung zeigt als letzte Position die Konzentrationsverteilung an der Oberkante
des Deckenreflektors. An dieser Position haben sich die oben beschriebenen Eflekte
noch verstirkt. Als Ergebnis der weiter gesunkenen Temperatur steigen die Oberfld-
chenkonzentrationen noch mehr an, und es ergeben sich sehr starke Gradienten im
Graphit, die sich auch iiber lange Zeitrdume nur wenig verindern,

6.4.2 Riickhaltewirkung mit konzentrationsabhingigem Diffusionskoeffizienten

Die gleiche Spaltproduktfreisetzungsrechnung wird noch einmal wiederhoit, nur daB im
Deckenreflektor der konzentrationsabhingige Diffusionskoeffizient jetzt so beriicksich-
tigt wird, wie er in Kapitel 4.5 beschrieben worden ist.
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Fiir den Escapefaktor ergibt' sich jetzt der folgende Verlauf,
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Abb, 54, Escapefaktor des Deckenreflcktors (konz. Diff.)

Die Wirkung des konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten ist deutlich zu er-
kennen. Die Kurve hat lange den gleichen Verlauf wie die in der Abb. 50 auf Seite 123.
Erst wenn die Konzentrationen auf das Niveau ansteigen, dafl der konzentra-
tionsabhéngige Diffusionskoeffizient wirksam werden kann, ergeben sich Verdnde-
rungen.

Dann sinkt der Escapefaktor von etwa 60 % im ersten Fall auf nun etwa 17 %. Die
Verdnderungen durch die deutlich erhghte Riickhaltung der Spaltprodukte mit Einflb-
rung des konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten kann man in den Konzen-

trationsverliufen erkennen.

Es haben sich in den unteren und den mittleren Bereichen des Deckenreflektors nur so
minimale Veréinderungen ergeben, daf eine erneute Abbildung dieser Konzentrations-
verteilungen nicht sinnvoll ist. Erst im oberen Bereich des Deckenreflektors ist die Ver-
dnderung deutlich zu erkennen. Deshalb wird auch nur dieser Teil erneut dargestelit.

Spaltproduktfreisetzungsrechnung fir den HTR 400 127



o 5 10 15 20 50
26 1 L 1 L { 26
24 — ~ 24
- — 22
2 05D
% 1 —~ 20
. _son
~ 18- — 18
o 5.0 D
Z 16— L 15—
g 10.0 D
14 ~ L g4 e s
500 D
B o124 - 12
S
¥ 10 — 10
g 84 - 8
(j -
S ®7 6
4 - 4
(a]
2~ - 2
0 T l ,l 0
D 5 10 15 20 o0

RADIUS DER VSR (MM)

Abb. 55. Konzentrationsverteilung oben im Deckenreflektor (konz. Diff.)

Die Konzentrationen werden nur in der Ndhe der Oberfliche so hoch, dafl sich der
konzentrationsabhingige Diffusionskoeffizient auswirken kann. Hier sieht man, wie
durch den vergréBerten Diffusionskoeffizienten eine schnellere Diffusion moglich wird,

die sich an den im oberen Bereich der Darstellung abgeflachten Konzentra-
tionsgradienten erkennen 148t.
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6.4.3 Zusitzliche Aspekte zur Riickhaltewirkung des Deckenreflektors

Bei Rechnungen, die vor der eben vorgesteflten Rechnung fiir den HTR 400 durchge-
fihrt worden sind, wurde bei den gleichen thermohydraulischen Bedingungen mit einem
integralen Quellterm zum Deckenreflektor gerechnet, der etwa halb so grof3 war, wie der
sich bei den Referenzrechnungen einstellende.

Die genauen Werte betrugen:

Gesamtfreisetzung hin zum Deckenreflektor: 1.9 * 10%* Atome
dies entspricht in Prozent: ' 1.64 % vom Gesamtinventar

Es ergaben sich dabei deutlich bessere Riickhaltungswerte fur den Deckenreflektor.
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Abb. 56. Escapcfakior des Deckenreflektors: Rechnung ohne konz. Diff. bei nur halb so
grofiem Spaltproduktstrom zum Deckenreflektor wie bei der Referenzrechnung.
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Abb. 57. Escapefaktor des Deckenreflektors: Rechnung mit konz. Diff. bet nur halb so
groBem Spaltproduktstrom zum Deckenreflektor wie bei der Referenzrechnung,

Es zeigt sich deutlich, wie stark sich die Rilckhaltefdhigkeit verbessert. Im Fall ohne
konzentrationsabhidngigen Diffusionskoefizienten verringert sich der Escapefaktor von
60% auf 30% auch auf etwa den halben Wert, wenn sich der Cdsiumstrom halbiert. Bei

der Rechnung mit dem konzentrationsabhingigen Diffusionskoeffizienten sinkt der
Escapefaktor noch von 17% auf 7%.

Man kann anhand dieses Vergleichs sehen, daB die Riickhaitung des Deckenreflektors
stark steigt, wenn er (unter sonst gleichen Bedingungen) mit weniger Spaltprodukten
beschickt wird. Hieraus 1ift sich ableiten, daf der Deckenreflektor in der Lage sein
kénnte, fast alle Spaltprodukte zuriickzuhalten, wenn die Gesamtfreisetzung im Core
aufgrund einer geringflgig reduzierten Spitzentemperatur deutlich sinken wiirde.

Zusitzlich soll an dieser Stelle noch ein Effekt erwdhnt werden, der dem Author erst
nach Abschlufl der Rechnungen bei ihrer Diskussion bekannt geworden ist,

Der Deckenreflektor bindet zur Zeit den Grofteil der Spaltprodukte in seinem heiflen
Bereich. Der kalte Bereich kann wegen des schlechten diffusiven Transports in den
Graphit hinein nur einen geringen Teil der Spaltprodukte aufnehmen (siche dazu die
Abb. 53 auf Scite 126). In den verwendeten Modellen wird immer von einer effektiven
Diffusion ausgegangen, doch ist diese Bedingung mit abnehmender Temperatur immer
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schlechter erfiilit. Nach Aussagen von Scherer’ und Iniotakis?! miiBte hier der verhlt-
nisméBig starke Anteil der Gasdiffusion im Innern des Graphites stérker beriicksichtigt
werden, als es in dem Ansatz des effektiven Diffusionskoeflizienten geschieht. Hierdurch
kénnte sich eine nicht unerhebliche Verbesserung der Diffusion in den Graphit hinein
ergeben. Es erscheint sinnvoll, diesen wahrscheinlich bedeutsamen Effekt anhand der
heute recht genau bekannten Temperaturverteilung im Deckenrreflektor weiter zu
untersuchen.

70 Scherer Winfried, Persénliche Mitteilung vom 15.2.1991.

71 Iniotakis, The Retardation Effect of Structural Graphit on the Release of Fission Products in
Case of Hypothetical Accidents of HTRs, 1982.
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7.0 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird das Rechenprogramm SPTRAN vorgestellt. Das Programm ist
konzipiert, um fir die verschiedenen Hochtemperaturreaktoren die Transport- und
Speichervorginge zu simulieren, die sich bei der Freisetzung von Spaltprodukten ein-
stellen. Die im Programm verwendeten Modelle werden ausfiihrlich beschrieben, denn
es bestehen zur Zeit noch Unsicherheiten bei dér physikalischen Modellbildung fir die
sich ergebenden Effekte. Daher ist es notwendig, genau aufzuzeigen, welche Modelle in
SPTRAN verwendet werden. Da das in dieser Arbeit vorgestellte Rechenprogramm die
Vorgiéinge, die bei der Spaltproduktfreisetzung auftreten, filr den kompletten Primir-
kreislauf eines Reaktorsystems simulieren soll, ergibt sich hieraus die Beschrinkung, daf3
nur einfache Modelle verwendet werden konnen, denn sonst wire diese komplexe Auf-
gabe nicht I6sbar.

Um die Belastbarkeit der Rechenergebnisse sicherzustellen, werden die wichtigen Pro-
grammteile anhand von Nachrechnungen entsprechender Experimente Gberpriift. Die
Nachrechnung der Ausheizexperimente von kugelf6rmigen Brennelementen kann si-
cherstellen, ob das Programm die primé#re Freisetzung richtig simulieren kann. Unter
primérer Freisetzung wird die Freisetzung aus den Coated Particles in den umgebenden
Graphit der Brennelemente verstanden. Die Experimente zeigen in dem Temperaturbe-
reich von 1600-1800°C den Ubergang von geringen (sicherheitstechnisch zu vernachlis-
sigenden) zu massiven Freisetzungen. Das Freisetzungsmodell muf3 daher in der Lage
sein, in diesem kritischen Temperaturbereich die Ergebnisse der Experimente gut wie-
derzugeben. Eine gute Ubereinstimmung von Experiment und Rechnung konnte nach-
gewiesen werden. '

Das Deckenreflektorexperiment untersucht die Fzhigkeit von Graphit, einmal freige-
setzte Spaltprodukte zuriickzuhalten. Dazu wird eine Graphitstruktur, die dem Decken-
reflektor eines Hochtemperaturreaktors nachgebildet ist, einem mit Césium beladenen
Gasstrom ausgesetzt. Temperaturen, Stromungsgeschwindigkeiten und Césiumbeladung
des Gasstroms enisprechen den Storfallbedingungen. Hiermit wird das komplexe Zu-
sammenspie]l vom Transport der Spaltprodukte im Gas, dem Stoffubergang zur
'Graphitwand, der Aufnahme im Graphit und dem Speichervorgang in der Tiefe des
Graphites in einem auswertbaren Versuch realisiert. Daritberhinaus sind alle diese Ef-
fekte reversibel. Die erziclten Ergebnisse der Experimente konnten nach einer physika-
lisch sinnvollen Verbesserung der Modellannahmen mit guten Ergebnissen nachgerech-

net werden.

ZusammengefaBt stellen die Ergebnisse der Versuchsnachrechnungen die Bestétigung
dar, daBl die verwendeten Maodelle mit ausreichender Genauigkeit in der Lage sind, die
fir die Freisetzung relevanten Effekte richtig zu simulieren. Fir die Anwendung der
Modelle bei einer komplexen Freisetzungsrechnung ist damit hoffentlich auch ausrei-

chende Sicherheit gegeben.
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Bevor die eigentliche Freisetzungsrechnung durchgefiihrt werden kann, muf mittels einer
thermohydraulischen Rechnung der Temperatur- und Stromungsverlauf des zu untersu-
chenden Stérfalls berechnet werden. Da die Freisetzungsrechnung anhand eines Stor-
falles mit einer massiven priméren Freisetzung als Referenz getestet werden soll, wird
der Storfall an einem mittelgroen Hochtemperaturreaktor mit vollsténdigem Ausfall der
Nachwirmeabfuhr untersucht. Bei der Untersuchung des Temperaturgeschehens zeigt
sich ein schneller Temperaturanstieg auf die Maximaltemperatur des Cores von etwa
2500°C. Sehr wichtig fiir die Freisetzungsrechnung ist hierbei, dafl die Maximaltempe-
ratur nur in einem sehr kleinen Bereich der Kugelschitttung auftritt. Am Rand der
Schiittung liegen die Temperaturen bei Werten von 1200°C. Die Spitzentemperaturen
sinken auch schnell {iberall im Core als Folge der weiter exponentiell abnehmenden
Nachwirmefunktion wieder ab.

Durch diese Temperaturentwicklung bildet sich im Core eine konvektive Stromung aus.
Zu allen fur die Spaitproduktfreisetzung relevanten Zeiten herrscht im Core eine reine
Aufwirtsstromung ohne jede Wirbelbildung., Diese Verhiltnisse im Core bewirken eine
kontinuierliche Stromung durch den Primérkreislauf. Alle auftretenden Strémungsge-
schwindigkeiten sind sehr niedrig. Zu den relevanten Zeiten entstehen -in der
Kugelschiittung Strémungsgeschwindigkeiten von max. 5 cm/sec und im Deckenreflek-
tor von max. 10 cm/sec,

Diese thermohydraulischen Vorginge sind direkt verantwortlich fiir die Spaltprodukt-
freisetzung im Reaktor. Alle Spaitprodukte befinden sich im Normalbetrieb in den
Coated Particles. Der bei diesen Rechnungen mit 2-3 * 10> konservativ sehr hoch an-
gesetzte Anteil von Spaltprodukten aullerhalb der Coated Particles ist bei Storfillen mit
Spaltproduktfreisetzungen vollig unerheblich, In dem scharf begrenzten geometrischen
Bereich, in dem die Temperaturen iiber 2000 - 2200°C steigen, kommt es zu einer auch
lokal scharf begrenzten Zerstorung der Coated Particles. Die Gesamtbruchrate der
Coated Particels liegt bei 12.8 %. Die Defekten Coated Particles setzen fast ihr gesamtes
Cisium-Inventar frei. Hinzu kommt noch eine Freisetzung aus den Intakten Coated
Particles, die den hohen Spitzentemperaturen ausgesetzt sind, in etwa der gleichen Gro-
Benordnung. Durch diese Freisetzung erhdht sich die Spaltproduktkonzentration im
Graphit der Brennelemente um einige Zehnerpotenzen. Diese Erhéhung bewirkt, daB
die Freisetzung aus den Intakten Coated Particles nicht so hoch eintritt, wie man es
allein aus dem Temperaturnieveau und den Schenk-Experimenten erwarten wiirde.
Dieser Effekt kann mit der erhdhten AuBlenkonzentration erklirt werden.

Fir den Verbleib der primdr freigesetzten Spaltprodukte ist die Konkurrenz zwischen
den beiden Effekten, Anlagerung der Spaltprodukte im Graphit der Brennelemente und
Transport durch das Gas aus der Kugelschiittung hinaus, bestimmend. Aufgrund der nur
langsamen Gasstrémung zeigt sich die Anlagerung im Brennelementgraphit als der do-
minierende Effekt. Es werden etwa 22.5% des Inventars langfristig in dem Graphit der
Brennelemente gebunden und nur weniger als 3.5% verlassen die Kugelschiittung.
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Der Antei] der Spaltprodukte, die die Kugelschiittung verlassen, ist noch nicht identisch
mit der Menge, die letztlich aus dem Reaktor in die Umwelt gelangen kann. Die
Spaltprodukte milssen noch die verschiedensten Reaktorkomponenten passieren, bevor
sie den Reaktor verlassen konnen. Jede dieser Komponenten wird einen Teil der
Spaltprodukte zuriickhalten. In dieser Arbeit ist die direkt oberhalb der Kugelschiittung
liegende und fiir die Riickhaltung als besonders wirkungsvoll angesehene Komponente,
der Deckenreflektor, untersucht worden. Flir.die Filterwirkung des Deckenreflektors
ergibt sich ein Wert von mehr als 80 %. Dabei wird das aufgrund der Versuchsnach-
rechnung verbesserte Modell verwendet. Die Arbeit zeigt damit, daB nur ein kleiner
Anteil der primédren Freisetzung auch wirklich {iber den Deckenreflektor hinaus gelangt.
Wenn man noch die Riickhaltewirkungen der weiteren Komponenten hinzunehmen
wirde, erhielte man noch deutlich kleinere Werte.

Besonders interessant ist aber der sich in den Rechnungen einstellende Effekt, daB einige
aus den Experimenten bekannte Ergebnisse bei den Rechnungen geschwécht auftreten.
So entstehen bei den Rechnungen geringere Freisetzungen aus den Intakten Coated
Particles, als sie nach den Ergebnissen der Ausheizversuche und den Temperaturen,
denen die Intakten Coated Particles ausgesetzt sind, zu erwarten wiren. Der Unterschied
zwischen Ausheizexperiment und Storfallsimulation liegt in der Umgebungskonzentra-
tion. Bei den Ausheizexperimenten wird immer ein einzelnes Brennelement von einem
grofien nicht kontaminiertem Gasstrom umspiilt. Ira Reaktor baut sich dagegen ein ho-
hes Konzentrationsniveau im Gas und auch im Graphit der Brennelemente auf. Hier-
durch wird das Freisetzungsverhalten aus den Coated Particles reduziert. Daher wiére
die experimentelle Untersuchung wichtig, ob sich diese Effekte auch bei entsprechenden
Versuchsbedingungen zeigen.

Eine Bestitigung dieses Effektes konnte vielleicht einmal dazu filhren, dafi man als
Grenztemperatur fiir die Kleinen Hochtemperaturreaktoren nicht mehr die Temperatur
wihlt, bei der in Versuchen mit einzelnen Brennelementen noch keine Freisetzungen
auftreten, sondern eine hohere Temperatur, Diese hohere Temperatur sollte unterhalb
der Temperatur liegen, bei der es zum massiven Versagen von Coated Particles und
massiver Diffusion aus den Intakten Coated Particles kommt. Bei der hdheren Tempe-
raturgrenze sollie sichergestellt sein, dafl aus dem Core (Kugelschiittung und Deckenre-
flektor) in seiner Gesamtheit keine Freisetzung ausgehen. Besonders das Wiederanlagern
an “kalten” Brennelementen und am Deckenreflektor kann diesen Effekt bewirken.
Diese héhere Temperaturgrenze konnte zu einer Leistungserhéhung bei den kieinen
Hochtemperturreaktoren fuhren. Fiir einen solchen Schritt werden aber noch grofie
theoretische und experimentelle Anstrengungen erforderlich sein.
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