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KURZFASSUNG

Zur Analyse und Validierung der im Storfallanalysecode AC2 — ATHLET-CD implementierten Modellba-
sis werden in dieser Arbeit Simulationen der Versuche Phébus FPT1 und FPT3 vorgestellt und disku-
tiert. Hierbei wird das Freisetzungsverhalten relevanter Spaltprodukte, das mithilfe verschiedener Be-
rechnungsansétze simuliert wird, in einer vergleichenden Analyse untersucht. In Abhangigkeit des je-
weiligen Modells wird die Freisetzung mit dem CORSOR-O-Ansatz auf der Basis der Arrhenius-Glei-
chung oder als Funktion des Partialdrucks berechnet. Die Analyse zeigt, dass fir beide Experimente
eine adaquate Abbildung des Freisetzungsverhaltens flichtiger Spaltprodukte erreicht wird. Der Ver-
gleich der Simulationsergebnisse der verschiedenen Modelle zeigt, dass das experimentelle Freiset-
zungsverhalten leichtfliichtiger Spaltprodukte mithilfe des Partialdruck-Ansatzes qualitativ und tGberwie-
gend auch quantitativ mit hoherer Ubereinstimmung wiedergegeben werden kann. Demgegeniiber be-
steht weniger Zuverlassigkeit bei der Vorhersage schwachfliichtiger Spaltprodukte.

EINLEITUNG

Zur Bewertung eines postulierten Reaktorunfalls und fiir die Sicherheitsanalyse ist eine mdglichst ge-
naue Kenntnis der in das Kihlwasser freigesetzten Spaltproduktmassen erforderlich. Die Vorhersage
des Spaltproduktverhaltens kann durch die Anwendung von Stérfallanalysecodes erfolgen. Der Code
ATHLET-CD des von der GRS entwickelten Programmpakets AC? ermdglicht die Simulation aller rele-
vanten Vorgéange und Zustéande im Rahmen auslegungsiiberschreitender Storfélle in Leichtwasserreak-
toren. Die erforderliche fortdauernde Validierung der Modellbasis kann anhand von Simulationen geeig-
neter Experimente erfolgen. In den durch das IRSN durchgefiihrten Integralversuchen der Phébus-Ver-
suchsreihe wurde das Spaltproduktverhalten wahrend eines postulierten Kihlmittelverluststorfalls de-
tailliert erfasst, sodass sich die daraus gewonnenen Ergebnisse inshesondere fir Validierungsrechnun-
gen eigenen.

In dieser Arbeit wird die AC2 Modellbasis beziglich der verfigbaren Mdglichkeiten zur Abbildung der
Spaltproduktfreisetzung analysiert und anhand der Nachrechnung der 1996 bzw. 2004 durchgeftihrten
Versuche Phébus FPT1 und FPT3 mit AC? 2021.0 validiert. Die experimentellen Randbedingungen wer-
den im folgenden Abschnitt zusammenfassend dargestellt. Zur Simulation der Spaltproduktfreisetzung
werden verschiedene in ATHLET-CD implementierte Freisetzungsmodelle angewendet. In Abhangig-
keit des jeweiligen Modells wird die Freisetzung mithilfe des auf der Arrhenius-Gleichung basierenden
Ansatzes CORSOR-O oder als Funktion des Partialdrucks des jeweiligen Spaltprodukts berechnet. Im
Rahmen der Analyse der Modellbasis wird ein Uberblick iiber die Modellierung der Experimente gege-
ben sowie detailliert die Modellierung der Spaltproduktfreisetzung untersucht, um die wesentlichen Ei-
genschaften der zwei Berechnungsanséatze herauszuarbeiten. Die Auswertung der Simulationsergeb-
nisse erfolgt in einer vergleichenden Analyse in Gegenuberstellung zu den experimentellen Messdaten.
In der abschlieBenden Zusammenfassung wird ein Fazit der wichtigsten Ergebnisse gezogen.
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PHEBUS VERSUCHSANLAGE UND VERSUCHSABLAUF

Die Phébus Versuchsanlage beinhaltet alle erforderlichen Anlagenkomponenten zur Abbildung eines
KuhImittelverluststorfalls in einem 900 MWe Druckwasserreaktor aufgrund des Bruchs einer Hauptkihl-
mittelleitung im kalten Strang des Primérkreislaufs im Maf3stab 1:5.000. Diese umfassen das Brenn-
stabbindel, die Kuhlmittelleitung, den Dampferzeugersimulator sowie das Containment. Durch einen
Treiberkern wird das warmeisolierte Testbiindel nuklear beheizt und die Storfallsequenz kontrolliert ein-
geleitet. Das Testbiindel ist im Zentrum des Treiberkerns angeordnet. Um die durch die Leckage ein-
getretene Druckentlastung nachzubilden, wird Dampf mit einem Systemdruck von 2 bar und 438 K
(165 °C) in das Testbiindel eingespeist. Nach dem Durchstrémen des Testblindels gelangt der aufge-
heizte Dampf in die Kihimittelleitung und anschlieend in das Containment. [1], [2]

Die im Rahmen dieser Arbeit simulierten Versuche FPT1 und FPT3 unterscheiden sich im Wesentlichen
durch den Einsatz unterschiedlicher Absorberstabmaterialien (FPT1: AIC, FPT3: B4C) sowie unter-
schiedliche Atmosphéarenbedingungen. In FPT1 wird Uber den Dampfmassenstrom eine oxidierende
Atmosphére eingestellt, wahrend dieser in Versuch FPT3 starker begrenzt wird, so dass sich nur eine
geringe Oxidation einstellen kann. Abbildung 1 zeigt die Biindelleistung sowie den eingespeisten
Dampfmassenstrom wéhrend der verschiedenen Phasen der Experimente. Im Anschluss an die Kalib-
rierung des Testbiindels, wird der Dampfmassenstrom in Experiment FPT1 im Verlauf der Voroxidati-
onsphase auf ca. 2,2 g/s erhéht, wohingegen dieser bei FPT3 wéahrend des gesamten Versuchsablaufs
bei ca. 0,5 g/s gehalten wird. Dies fuhrt insbesondere bei FPT1 aufgrund der exothermen Zirkonium-
Oxidationsreaktion im Verlauf der Oxidationsphase zu Temperatureskalationen und einer schnellen Auf-
heizung des Bldels. Grol3ere Verlagerungen von zerstortem Material treten in der anschlieRenden Auf-
heizphase auf, wahrend die Leistung des Biindels nochmals erhoht wird. Mit der finalen Abkihlungs-
phase wird der Treiberkern abgeschaltet und das Versuchsbindel gekinhlt. [1], [3]
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Abbildung 1  Bindelleistung und Dampfmassenstrom in Phébus FPT1 und FPT3

ANALYSE DER MODELLBASIS

Die Modellierung und die Simulation der Experimente Phébus FPT1 und FPT3 werden mit den Pro-
grammteilen ATHLET und ATHLET-CD von AC22021.0 durchgefuhrt. Die Modellierung der Experi-
mente bildet die Anlagenkomponenten der Versuchsanlage ab, deren detaillierte Informationen den Be-
richten zu den Experimenten [1], [3] entnommen sind. Da der Versuchsaufbau in beiden Experimenten
nur marginale Unterschiede aufweist, kann jeweils eine ahnliche Modellierung verwendet werden. Die
jeweiligen Randbedingungen wie die eingebrachte Leistung und der Dampfmassenstrom sowie die Ma-
terialdaten fur den jeweils verwendeten AIC- bzw. B4C-Absorberstab sind im Datensatz entsprechend
beriicksichtigt. Abbildung 2 gibt einen Uberblick tiber die gewahlte Modellierung der Versuchsanlage.
Der Hauptstromungspfad wird durch die Thermohydraulik-Objekte (TFO) BUNDLE1 und BUNDLE?2 ab-
gebildet, welche jeweils mit einer der beiden Brennstabzonen, ROD1 bzw. ROD2, gekoppelt sind. ROD1
umfasst die acht inneren und ROD?2 die zwolf &ufl3eren Brennstébe des Biindels. Die innere Kernsektion
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enthalt dariber hinaus den AIC- bzw. B4C Absorberstab. Die jeweiligen axialen Kontrollvolumina der
benachbarten TFOs BUNDLE1 und BUNDLEZ2 sowie BUNDLE?2 und BYPASS sind miteinander verbun-
den, sodass eine Umstrémung einer méglichen Blockade ermdglicht wird. Die Abstandshalter (STIFFE-
NER) sowie die den Hauptstromungspfad umfassende Struktur (SHROUD) sind als warmeleitende Ob-
jekte modelliert. Oxidationsprozesse werden durch ein auf Korrelationen von Leistikow - Prater/Cour-
tright basierendem Modell abgebildet (vgl. [4]). Nach Durchstrémen des Testbiindels wird die Strémung
Uber den Kuhlkreislauf, abgebildet durch die TFOs Plenum, heil3er sowie kalter Strang und Dampfer-
zeuger, in das Containment geleitet, welches als Druck-Enthalpie-Randbedingung modelliert ist.
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Abbildung 2  Modellierung der Phébus-Versuchsanlage mit AC2

Fur die Simulation der Spaltproduktfreisetzung werden in ATHLET-CD empirische Modelle genutzt, die
durch die getroffenen Annahmen und Idealisierungen im Vergleich zu mechanistischen Modellen grund-
satzlich eine kompaktere Modellbasis aufweisen und weniger rechenzeitintensiv sind (vgl. [5]). Die in
ATHLET-CD verfugbaren Freisetzungsmodelle basieren auf einem Ratenansatz, bei dem ein exponen-
tieller Verlauf der Spaltproduktfreisetzung angenommen wird. Entsprechend nimmt die im Brennstoff
verbleibende Spaltproduktmasse Uber die Zeit exponentiell ab. Die zugehdrige zeitabhangige Differen-
tialgleichung fur die verbleibende Masse m, einer Komponente x wird gemaf Gl. 1 dargestellt [6]:

dm,.(t)
d"t = —k,m,(t). Gl. 1

k. ist ein Mal fir die freigesetzte Masse pro Zeit und wird als Freisetzungskoeffizient bezeichnet. Mit
der Anfangsmasse m,, der Komponente x zum Zeitpunkt t = 0 ergibt sich fur die Freisetzung [5]:

my(t) _

x,0

) =1- 1— ekt Gl. 2
Die Freisetzung wird durch die Reduzierung des Anfangsinventars beschrieben, wobei das Zeitinter-
vall t in ATHLET-CD dynamisch berechnet wird. Die Berechnung des Freisetzungskoeffizienten k, er-
folgt Uber eine idealisierte empirische Funktion in Abhangigkeit der Temperatur. Je nach Freisetzungs-
modell werden verschiedene Ansétze genutzt.

Mit dem CORSOR-O Ansatz wird die Spaltproduktfreisetzung einer Komponente x auf Basis des Frei-
setzungskoeffizienten von Krypton kg, (T) und einem elementspezifischen Vorfaktor b, berechnet.
kg (T) wird nach dem auf der Arrhenius Gleichung basierenden CORSOR-M Modell unter Einbeziehung
der Aktivierungsenergie Qg, = 55 kcal/mol, dem elementspezifischen Grundwert des Freisetzungsko-
effizienten fur Krypton kg, , = 200 s~* und der allgemeinen Gaskonstante R in Abh&ngigkeit der Tem-
peratur T berechnet (vgl. [7]). Entsprechend des CORSOR-O Ansatzes ergibt sich der Freisetzungsko-
effiziente einer beliebigen Komponente k, (T) durch Multiplikation von k,.(T) mit dem Vorfaktor b, [7]:
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Qkr
ke (T) = by - kyo - € KT Gl. 3

Uber den Vorfaktor b,, welcher Werte < 1 annimmt, wird die abweichende Fliichtigkeit des jeweiligen
Spaltprodukts von der des Edelgasas Krypton bertcksichtigt. b, ist abhdngig vom Abbrand des Brenn-
stoffs und wird auf der Basis der Ergebnisse der ORNL-Versuchsreihe ermittelt (vgl. [7]).

Mit dem Partialdruckansatz wird der Freisetzungskoeffizient tiber die Verdampfungsrate der jeweiligen
Komponente von der Brennstoffoberflache an die Atmosphare bestimmt. Die Freisetzung einer Kompo-
nente entspricht naherungsweise deren Verdunstungsrate unter der Annahme, dass der Temperatur-
gradient zwischen Oberflache und Gasstrémung gering ist. Die Berechnung des Freisetzungskoeffizien-
ten einer Komponente anhand des Partialdruckansatzes ergibt sich zu [8]:

k,(T,p) = K,T°7 %’C. Gl. 4

Hierbei sind einzelne Terme zu einer elementspezifischen Konstante K, zusammengefasst, womit sich
eine GrolRenwertgleichung ergibt. Fir K, sind in ATHLET-CD gréRtenteils einheitliche Werte hinterlegt:

6-107° fiir x = Indium
K,=43-10"° fiir x = Strontium, Silber . Gl. 5
1-107° vx \ x = Indium, Strontium, Silber

Die detaillierte Herleitung der GI. 4 ist in [8] dokumentiert. Anhand der Gleichung lassen sich die we-
sentlichen Zusammenhénge des Ansatzes veranschaulichen. Die Freisetzungsrate einer Komponente
nimmt linear mit steigendem Partialdruck p, an der Brennstoffoberflache sowie mit der Temperatur T in
der Potenz von 0,75 zu und fallt mit steigendem Systemdruck p linear ab. Entsprechend ist der Partial-
druckansatz sowohl fur niedrigen als auch hohen Systemdruck anwendbar. Die Beziehung zwischen
der Temperatur T und dem Partialdruck einer Komponente p, kann mithilfe der Antoine-Gleichung be-
schrieben werden [8]:

By

CTH+C,

Die Konstanten 4, B, und C, der Antoine-Gleichung sind u. a. [9], [10] enthommen.

log1opx(T) = A, Gl. 6

AUSWERTUNG DER SIMULATIONSERGEBNISSE

Die Validierung der Modellbasis wird anhand der Freisetzung ausgewahlter Spaltprodukte, welche je-
weils mit dem CORSOR-O bzw. dem Partialdruckmodell (PPM, fir Partial Pressure Model) berechnet
sind, in Gegenuberstellung mit den entsprechenden experimentellen Ergebnissen dargestellt. Die frei-
gesetzten Massen sind zur besseren Vergleichbarkeit jeweils auf das Anfangsinventar des entsprechen-
den Spaltprodukts bezogen. Abbildung 3 zeigt den experimentellen und simulierten Verlauf der Freiset-
zung des leichtflichtigen Céasiums fir die Experimente FPT1 (links) bzw. FPT3 (rechts).
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Abbildung 3  Experimenteller und simulierter Verlauf der Casiumfreisetzung
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Fur beide Experimente wird in den Simulationen jeweils ein friiherer Beginn der Casiumfreisetzung be-
rechnet, fir FPT1 bereits zum Ende der Kalibrierungsphase (I). Ubereinstimmend mit den Messdaten
wird ein starker Anstieg der Freisetzungsrate zu Beginn der Oxidationsphase (lIll) simuliert, welcher fir
FPT1 besser wiedergegeben wird als fur FPT3. Fur FPT1 wird die Freisetzung bis zum Ende der Auf-
heizphase (V) adaquat wiedergegeben, wahrend diese in FPT3 bis zur Mitte der Oxidationsphase tber-
schatzt wird. Mit dem PPM wird im Vergleich zum CORSOR-O Modell eine verbesserte Abbildung des
Freisetzungsverlaufs erreicht. Bei FPT3 wird die Uberschatzung der Freisetzung zu Beginn der Oxida-
tionsphase reduziert. Der erneute Anstieg der Freisetzungsrate zu Beginn der Abkuhlphase (V) in FPT1
wird von keinem der Modelle abgebildet, weshalb die Gesamtfreisetzung unterschatzt wird.

Die Freisetzung des leichtfliichtigen Tellurs, in Abbildung 4 dargestellt, setzt in beiden Experimenten
zum Ende der Voroxidationsphase (Il) ein, was in den Simulationen wiedergegeben wird. Mit der COR-
SOR-O Modellierung wird die experimentelle Freisetzung bereits zu Beginn der Oxidationsphase (lll)
jeweils deutlich unterschétzt. Fur beide Experimente wird ein Anstieg der Freisetzungsrate zum Ende
dieser Phase berechnet. Die Freisetzung wird durch das CORSOR-O Modell insgesamt stark unter-
schéatzt. Mit dem PPM wird ein annéhernd linearer Verlauf der Freisetzung simuliert, welcher den expe-
rimentellen Freisetzungsverlauf besser repréasentiert. Fir FPT3 wird das Freisetzungsverhalten bis ca.
14.000 s annahernd wiedergegeben. In der Folge wird die Tellurfreisetzung auch mit dem PPM unter-
schéatzt. Die freigesetzte Gesamtmenge wird mit beiden Modellen sowohl fir FPT1 als auch fir FPT3
unterschatzt. Allerdings fallt die Abweichung mit dem PPM signifikant geringer aus.
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Abbildung 4 Experimenteller und simulierter Verlauf der Tellurfreisetzung

Die Freisetzung des schwachfliichtigen Rutheniums zeigt in den beiden Experimenten eine unterschied-
liche Charakteristik, wie in Abbildung 5 dargestellt. In Experiment FPT1 werden erst zu Beginn der Auf-
heizphase relevante Freisetzungsmassen gemessen, was mit dem PPM bis zur Mitte dieser Phase
adaquat wiedergegeben wird. Der anschlieRende Anstieg der Freisetzungsrate wird jedoch nicht aus-
reichend simuliert und die Gesamtfreisetzung infolgedessen unterschatzt. Die Freisetzung in FPT3 ist
geringer und verlauft annédhernd linear. Beide Aspekte werden durch das PPM abgebildet. Mit dem

CORSOR-O Modell wird die Freisetzung fur FPT1 und insbesondere fiir FPT3 deutlich Gberschatzt.
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Abbildung 5 Experimenteller und simulierter Verlauf der Rutheniumfreisetzung
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ZUSAMMENFASSUNG UND FAZIT

In dieser Arbeit werden die Modellbasis des Storfallanalysecodes AC2 2021.0 beziiglich der Spaltpro-
duktfreisetzung analysiert und entsprechende Validierungsrechnungen der Experimente Phébus FPT1
und FPT3 durchgefihrt. Das Hauptaugenmerk der Analyse liegt auf den zwei verschiedenen Berech-
nungsansatzen CORSOR-O und PPM. Wesentliche Erkenntnisse der Validierung werden anhand aus-
gewahlter Simulationsergebnisse dargelegt.

Das PPM gibt tber die Partial-Systemdruck-Beziehung die Verdunstung an der Brennstoffoberflache
als wesentlichen Freisetzungsmechanismus wieder. Demgegeniber besitzt CORSOR-O lediglich eine
Temperaturabhangigkeit. Das Freisetzungsverhalten fliichtiger Spaltprodukte wird durch den Code
Uberwiegend adaquat wiedergegeben. Die Simulationsergebnisse lassen erkennen, dass die Freiset-
zung leichtflichtiger Spaltprodukte mit dem PPM qualitativ und Gberwiegend auch quantitativ genauer
wiedergegeben wird. Ein Beispiel hierfur liefert Tellur, dessen Freisetzung mit diesem Modell sowohl fur
FPT1 als auch fir FPT3 deutlich verbessert reprasentiert wird. Zudem stimmt das simulierte Freiset-
zungsverhalten von Césium qualitativ besser mit den experimentellen Daten tberein. Trotz der verbes-
serten qualitativen Wiedergabe des Freisetzungsverhaltens mit dem PPM zeigen die Abweichungen in
der freigesetzten Gesamtmasse bei beiden Experimenten Verbesserungspotenzial auf. In weiterfiihren-
den Arbeiten kdnnte eine starkere Differenzierung der elementspezifischen Konstanten des PPM ent-
sprechend der Freisetzungscharakteristik der jeweiligen Spaltprodukte entwickelt werden, um eine
guantitativ verbesserte Simulation der Freisetzung zu ermdglichen. Bei der Vorhersage schwachflich-
tiger Spaltprodukte besteht weniger Zuverlassigkeit. Moglicherweise wird flr diese Spaltproduktgruppe
mit dem PPM die Temperaturabhangigkeit der Freisetzung unterschatzt, welche im PPM im Vergleich
zum CORSOR-0O Modell in geringerer Potenz in die Berechnung eingeht.
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