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Zusammenfassung

Flir die Bestimmung der Leistung nuklearer Warmequellen von Aktivabfallen,
die in 125 1 - Fdssern in Zementstein eingelagert werden, wurde ein Kalori-
meter entwickelt. Das Kalorimeter wurde fiir integrale Warmeleistungen bis
zu 10 W ausgelegt.

Zur Beschreibung des Temperaturverlaufs im Kalorimeter wurde ein Mehrzonen-
modell angewendet. Es enthdlt alle physikalisch wichtigen GroBen des Systems.

Im Gegensatz zu einem Punktmodell beschreibt das gewdhlte Modell die
Temperaturverhdltnisse im Kalorimeter so gut, daB aus dem gemessenen
Temperaturverlauf die FaBleistung nach der Methode der kleinsten Fehler-
quadrate lange vor Erreichen des Temperaturgleichgewichtszustandes und
ohne diesen abwarten zu miissen, ermittelt werden kann. Durch diese
Auswertmethode 1dBt sich die MeBzeit um den Faktor 10 verkiirzen!

Fir die Kalibrierung des Kalorimeters wurde ein elektrisch beheiztes FaB
verwendet,

Fiir die Empfindlichkeit des Kalorimeters wurde 0.51 K.W-1 gefunden.

Um die Streuung im Temperaturverlauf in der Anfangszeit einer Messung zu
verringern und die MeRzeit zu reduzieren, sollte das MeRobjekt vor seinem
Einsatz in das Kalorimeter in einem VortempergefdB aufbewahrt werden.

Die Vortemperung ist entbehrlich, wenn die Auswertung der Kalorimeter-
messung lUber die zeitaufwendigere Bestimmung der erreichten Gleichgewichts-
temperatur erfolgt.

Das Kalorimeter wurde im heifen Betrieb in den Heifen Zellen der HDB
eingesetzt. Die nukleare Warmeleistung wurde in sieben Abfallfdssern
kalorimetrisch bestimmt. Vier Fdsser enthielten die Hiilsenabfdalle von
kompletten KWO-Brennelementen mit Abbranden zwischen 25 und 40 GWd/t.
Verglichen mit KORIGEN-Rechnungen wurde in ihnen eine zwischen 20 und 30%
niedrigere Leistung gemessen, Da nur ca. 80% der y's im FaB absorbiert
werden, ist die Obereinstimmung zufriedenstellend.

Die Strukturteile des KWO-BE 250, das einen Abbrand von 29.4 GWd/t
erreichte, wurden in der WAK getrennt nach Hiilsen, Kopf- und FuRteile,
Fuhrungsrohre und Abstandshalter in drei Einsatztrommeln gepackt und
betoniert. Wahrend in den Fassern mit den Endstlicken bzw. den Fluhrungs-
rohren die gemessenen Warmeleistungen unter den mit KORIGEN berechneten
Werten Tagen (12 bis 28%), wurde im HilsenfaR eine hohere Warmeleistung
gemessen, als gemdB KORIGEN-Abschdatzungen zu erwarten war.
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Calorimeter for the Determination of Nuclear Heat Sources in Intermediate
Level Radjoactive Waste Barrels - Containing Pieces of PWR Cladding and
Fuel Assembly Structural Members in a Cement Matrix from Reprocessing.

A calorimeter was developed for the determination of the power of nuclear
heat sources in radioactive waste. The waste is stored in concrete in
125 1 barrels. The calorimeter was optimized for an integral power of 10 W.

A multizone model was used to describe the temperature response of the
calorimeter, It contains all the physically relevant parameters of the
system. In contrast to a point model the model used in this paper
discribes the temperature response quiet accurately. So accurately that
it is possible to determine the power of the barrel from a least square
fit of the initial temperature response well before the temperature has
reached a steady state. By this method the measuring time can be reduced
by a factor of ten. ‘

For the calibration of the calorimeter an electrically heated barrel was
used,

The sensitivity of the calorimeter was determined to be 0,51 K-W-1.

To reduce the scattering in the initial temperature response and to reduce
the measurement time it is necessary to preheat the barrel.

Preheating is not necessary if the evaluation of the calorimeter
measurement is done by the more time consuming determination of the
equilibrium temperature.

The calorimeter was tested in the hot cells of HDB. The nuclear heating of
7 barrels was determined using the calorimeter. Four barrels contained the
cladding from entire KWO-fuel elements with burn-ups between 25 and
gg/Gvd/t. Compared to KORIGEN-calculations the measured values are 20 to

% lower.

The structural parts of KWO-fuel element 250 with a burn-up of 29.4 GWd/t
were cast in concrete in 3 different barrels. The parts were segregated in
cladding, top and bottom end-pieces and spacers and guide tubes.

In the first barrel there were only 98 of the 180 cladding tubes
deposited. Only in this cladding barrel the measured power was higher than
the values estimated by KORIGEN. On the other hand the measured power of
the barrels with end-pieces or guide tubes was lower (12 to 28%).
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1. Einleitung

Die Temperaturverteilung und die maximale Temperatur, die sich
in zylindrischen Salzkavernen bzw. in Bohrl&chern im Salzstock
bei der Einlagerung zementfixierter MAW-Abfdlle einstellt, wird
unter anderem von der Wirmeleitfdhigkeit des heterogenen Ein-
lagerungsproduktes und von den nuklearen Wdrmequellen der Aktiv-
abfdlle bestimmt (1). Die MAW-Feedabfille (BE-Hiilsenabschnitte,
abgetrennte BE-Kopf- und FuBstiicke, Festklirschlamm, etc) werden
Z.2t. in der WAK in 125 l-Einsatztrommeln mit Zementmilch
vergossen. Nach dem Abbinden werden die 125 l1-Behdlter in

200 1l-Rollreifenfidsser gepackt und einer Zwischenlagerung

zugefiihrt.

Die nuklearen Wd&rmeleistungsdichten sind im Prinzip berechen-
bar, wenn die Betriebsgeschichte der Brennelemente und die
Zusammensetzung und Konzentration der Nuklide, die nach der
Aufl8sung des Brennstoffes an dem Hiillenmaterial haften blieben,
bekannt sind (2). Die so gefundenen Daten sind jedoch nur Mittel-
werte, die mit mittleren Fliissen, angewendet auf homogene
Materialverteilungen, gewonnen werden. Fiir das einzelne FaB
insbesondere fiir die einzelnen BE-Komponenten ergeben sich
naturgemdf Unsicherheiten in der Abschdtzung der nuklearen
Warmeleistungsdichten, die durch eine kalorimetrische Messung
behoben werden k&nnten. Durch kalorimetrische Messungen

lieBe sich auch beurteilen, obkilinftig durch eine Vorsortierung eine
Trennung von BE-Teilen hoher von Teilen mit niedrigér Wdrme-
leistungsdichte sinnvoll sein k&nnte. Dariiberhinaus liefen sich
genauere Aussagen liber reaktorspezifische Parameter (z.B. wi;k—

Same FluBverteilungen)gewinnen.

Im folgenden wird die Auslegung, der Aufbau, die Kalibrierung
und die heiBe Erprobung eines Kalorimeters beschrieben, das fir

die Messung der nuklearen Wiarmeleistung in 200 1 MAW-Fidssern geeignet
ist. ’ ‘ ' :




2. Kalorimeterprinzipien

Von den zahlreichen bekannten Kalorimeterprinzipien (siehe

z.B. (3)), sind flir unser Problem (groBvolumige nukleare

Widrmequelle mit niedrigem Leistungsniveau) nur zwei sinnvoll

einsetzbar:

- das isotherme WirmefluBkalorimeter und

= das adiabatische Xalorimeter.

Beim isothermen WdrmefluBkalorimeter wird die duBere Berandung

des Kalorimeters auf konstanter Temperatur gehalten und ein
Gleichgewichtszustand abgewartet, bei dem die Wirmeverluste
(WarmefluB durch eine Widrmedidmmschicht) von den inneren Wirme-

quellen (nukleare Wdrmequellen) gerade kompensiert werden.

Das adiabatische Kalorimeter wird so aufgebaut und betrieben,

daB ein WidrmefluB durch seine Grenzfldchen unterbunden wird.

Dies kann auf verschiedene Weise bewerkstelligt werden:

= Minimierung der Temperaturdifferenz zwischen dem Kalori-
meterkdrper und seiner Umgebung

= Minimierung des Wirmeilibergangskoeffizienten

= Minimierung der flir Warmetransportprozesse zur Verfligung

stehenden Zeit.

Eine erste Problemanalyse zeigte, daB zur Berechnung der zeit-
abhdngigen Temperaturfelder im Kalorimeter ein Punktmodell
nicht ausreichend ist und zwar unabh8ngig davon, welches
Kalorimeterprinzip fiir unsere MeBaufgabe verfolgt werden soll,
weil die spezifische Wdrme des Priifkdrpers und der inneren
Kalorimeterwand, die Temperaturverteilung im Priifk&rper zu
Beginn der Messung und die Wirmelibergdnge durch Luftspalte
zwischen PriifkSrper, RollreifenfaB und inneren Kalorimeter-
wand nicht vernachldssigt werden k&nnen. Sie haben einen
starken EinfluB auf die zeitliche Temperaturentwicklung im

Kalorimeter und somit auch auf die Interpretation der Messungen.




3. Modell eines isothermen WiarmefluBkalorimeters i

Das Kalorimeter einschlieBlich des Untersuchungsobjektes wird
als ein zylindersymmetrisches Problem unter Vernachlissigung
azimutaler und axialer Abh#ngigkeiten von Stoffwerten

und Temperaturen behandelt. Fiir die Zeitabhingigkeit der

Temperaturen streben wir analytische L&sungen an, um einige
wesentliche Kalorimeterdaten mit Hilfe von Least-square-fits
aus Eichmessungen extrahieren zu k&nnen (s. auch Abschnitt 2).
Die Abbildung 1 zeigt die Konstanten, die in unser Modell

eingehen.

Es sind dies die geometrischen Daten Tqr Ty Tg und r,

(r1 = Radius der nuklearen Wdrmequelle; r, und ry = Innen- und

AuBenradius des Kalorimeterinnenbeh#dlters; I und r4 = Innen-

und AuBenradius der Wirmedidmmschicht) und

gt Agpr Ppr %r Cor P Ay (c = spezifische
Wdrme, X = Wirmeleitfihigkeit, o = WHrmelibergangszahl der Luft-
schicht, p = Dichte. Bedeutung der Indizes: F = Untersuchungs-

objekt, ¢ = Cu-Innenbehilter, I = Wirmeddmmschicht).

die Materialdaten c

L ist die spezifische Wirmeleistungsdichte im Untersuchungs-
objekt.

Die Differentialgleichung flir den Wdrmetransport in einem
zylindersymmetrischen System hat unter den eingangs gemachten

Voraussetzungen die Form:

or _ , &,

>
(1) CF.pF.'SE = )\F(BF g‘f) + L

Rl

Zu ihrer numerischen LOsung teilen wir den Bereich

O <r < r, wie folgt in vier Zonen (s.Abb. 1):

4

Tq

Zone 1 0Osrs 7?
Ty

Zone 2 = <r oy



Untersuchungsobjekt (nukl.
Warmequelle L, cg, pg, Af)

Luftspalt (a)

Kalorimeterinnenbehélter (c., p.)

Warmedammschicht (A,)

KalorimeterauBenbehalter

7

Abb. 1 Kalorimetermodell




Zone 3 r1 < r
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Durch Aufstellung der Wdrmebilanzen an den Zonengrenzen
erhdlt man die Differentialgleichungen, die zur Bestimmung
der flir die Messungen wesentlichen Temperatur Tz(t) im
Kalorimeterinnenbehdlter notwendig sind.

e 1. , o .
Fir die innerste Zone (0 < r < 7?) 148t sich die Differential-
gleichung (1) numerisch erst nach einer Umformung l8sen.

T . .
Da.a—-bel r = O Null ist, ergibt % %% einen unbestimmten Ausdruck.

or

Durch Taylorentwicklung findet man jedoch:

o/
[\
H

(2) lim
r+o

Ri=

O)IOJ
B3
1
X
a1
o8]

so daB aus (1) die Differentialgleichung fiir die innerste

Kalorimeterzone

2
3 ., OT _ o°r
(3) ChPp 5t ZAF arz + L
wird.

Der Ubergang zu Differenzenguotienten auf der rechten

Gleichungsseite ergibt:

ar_ 4x
T - —3 (I,7T) + L

(4) °pPr’ Gt 2



Multipliziert man (4) mit dem Volumen der Zone 1, so wird die

Bedeutung der Summanden deutlich:

r1 2 dTo
L (7?) g P : zeitliche Anderung des Wirme-
inhalts der innersten Zone
T Ap T (T mTY) : die pro Zeiteinheit aus der
inneren in die &uBere Zone des
Fasses abfliefende Wirmemenge
N
Mo (7?) - L : in der Zone 1 absorbierte

nukleare Wdrmeleistung

Aus der Wdrmebilanz am FaBrand wird die Differentialgleichung

flir die Randtemperatur T1 gewonnen;

2 9,2 dT, y .
mlr, ™ - (5071 cppp a5 zeitliche ZKnderung des WHrme-
‘ inhalts der FaBrandzone
- 2ﬂur1(T1—T2) : durch den Luftspalt transportierte

Wdrmemenge aus der Fafrandzone zum
Kalorimeterinnenbehdlter, dessen
Temperatur T2 sei.

Die Zusammenfassung ergibt:

aT A
1 F 20,
Cr” Pr’ = (r -T7,) - ——— (T
FUF dt O.75r12 o "1 0.75r,

+ L

(5) ,=T5)

Im Falle des isothermen Kalorimeters wird die Temperatur T3
des KalorimeterauBenbehdlters widhrend der Messung konstant

gehalten.




Der WdrmefluB durch die Wirmedidmmschicht vom Kalorimeterinnen-—

zum Kalorimeteraufenbehdlter ist der Temperaturdifferenz

TZ—T3 proportional:

ZWAI
r

1n _4
T3

(TZ—T3)

Die zeitliche Anderung des Wdrmeinhalts des Kalorimeterinnen-
behdlters ist durch

il (r 2 - 1 2) ° c op ° ﬂ‘_
3 2 c "c dt

[\

gegeben. Die Wdrmebilanz fiir die Kalorimeterinnenwand wird somit:

de 20cr1 ZXi
(6) e Py = 5 - (T g (T,7T)

Mit den Gleichungen (4), (5) und (6) haben wir ein System linearer
Differentialgleichungen mit konstanten Koeffizienten vorliegen,

das wir mit den Substitutionen:

. dr_ , ar, , dr,
a) A
(7Tb) a_ = - F i a, = F ;i a, =0
© c.°® ‘Y 2 1 0.75- : ‘Y 2 2
F PR T /9 CR PRy
A_+20-1 20r
(7¢) bO = - a : b1 = F 1 5 : b2 = 5 21
O.75chFr] (r3 -r, ) C. Pe



Ty
2(A_+tor,) ln—
20 L ! £
(74) c, = 0 Pocy = 1§ ¢y =~ -
O0.75¢c,pLr 2__ 2 . 4
FrETA (r3 -, ) *cC Pe lnr3
2A_°T
(7e) d = —2_; g, =4 R I 3
o) Cn°pP ] o 2 r
O (r 2x 2)'0 P In—2
3 2 c r3
auf die Form:
8 1
(8) TO = aoTO + boT1 + dO
)
T1 = a1TO + b1T1 + c1T2 + d1
T2 = b2T1 + 02T2 + d2
bringen.

Aus dem Gleichungssystem (8) wird eine lineare Differential-

gleichung 3. Ordnung fir TO gewonnen:

ret LI} 1

(9) a -7 + b-T + c.T + 4T +e =0
e} o o o}
mit:
a = 1
b = - (ao+b1+cz)
(10) ¢ = ao(a1+c2) + b1(ao+c2) - bzc]
d = ao(b2c1—a1cz—b1cz)
e = do(bZC]—aocz) - b102do + aoc1d2




Die inhomogene Differentialgleichung (9) fiir TS wird geldst,
indem zu einer partikuldren L&sung der inhomogenen die allgemeine

Losung der homogenen Differentialgleichung

addiert wird.
Die allgemeine Ldsung von (11) hat die Form

1 - . _wot w,t w,t
(12) Ty = Ay e + Ae"1” + Aje’2

w,, die Wurzeln der charakteristischen Gleichung

wobei \Y
Wor 2

1 7
3 2
(13) aw”™ + bw“ + cw + 4 = O

der Differentialgleichung (11) sind.

Die Wurzeln der kubischen Gleichung (Gl. (13)) lassen sich in

geschlossener Form angeben.

Eine partikuldre L&sung der inhomogenen Differentialgleichung (9)

ist

0
T
oo

zusammen mit (12) erhdlt man flir die allgemeine LOsung von (9)

(14) T _(t) = - + A ewot + A ew1t + A ewzt
) o) 1 2

ol




An einer analytischen L&sung flir T, waren wir von Anfang an
interessiert, weil nur sie eine N&herung der experimentellen
Temperaturverldufe nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate

durch geeignete Parameteranpassung ermdglicht.

Bei der physikalischen Modellierung des Kalorimeters haben
wir uns auf ein Dreizonensystem beschrénkt, um den mathematischen
Aufwand fiir die Least-square-fits nicht allzu grof werden

zu lassen.

Zur Bestimmung von T1 und T2 geht man von der L&sung TO

(s. Gl1. (14)) der Differentialgleichung (9) aus, die man in
die erste Differentialgleichung in (8) einsetzt und nach T,
auflést. AnschlieBend werden Ty und T1 in die zweite Differential-~

gleichung in (8) eingesetzt und diese nach T2 aufgeldst.

Auf diese Weise erhdlt man:

(15)  T,(t) =

und endlich die Funktion, der unser eigentliches Interesse gilt:

(16) 1) =~ {3 [(a-w.)w.op) - 1 a.e"it
‘ 2 T a_-c ) oW/ W TRy 2o i
o 1 i=
a a,e a e
o1 o~ _ -
+ ) + b1(—a— do) aodO }

Tz(t) beschreibt die Zeitabh&ngigkeit der Temperatur des

Kalorimeterinnenbehdlters.




Die drei Integrationskonstanten Ai werden aus den Anfangs-

bedingungen fiir TO(O) und Tz(O) berechnet,

Das lineare Gleichungssystem zur Bestimmung der Ay lautet dann:

2 a a1e aoe
P Birl(agmwy) (wymbydmaga ] = age T, (0)+agdym —g— = bylog
2 aoe
1 - = . o _
( 7)$~ Al(a W, ) a_ T1(O) + 3 dO
i=o
2 e
% A = T (0) + =
1=0 1 O d

Die aus (17) gewonnenen Integrationskonstanten A, werden in

(16) eingesetzt.

4. Modell eines adiabatischen Kalorimeters

Es werden die gleichen Bezeichnungen gewdhlt wie beim isothermen
Kalorimeter. Beim adiabatischen Kalorimeter wird durch eine
Regelung dafilir gesorgt, daf die Temperatur T, des Kalorimeter-
auBenbeh&dlters sehr genau der Temperatur T, des Kalorimeter-
innenbehdlters nachgefiihrt wird. Damit verliert die Warmed&amm-

schicht ihre Funktion, der Wert von AI ist ohne Belang.




Zum Differentialgleichungssystem flir das adiabatische Kalorimeter
gelangt man, indem man in dem System fiir das isotherme Kalori-
meter d2 = 0O setzt, Man muB auBerdem berilicksichtigen, daR

c, = --b2 ist und wegen c1+a1+b1 = 0 auch d = 0 wird.

Damit erh&dlt man flir To die pifferentialgleichung

It [ ) '

(18) a'TO + b*T + c'T + e =0

Die Ordnung des homogenen Teils dieser Differentialgleichung

1ldB8t sich durch Einfilhrung der Substitution
(19) T = JT dt + £

o o
um 1 erniedrigen:

~ ~ ~

(20) aT + bT + cT =0
o e}

Die weiteren LOsungsschritte sind &hnlich den, die in Gl. (10)

bis (17) beschrieben wurden. Man erhidlt:

(21) T, (t) = ; A, Ewit (w -b.) (L - Iy - i |
2 =0 I o 71 Wy ag W
1 b1
+ 2 - = € +a) (—+1)
c ¢y c o’ ‘a




w_ und w, sind die Wurzeln der charakteristischen Gleichung des

o} 1
homogenen Teils der Differentialgleichung in (18):

(22) a - w2 + bw + ¢ =0

Die Integrationskonstanten Ao’ A1 und £ gewinnt man durch
Berlicksichtigung der Anfangsbedingungen, die ein lineares
Gleichungssystem liefern. Die Prozedur ist &dhnlich der, die

zum Gleichungssystem (17) gefliihrt hat.

5. Auslegung des isothermen WsrmefluBkalorimeters

Das Kalorimeter soll fiir die Bestimmung der nuklearen Wdrme-
leistung in 200 l-Abfallfissern eingesetzt werden und den
Leistungsbereich bis 10 W abdecken. Diese Einschrinkung ist
sinnvoll, da ein filir hdhere Wirmeleistungen geeignetes Kalori-
meter anders zu optimieren wdre. Beim isothermen WarmefluB-
kalorimeter sollte sich das Temperaturgleichgewicht auf einem
méglichst niedrigen Niveau einstellen, um die ohnehin langen
Zeitkonstanten nicht unndtig zu erh8hen. Unser Konzept sieht
vor, daB eine nukleare Wiarmeleistung von 10 W eine Temperatur-
differenz zwischen Kalorimeterinnen- und auBenmantel von etwa
5 K verursachen sollte. Unterstellt man, daB als untere Grenze
eine Temperaturdifferenz von 0,05 K verldflich mefbar ist, so
lieBe sich mit einem solchen Instrument noch eine minimale

nukleare Wirmeleistung von 0.1 W nachweisen.

Der Innendurchmesser der Kalorimeterinnenwand ist durch die Ab-
messungen des 200 l-Rollreifenfasses vorgegeben. Er kann minimal
625 mm sein. Unter Berlicksichtigung eines notwendigen Spiels
wurde er auf 650 mm festgelegt. Als Material kommt Kupfer in

Frage. Die Wandstidrke des Kalorimeterinnenbehdlters wurde aus




konstruktiven Griinden 5 mm gewdhlt. Eine weitere Material-
reduktion war an dieser Stelle auch mit Riicksicht auf azimutale
und axiale Leistungsunsymmetrien im Faf, die auf die Kalori=-
meterinnenwand rilickwirken konnten und dort mdglichst ausge-
glichen werden sollten, nicht sinnvoll. Eine Schwédchung der
Materialstédrke auf z.B. 1 mm hdtte die Kalorimeterzeitkonstanten
nur wenig verkleinert (s. Abb. 7). Als Wirmedimm—-

Material ist flir den Niedrigleistungsbereich (L < 10 W)
Vermiculit vorgesehen. Vermiculit ist ein bl&ttriges Mineral
(Tonerde, Eisen-Magnesiumsilikat), das nach einer Erwdrmung

auf ca. 1000 °C auf ein Vielfaches seines urspriinglichen

Volumens expandiert (15-20-fach). Man erhdlt so ein temperatur-
und strahlenbestdndiges Granulat, in dem zahlreiche Luftschichten
im Kern eingeschlossen sind. Hierauf beruhen seine hervorragenden
isoliertechnischen Eigenschaften. Mit ihm 1&8t sich die Warme-
ddmmschicht leicht aufbauen. Die Wirmeleitfihigkeit liegt bei

10—4 W
ca. 8-10 ———

werden (s. Abschnitt 12),

Der genaue Wert muB experimentell bestimmt

Der Wdrmetransport vom FaB zur Kalorimeterinnenwand erfolgt
durch zwei separate Luftschichten. In unserem Modell wird er
mit einer W&rmelibergangszahl o beschrieben. Eine grobe Abschétzung
1 und 3-10_4.

ergab fiir o Werte zwischen 2-10_ Wir werden fiir

die Auslegungsrechnungen

4 W

cmzK

o = 2.5-10

benutzen und spdter versuchen, genauere Daten aus den Ralibrier-

exXperimenten zu gewinnen.

Das AbfallfaB hat ein Volumen von VF = 125 Litern (FPUllmenge
bis zum Rand). Wir nehmen an, daf die nuklearen Wé&rmequellen

in ihm homogen verteilt sind.




Die Temperaturdifferenz T.-T. die sich in der Wirmeddmmschicht

im Gleichgewicht einstelli, éird proportional der spezifischen
Wadrmequelldichte L sein. Da jedoch ein Teil der im FaB absor-
bierten nuklearen Leistung iiber die Stirnflichen des Fasses

an die gegeniliberliegenden Stirnfl&chen der Kalorimeterinnen-

wand Ubertragen wird, steht flir die Ausbildung von T,~T4 nicht die

gesanmte Leistung Q = L*VF zur Verfigung, sondern angenihert nur

\Y% = L * V h

(23) Leff . F F h+r1

h ist die H&he, r, der Radius des Fasses. Mit h = 72 cm,

ry = 23,5 cm erhdlt man
~ h N
(24) Logg = L h+r]'VO,75-L oder allgemeiner:
Leff = k°L

Wir werden im Abschnitt 12 ein Verfahren kennenlernen, das uns
erlaubt, aus den Eichmessungen mit dem adiabatischen Kalorimeter,

die Konstante k genauer zu fixieren.

Bei einer im FaB absorbierten nuklearen Wirmeleistung von 10 W,
die wir flir die Auslegungsrechnungen zugrunde legen wollen, wdre

die effektive spezifische VWdrmeleistungdichte

.1 A”D W
Logg = 6°10 —3
cm

Unterstellen wir, daf kompaktierte Hiillen eingelagert werden, so
, _ W
muf nach (1), (4) und (5) fiir den FaBinhalt mit *p = 0-035 =gy

= _Ws__ = 9
Cp 0.5 g gra und Pp 2.2 Cm3 gerechnet werden.




Das Material von AbfallfaB (Einsatztrommel) und RollreifenfaB
(beide aus Eisen) schlagen wir dem FaBinhalt zu. Dadurch werden

die Werte von c_ und pF etwas gedndert:

F
_ Ws
CF = 0.49 §~R
= 9
pF 2.63 3
cm

In der Abbildung 2 ist die Temperaturdifferenz AT = TZ(W)u T3
im Gleichgewicht als Funktion von Ar = r,~Trsy dargestellt.
AT ~ergibt sich aus Gl. (16). Das zeitunabhéngige Glied:

Qs

a1e e do
(25) TZ(m) = c1d + b1(c1d T ac

) - 0
o 1 C1

ist die Temperatur,gegen die die Kalorimeterinnenwand nach

langen Wartezeiten strebt.

Bei einer Wandstdrke der Wirmeddmmschicht von 9 cm, kann eine
Temperaturdifferenz von ca. 5 K erwartet werden.

Wir legen die Wandstirke konservativ auf rund 10 cm fest.

Damit sind alle Daten zusammengetragen ("Standarddatensatz Nr. 1),

um die Kalorimeterfunktionen berechnen zu kdnnen.

Wir fassen zusammen:

- spezifische Wdrmeleistungsdichte L fF = 6'10—5 _ﬂ§
€ cm
= spezifische Wdrme von FaBinhalt Cp = 0.49 jﬁ%
und FaBmaterial
W

Il

- Warmeleitfdhigkeit im FaR AF 0.035 pme




~ Dichte von FaRBinhalt und
Fafmaterial

- Wdrmelbergangszahl

- FaBdurchmesser

= FaBhohe

-  FaBvolumen

- Innendurchmesser der
Kalorimeterinnenwand

- spezifische Wdrme der
Kalorimeterinnenwand

17 -

- Dichte der Kalorimeterinnenwand

- AuBendurchmesser der
Kalorimeterinnenwand

~  Widrmeleitfdhigkeit der
Wadrmeddmmschicht

- Innendurchmesser der
KalorimeterauBenwand

2,63 _f.%
cm
2,5-1074 W2
cm K
47.0 cm
72.0 cm
1,25°105 cm3
65.0 cm
0.419 ?;Y%
8.3 —=
cm
66.0 cm
g-10"* A
86.0 cm

Eine weitere wichtige Kenngrdpe eines WiarmefluBkalorimeters

ist die Zeitkonstante, die sein Langzeitverhalten beschreibt.

Neben dieser spielen noch zwei weitere Zeitkonstanten eine

Rolle, wie man leicht der G1.

(14)

entnehmen kann.

Sie bestimmen

die Temperaturentwicklung jedoch nur zu Beginn der Messung.

Mit fortschreitender MepRdauer kSnnen sie mehr und mehr ver-

nachldassigt werden,




éL von den Kalorimeterdaten Cpr

P AFI Cor Pgr XI’ Lir Ty ré und Y, abhdngen, ist nicht

Wie die Zeitkonstanten Ti =

einfach zu iibersehen. Dies wird deutlich, wenn man die

analytischen Ausdrilicke Ffiir die Wy naher betrachtet. Fir die

grdfRte Zeitkonstante To = #L erhdlt man z.B. mit:
o)
3
- b _bc_ d
q= 37 5 T3
3
b 3¢ -~ b2
(26) W= - =+ 2 sign (q) =
3 9
3 2 13/2
b b-.c d . 3c-b
-[(——7 —g—+2)/(81gn(q)( ) )l )1/3

In (26) wédren noch die Substitutionen der Gleichungen (7) und
(10) einzufilhren! Der einzige Weg, die Abhdngigkeit der Zeit-
konstanten von den Kalorimeterdaten zu erkennen, besteht in
der numerischen Berechnung der Ty Dazu variieren wir - aus-
gehend vom Standarddatensatz - jeweils einen Kalorimeterpara-
meter unter Beibehaltung der Werte der verbleibenden Parameter.
Die Abbildungen 3 bis 8 zeigen die so erhaltenen Ergebnisse.
Wir finden, daB T, von AF und r, nur wenig, Vvon cp, AI’ o und
r, dagegen sehr stark abh&ngt. In den Abbildungen sind die
Standardwerte unseres WirmefluBkalorimeters eingetragen.

Cp und AF,die spezifische Wdrme und die Wérmeieitféhigkeit des

MeBobjektes, sind vorgegebene Grbfen.

Eine Schwdchung der Wandstidrke der Kalorimeterinnenwand
(s.Abb. 7) erniedrigt die Zeitkonstanten To nicht nennenfzert.
Die Warmelibergangszahl o spielt nur unterhalb von 2.5°10
eine beherrschende Rolle (s. 2bb. 5). "Freie" Parameter sind
nur die Wdrmeleitfidhigkeit AI der Warmeddmmschicht und ihr

AuBenradius r4.




Die folgende Tab. 1 enthilt fir einige Werte von Ar = r,-r, die
zugehOrigen Zeitkonstanten T

Ax "o T T2 t0.9
in cm in h in h in h in h
10 ~53.44 -1.72 ~1.01 120
'8 -46.72 -1.62 ~1.01
6 -39.68 -1.47 ~1.,01
4 ~32.39 -1.26 ~0.99 90
2 -24.82 -1.07 ~0.51 60
1 -21.00 -1.04 ~0.48 50

Tabelle 1:

Zeitkonstanten des Kalorimeters

Wir beobachten die erwartete Tendenz: die Zeitkonstanten werden

mit abnehmender Dicke der Wirmedimmschicht kleiner. Dem Wunsch

des Experimentators nach einer moglichst kleinen Zeitkonstanten To

steht die Forderung nach einer ausreichenden Empfindlichkeit

des Kalorimeters entgegen. Hier muf ein Fompromid geschlossen

werden. In diesem Sinne sind die 5 K Temperaturdifferenz,

die bei 10 W nuklearer Leistung lber der Wirmeddmmschicht

abfallen sollten, bereits eine untere Schranke fiir die Kalori-

meterempfindlichkeit (s. Abb.

2) . Bisher haben wir nur den

EinfluB des Wirmeddmm-Materials (seine Warmeleitfdhigkeit und

die Schichtdicke) auf die Zeitkonstante To untersucht und fest-

gestellt, daB eine glinstigere Parameterwahl nicht m&glich ist.

Anders ist die Situation bei einem Kalorimeter, das flir absor-

bierte nukleare Widrmeleistungen zwischen 10 und 100 W ausgelegt

wird. In diesen F&llen wiirde nach Abb.

2 eine Schichtdicke von

ca. 1 cm genligen, damit sich in ihr bei 100 W eine Temperatur-

differenz AT von ca. v 5 K ausbildet. Die Zeitkonstante Tt

o]

wlirde dann nur noch 21 Stunden betragen, so daB die Mefzeit

wesentlich kiirzer sein kdnnte.




Flir solche Leistungen wdren aber auch andere Wdrmeddmmstoffe
geeignet. Polystyrolgranulat ist z.B. ausreichend strahlen-
bestdndig und ebenso wie das von uns eingesetzte VERMICULIT
leicht einzufiillen und zu erneuern. Bei einer Wdrmeleitfdhig-

. W
k . —_
eit von 0.0016 cm grd
reichend, damit in ihr die Temperatur um 6 K abf&llt. Die Zeit-

widre eine Schichtdicke von 2 cm aus-

konstanten eines solchen Systems sindg

T = =20.9 h 7, = =1.04 h und T. = ~0.47 h
o) 1 2

Die gr6Bere Schichtdicke widre der kleineren vorzuziehen,
Sie schafft weniger Probleme bei der Realisierung einer

mdglichst konstanten Widrmeddmmschicht am Kalorimeterumfang,

Die Abbildung 9 zeigt den auf AT_ normierten, zeitlichen Verlauf
der Temperaturdifferenz AT = Tz(t) - T3. Tz(t) wurde mit Gl. (16)
berechnet. Der Abb. 9 wurde die Zeit entnommen, nach der AT 90%

der Temperaturdifferenz im Gleichgewicht AT _ erreicht (s. letzte

Spalte in der Tabelle auf Seite 19)

AT (t = 0.9 AT

0,9)

6. Eigenschaften des adiabatischen Kalorimeters

Nachdem die Daten des isothermen WirmefluBkalorimeters festge-
legt worden sind, bleibt zu untersuchen, welche Eigenschaften

dieses Kalorimeter hat, wenn es adiabatisch betrieben wird.

Beim adiabatischen Kalorimeter ist die Temperaturdnderungs-
geschwindigkeit dTZ, die sich im Gleichgewicht einstellt, ein

Mag fir die de Widrmeleistung des Fasses.




Die beiden Zeitkonstanten in Gl. (21) T = A und T, = éL sind
o) W i W

beide negativ, so dap flir ausreichend lange Wartezeiten
dT

2
dt

alo

wird.

Wir untersuchen dhnlich wie beim isothermen Kalorimeter die
Abhéngigkeit der Temperaturdnderungsgeschwindigkeit

dT
von den Kalorimeterparametern. Filir den Standarddatensatz

dt
1 dT2 K
ist - bezogen auf ein Watt FaBleistung - + —= = 0,0144 —
o hW
Q dt
dar
= ist - auBer selbstverstdndlich von der Fafleistung - nur
noch von Cp und etwas von der Dicke der Kalorimeterinnenwand
abhdngig wie die Abb. 10 und 11 zeigen. Alle anderen Parameter
1 4aT
lassen — —2 unverdndert. Die starke Abhidngigkeit der Temperatur-
Q dt

dnderungsgeschwindigkeit von der effektiven spezifischen Wirme c
des Fasses macht eine Leistungsbestimmung allein aus der )
Temperaturdnderungsgeschwindigkeit beim adiabatischen Kalorimeter
etwas problematisch. Sie ist nur dann eindeutig, wenn Cp fliir das
Jeweilige MeBobjekt bekannt ist bzw. flir verschiedene MeBobjekte

nur wenig streut.

In der Abb. 12 ist fiir eine FaBleistung von 10 W T2(t) - Tz(o)
dT
in der Abb. 13 d: als Funktion von t dargestellt. Wir erkennen,

daB nach ca. 15 Stunden die Steiqgung sich praktisch nicht mehr
dndert. In beiden Abbildungen sind die typischen Unterschiede
gegeniliber einem Kalorimeterpunktmodell mit Cp = O erkennbar:
die Temperaturdifferenz T2(t) - Tz(o) wdchst nicht unmittelbar
von O ausgehend mit konstanter Steigung an, vielmehr bedarf es
erst einer "Anlaufzeit" von ca. 15 h bis sich konstante

Verhdltnisse einstellen.




7. Vergleich beider Kalorimeterprinzipien

Aus dem Vorausgegangenen erkennen wir die Vor~ und Nachteile

der beiden Kalorimeterprinzipien:

Vorteil des isothermen Kalorimeters: AT wird ~ fir vorgegebene

"Materialdaten und geometrische Daten des Kalorimeters lediglich
von der im FaB entbundenen Wdrmeleistung bestimmt. AT _ ist der
Wdrmeleistung proportional. Fiir den Standarddatensatz erhalten

wir

_ K
AT, = 0.548 ~

Offensichtlicher Nachteil des isothermen Kalorimeters ist die
verhdltnismdBig lange Zeit, die das Kalorimeter bis zur Ein-

stellung des Temperaturgleichgewichtes ben®tigt.

dT
Vorteil des adiabatischen Kalorimeters: die konstante Steigung v

stellt sich nach relativ kurzer MeBzeit (ca. 10-=15 h) ein
(s. Abb. 13), Ist die spezifische Wdrme fiir alle MeBobjekte die

gleiche, kann sie eingeeicht werden, dTZ ist dann der im FaB
dt
entbundenen W&rmeleistung direkt proportional. Flir den Standard-

datensatz erhalten wir:

dT

— = 0.0144 =

1 %%
at hW

Q

Der Nachteil des adiabatischen Kalorimeters ist die Abhdngigkeit

aT
des MeBeffektes (——2) sowohl von der Leistungsdichte L als auch

von der spezifiscﬁg; Wdrme cp des MeRBobjektes. Sie 1l&dBt eine
Auswertung der Messung nur zu, wenn Cg in engen Grenzen

(z.B. <+ 10%) variiert, oder noch besser, konstant ist. Ob Cp fir
alle Abfallfdsser in diesem Sinne als "konstant" angenommen

werden kann, muB erst experimentell iberpriift werden.




8. Untersuchung der Parametereinfliisse auf die kalorimetrischen

Messungen

Flr eine kritische Wertung der Messungen ist es wichtig zu
wissen, wie stark sich Parameterfehler auf die MeBergebnisse
auswirken und ob der Fehlereinfluf wdhrend der ganzen Mefzeit
konstant oder im Verlauf einer Messung zu verschiedenen Zeiten
unterschiedlich grof ist. Eine Funktion f(a,t), die angibt,

um wieviel Prozent sich der MeBwert y(t) &dndert, wenn ein Para-
meter a mit einem Fehler von 1% gegeniiber seinem Auslegungs-
wert behaftet istywlirde diese Information liefern.

Die Funktion f(a,t) kann leicht konstruiert werden;

_ Ay (t) . . dy . _bha
(27) f(a,t) = (0] 1oomda 7 (0 100

voraussetzungsgemdf sollte Aa = 7%6 sein. Damit wird:

-9y . a
(28) f(a,t) = g% -

Flir die isothermen Messungen ist y(t) durch Tz(t) - T; aus Gl. (16)
L dT. (t
gegeben, bei den adiabatischen Messungen steht y(t) £fir 2( );
dt
de(t)
y(t) = —Qgg—

das man durch Differentiation der Gleichung (21) erhalt.
Folgende Parameter wurden in Gl. (28) fiir a eingesetzt:

T, (0), T,(0),cp, A o, c, und Ag-

1 P’

(XI natiirlich nur fir den isothermen Betrieb)




Die Abb. 14a bis 14g bzw. 15a bis 15f zeigen die Verl&dufe von
f(a,t) fiir das isotherme bzw. adiabatische Kalorimeter.

Wir diskutieren die Ergebnisse flir beide Systeme getrennt.

Isothermes Kalorimeter:

- Mit Ausnahme von AI nimmt der Parametereinfluf auf den Mefl-
effekt mit wachsender MeBzeit ab und geht gegen O,

- Der Einfluf der verschiedenen Parameter ist sehr unterschiedlich,
So muB z.B. XF nicht mit groBfer Genauigkeit bekannt sein. Eine

Anderung in AF um 14% wlirde die Temperaturdifferenz um ledig-

lich 1% &ndern und das auch nur innerhalb des Zeitbereiches

zwischen 6 und 10 h nach Beginn der Messung (s. Abb. 14b)!

- Sehr groB ist der EinfluB einer Vortemperung des MeBobjektes
auf den zu erwartenden MeBeffekt, wie man den Abb. 14f und 149
entnehmen kann. Flir MeBzeiten, die l&nger sind als z.B. 100 h
wird die Bedeutung von To und T1 flir den Verlauf der Messung
immer geringer. Es ist klar, daB die Grdfe des Temperatur-
abfalls Tz(t)—T3 iiber der Wirmeddmmschicht im Gleichgewicht
(t + ») lediglich von A; bestimmt wird.

Will man zur Verkilrzung der MeBzeiten die Messung vor Erreichen
des Gleichgewichtes abbrechen und mit geeigneten Verfahren
(z.B. Least-square-fit) auswerten, dann muB der starke EinfluB
von T g und T] auf das MeBergebnis berlicksichtigt werden.

TO und Tj h&ngen von der Gr&Be der nuklearen Wadrmequelle ,

der Umgebungstemperatur und der FaBschichtung im Lager ab und
sind im allgemeinen nicht ausreichend genau bekannt.

Um sich von den wechselnden Bedingungen zu befreien, wird es
daher notwendig sein, die MeBobjekte vor der eigentlichen
kalorimetrischen Messung in einem temperaturkonstanten Gef&s
lange genug aufzubewahren, damit sich in ihnen ein nur von
der Leistung des Fasses abhédngiges Temperaturniveau einstellt.
Kalorimetereichung und spdtere Kalorimetermessung sollten

mdglichst mit demselben Vortempergefdf erfolgen.




Adiabatisches Kalorimeter:

~ Beim adiabatischen Kalorimeter wird die Temperaturdnderungs-—
geschwindigkeit nach ausreichend langen Zeiten lediglich
von c_, und . (spezifische Wdrme des Kalorimeterinnenbehdlters)

F
bestimmt (s. Abb. 15a und 15d4).

= Alle anderen Parameter machen sich zu Mefbeginn unterschied-
lich stark bemerkbar; wie beim isothermen Kalorimeter nimmt

ihr EinfluB mit wachsender Mefdauer ab.

- Auch beim adiabatischen Kalorimeter wird zu Beginn der Messung
die Grdpe des MeBéffektes (hier Temperaturdnderungsgeschwindig-
keit) von der Anfangstemperaturverteilung (TO, Tj) im FagB
beherrscht. Die Einstellung eines nur von der nuklearen
Leistung abhédngigen Temperaturniveaus im FaB vor Jjeder Messung
ist daher auch hier angebracht. Wirde man sich bei der
Leistungsbestimmung des Fasses nur auf solche Mefwerte be-
schrdnken, die 20 h nach Mefbeginn gesammelt wurden, kOnnte

auf die Vortemperung verzichtet werden.

9. Aufbau des Kalorimeters

Nach der Festlegung der Abmessungen und der einzusetzenden
Materialien wurde das Kalorimeter konstruiert und gebaut.

Die Abb. 16 zeigt stark vereinfacht die Konstruktion.

Der KalorimeterauBenbeh&lter ist doppelwandig. Er hat einen
Durchmesser von 90 cm und eine H8he von ca. 130 cm. Das Material
ist Cu, die Wandstdrke betrigt jeweils 5 mm. Der Kalorimeter-
auBenbehdlter wird mit einem Thermostaten (Haake N3T) auf
konstanter Temperatur gehalten. Der AuBenbehdlter wird oben

mit einem doppelwandigen, thermostatisierbaren Deckel verschlossen.




Zur Verminderung des Wdrmeaustausches zwischen dem Kalorimeter-
auBenbehdlter und der Umgebungsatmosphédre, die zu Temperatur-
gradienten in der Mantelfl&dche hdtte filhren k®nnen, wurde das
Kalorimeter mit einer 10 cm starken Isolierschicht aus Glas-
wolle umgeben. Diese Isolation war auch mit Rlicksicht auf den
adiabatischen Kalorimeterbetrieb erforderlich. Auf den Boden
des KalorimeteraupBenbehilters wurde eine kreisrunde 12,5 cm
starke Styroporplatte gelegt. Dann wurde der Kalorimeterinnen-
beh&dlter eingesetzt und mit Lehren zentriert. Der Kalorimeter-
innenbehdlter ist ein GefdB aus Kupfer mit den Abmessungen

@ = 66 cm, H = 95 cm. Seine Wandstdrke betrdgt 5 mm. Der Raum
zwischen Innen- und AufBenbehdlter wurde mit Vermiculit ver-
fillt. Dieses Isolationsmaterial kann leicht aus dem Zwischen-
raum wieder ausgesaugt und - falls erforderlich - erneuert,
oder gegen ein anderes Isolationsmaterial ausgetauscht werden,
Auch der Innenbehdlter bleibt auswechselbar, so daB bei vor-—
gegebenem Aufendurchmesser die Wandstdrke und die Art des
Warmeddmm-Materials kiinftig verdndert werden kdnnen.

Der Kalorimeterinnenbehilter kann mit einem Cu-Deckel (innerer
Deckel) verschlossen werden., Der Raum zwischen dem &duferen und
dem inneren Deckel wird wieder mit einer vorgefertigten
Styroporplatte ausgefiillt. Auf der AuBenfldche des Kalorimeter-
innenbehilters und der Innenfliche des KalorimeterauBenbehdlters
ist eine Reihe von Pt 100-Widerstandsthermometern zur Messung
des Temperaturabfalls in der Wdrmeddmmschicht montiert.

Die Widerstandsthermometer vom Typ Pt 100 sind in Vierleiter-
technik verschaltet. Die Abb. 17 zeigt das Bestlickungsschema
und die Mefstellenbezeichnungen in einer Mantelabwicklung.

In Abb. 18 sehen wir das Kalorimeter vor dem Anbringen der
duBeren Warmeisolation. Die Abb. 19 gibt einen Blick in das
Innere des aufgebauten Kalorimeters vor dem Einbringen der
Widrmeddmmschicht., Die duBere thermische Kalorimeterisolation

ist bereits angebracht.




10. Aufbau des Abfallfaf-Simulators

Verschiedene Kalorimeterdaten miissen experimentell bestimmt
werden. Dazu geh®dren z.B. die effektive Wirmeleitfahigkeit AI
der Warmeddmmschicht, der effektive Wadrmellbergangskoeffizient o
der Luftspalte, die Kalorimeterempfindlichkeit des isothermen
WarmefluBkalorimeters

d(Tz-T3)
dQ

und die spezifische Temperaturdnderungsgeschwindigkeit

1 de R

Q" dt h-w

beim adiabatischen Kalorimeter.

Die nuklearen Widrmequellen werden durch eine geeignete elektrische
Widerstandsheizung simuliert. Sie wird in ein Abfallfaf eingesetzt
und mit Zementmilch (gemdR WAK-Formel) vergossen. Die Abb. 20
zeigt das Tragkorbgeriist mit den Widerstandsdrdhten. Das Tragkorb-
gerlist besteht aus vier konzentrischen Zylindergeriisten aus Stahl,
deren Radien so gewdhlt wurden, daB eine m&glichst homogene
Warmequellverteilung simuliert werden kann. Der Widerstand der
Wicklungen und die zugehdrige Stromversorgung wurde so ausgelegt,
daB Leistungen zwischen O und 150 W im FaB entbunden werden k&nnen.
Als Widerstandsdraht wurde kunststoffummantelter Cu-Draht mit
einem Durchmesser von 1,4 mm verwendet. Ca. 110 m Draht wurden
insgesamt verarbeitet. Der Widerstand des Systems betrdgt

ca. 1.6 Q. Als Stromguelle stehen zwei leistungsfdhige Netzteile
hoher Konstanz der Fa. Kingshill zur Verfiligung. Fiilr den Leistungs-
bereich bis 10 W genligt ein Netzteil. Zur Simulation von nuklearen
Hot-spots wurden an mehreren Stellen des Gerlistes gesondert zu-
schaltbare elektrische Wirmequellen (Heizpatronen fiir Létkolben)

untergebracht.




Innerhalb des Abfallfaf-Simulators wurden an 19 lber das FaB
verteilten Stellen Pt 100-Widerstandsthermometer eingesetzt,

um die Temperaturverteilung im FaB ermitteln zu k&nnen.

Flir die Auswertung der Messungen mit dem FaBsimulator sind fir
die spezifische Wdrme, die Wdrmeleitfdhigkeit und die Dichte

die Werte

_ W sec
cF = 0.72 —g—ﬁm
AF 0.014 o R und
= -9
cm

zu verwenden.

11. MeBwerterfassung

Zur Registrierung und Auswertung der grofen Zahl von Temperatur-
meRstellen wurde ein MeBplatz mit Scanner (CDS-System) und Rechner
(Commodore 3042) flir den Betrieb in der HeiBen Zelle aufgebaut.
Die Analog-Digitalwandlung erfolgt mit einem Digitalvoltmeter

der Firma DATA-PRECISION (DATA-PRECISION 3500). Das codierte
Signal wird dem Rechner zugefiihrt und dort verarbeitet und

gespeichert.




12. Kalorimeterkalibrierung

Die Kalorimetereichung ist zeitaufwendig. Sie erxrfolgt in mehreren

Schritten:
aT
-EBExperimentelle Bestimmung wvon -l £(Q) fiir das adiabatische
und von AT2Oo = f (Q) flir das isotherme WirmefluBkalorimeter.

-Bestimmung einiger Kalorimeterdaten aus den Kalibrier-

experimenten

Vor jeder Messung wurden stets die gleichen Anfangsbedingungen

geschaffen:

Der FaBsimulator wurde ohne Zuschaltung der Heizung in das
Kalorimeter eingesetzt. Der KalorimeterauBenmantel wurde auf

30 °c temperiert. Die Regelung des Thermostaten hielt die
Temperatur auf besser als + 0.02 K konstant. Durch die gute
AuBenisolation des Kalorimeters wurde verhindert, daB die
erheblichen Schwankungen der Zimmertemperatur im Tag-Nacht-
Rythmus in Verbindung mit Langzeitdriften der AuBentemperatur
auf die KalorimeterauBenwand durchschlagen konnten.

Vor jeder Messung blieb der FaBsimulator solange unbeheizt

im Kalorimeter, bis sich im ganzen System (Kalorimeter und
FaBsimulator)eine konstante Temperatur von 30 °C eingestellt
hatte. Danach wurde die FaBheizung zugeschaltet. Es wurden

vier unterschiedliche Leistungen angefahren um das erwartete
Leistungsspektrum zwischen 1 und 10 W abzudecken. Filir die

Dauer einer Messung wurde die Leistung jeweils konstant gehalten.
Bei den isothermen Messungen blieb die Temperatur des Kalori-
meterauBenmantels konstant auf T, = 30 ©c. Fiir den adiabatischen
Betrieb wurde die Regelung des Thermostaten so gedndert, daf

die Temperatur Ty automatisch der Temperatur des Kalorimetexr-
innenmantels T, (%t} ohne Zeitverzdgerung so nachgefiihrt wurde,

daB die Differenz Tz(t) -~ Ty =0 blieb.



Dadurch wurde sichergestellt, daR die im FaB entbundene Wirme
im System verblieb und kein Wirmeaustausch mit der

KalorimeterauBenwand stattfinden konnte.

Zur Bestimmung von T2(t) und T3(t) wurden jeweils 14 Temperatur-

messungen am Innen- und AuBenmantel des Kalorimeters (s. Abb. 17)

gemittelt und Uber der Zeit aufgetragen.

In finf Experimenten wurden fiir die adiabatischen Messungen

vier Leistungen angefahren:

2.32 W, 4.55 W, 6.97 W, 9.29 W und in einer Wiederholungs-

messung noch einmal 9.28 W. Die Abb. 21 zeigt die Ergebnisse.

Der Temperaturanstieg Tz(t) des Kalorimeterinnenbehilters
erfolgt mit einer Zeitverz®dgerung. Sie ist im wesentlichen
durch die Wdrmekapazitdt des Fasses und des Kalorimeter-
innenbehdlters und den Wirmeilibergang im Luftspalt bedingt.

(Am FaBrand muB die Temperatur erst zu ausreichend hohen Werten
ansteigen, damit der Warmetransport durch den Luftspalt merk-

lich einsetzt.) Dann, nach ca. 12.5 h bleibt die Temperatur-
aT

erhdhung pro Zeiteinheit “TE konstant.

In der folgenden Tab. 2 sind die aus 5 adiabatischen Messungen
gefundenen Temperaturinderungsgeschwindigkeiten mit den zuge-

hdrigen integralen Leistungen des Fasses zusammengestellt.

. ar,
at
in W in §
2.3 0.01842
4.57 0.03400
7.17 0.05495
9.42 0.06920
9.28 0.0650

Tabelle 2: Kalibrierung des adiabatischen Kalorimeters




dT
Tréadgt man Tﬂ% Uber der FaBleistung Q auf, so erhdlt man die

Eichgerade flir den FaBsimulator (s. Abb, 22),

Es ist:
1 4ar
-2 K
(29) 5 At ..o.oo748h =
aT
Mit Gl. (29) kann aus der gemessenen Steigung e die unbekannte
FaBleistung Q bestimmt werden.
Mit p = 3.4, c_ = 0.72 %8€C yng A = 0.014 —% fiir den Faj-
F A ) ’ g K F "7 cmK

simulator (Standarddatensatz Nr. 2) war fir

de

dt

Ol -

abgeschitzt worden.

Die adiabatischen Eichmessungen lassen eine weitergehende

Auswertung zu.
dar
ac ist eine Funktion von Leff und hédngt auBerdem von dem

Parameter Cp der spezifischen Wdrme des Fasses ab.

Nach Gl. (23) ist L_.. = k'L = k'%. Wir haben k zu 0.75 abgeschitzt.

d
Flir flinf vorgegebene FaBfleistungen Q wurde jeweils 7;? gemessen.
Durch einen ILeast-square-fit kann der Parametersatz c_ und k
berechnet werden, mit dem die theoretischen Werte flr EEE mit
einem minimalen guadratischen Fehler an die at
experimentellen Werte angepaBt werden konnen. Die Bedeutung
dieser Auswertung liegt darin, daB zwischen Cp und k, die bisher
nur aufgrund von Abschdtzungen bekannt waren und als zweil

unabhdngige Parameter behandelt wurden, jetzt durch eine Mef~




reihe eine Verbindung hergestellt werden kann.

Man erhdlt:

(30) Cp = 1.02 (k~0.1)

Alle Wertepaare c k, die die obige Bedingung erfiillen, liefern

FI
theoretisch die gleiche spezifische Empfindlichkeit des

adiabatischen Kalorimeters:

1 dT
2 _ X
6 ge = 0.00748 W

Sieht man Cp als die GroRe an, deren Wert verld@pBlicher bekannt

ist €, = 0.72 g%), dann ergibt sich k mit Gl. (30) zu:

(31) k = 0.74

Das bedeutet, daB nur ca. 70% der FaBleistung liber die Mantel-

fldche des Kalorimeterinnenbehidlters transportiert werden.

In einer folgenden MeRBreihe wurde das System als isothermes
WérmefluBkalbrimeter betrieben, Vor jeder Messung wurde solange
gewartet, bis sich ein konstantes Temperaturniveau eingestellt
hat: TO(O) = T1(O) = T2(O) = T3(O) = 30 °c. Erst dann wurde die
FaBheizung mit der gewlinschten Leistung zugeschaltet und die
Temperaturdifferenz Tz(t) - T3 (bei festgehaltener Temperatur

T, = 30 °C) als Funktion der Zeit gemessen. In der Abb. 23

3
sind die vier Messungen zusammengefaBt.

Normalerweise erfolgt die Eichung eines isothermen WadrmeflufB-
kalorimeters so, daB die Temperaturdifferenz Tz(t) - T, nach
ausreichend langen Wartezeiten bestimmt und liber der bekannten

Leistung der Wédrmequelle aufgetragen wird: AT200 = f£(Q).
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Die Zeitkonstanten Ty < sL in G1. (16) sind negativ, so daB
die drei mit den Exponent%alfunktionen multiplizierten

Summanden in Gl. (16) flir groBe Zeiten verschwinden.

Die vier Eichmessungen (s. Abb. 23) wurden dazu benutzt; um die

Parameter o und A die nur mit einer grofen Unsicherheit

I’
bekannt waren,mit Hilfe des Least~square-fit-Verfahrens zu
bestimmen. Leff wurde mit k = 0.68 und Gl. (24) berechnet.
Zusammen mit den so ermittelten Werten fiir o und AI enthdlt die

folgende Tabelle auch Asz' das mit Gl. (16) berechnet wurde:

a,]'e aoe

(3]) ATZoo = lim Tz(t) = c.d + b] (T - dO) - ao dO

I 1
0 Legt o A AT e

W W W

in W in —3 in in in K
cm cm2 K cm K

2.3 1.252-107° 3.51-10"% 7.67-10"4 1.13

4.55 2.477-107° 3.21-10" 4 7.53°10 % 2.28

6.9 3,756+ 102 3.89°10 7.56°10" 4 3. 44

9.28 5.052°10"° 3.49-10" 4 7.35°10"4 4.76

Tabelle 3: Bestimmung der Effektivwerte der Warmelibergangszahl o und der Wirme-
leitfdhigkeit AI = der Isolationsschicht.

Aus den vier Messungen wurden Mittelwerte fiir o und XI berechnet,
die systemspezifisch sind und kiinftigen Auswertungen zugrunde-

gelegt werden:

3 = 3.53-10" % vg
cm K

3 . -4 W

o= 7.537107 %
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Die Eichkurve des isothermen WidrmefluBkalorimeters:

ist in Abb. 24 daréestellt. Wegen der langen MeBzeiten, die fiir
die Bestimmung von ATZOo bendtigt werden, ist sie jedoch von
geringer praktischer Bedeutung. Wollte man den Gleichgewichts-—
zustand abwarten,mlifte die MeBzeit auf mehr als 10 d ausge-
dehnt werden. Im Abschnitt 14 werden wir ein Auswerteverfahren
diskutieren, das eine wesentliche Verklirzung der Mefzeiten

erlaubt.

Wie gut die in Gl. (16) definierte analytische Funktion das
Systemverhalten beschreibt, zeigt die Tabelle 4 auf Seite 35.
Sie enth&dlt neben den experimentellen Werten fir

T2(t) - Ty = ATZex (fir Q = 9.28 W) auch die theoretisch mit
Tz(t) aus Gl. (16) berechneten Temperaturdifferenzen AT

2theo”
Flir o und XI wurden die Ergebnisse des Least-square-fits der

betreffenden Messung verwendet.

Die vierte Spalte enhdlt die Differenzen zwischen den
experimentellen und den theoretischen Werten, Die Uberein-
stimmung ist hervorragend. Filir nur zweil MeBpunkte ist die
Abweichung grdBer als 0,02 K! Die Unterschiede zwischen
Experiment und Rechnung sind so gering, daB die Kurvenverldufe
(im MaBstab der Abb. 23) zusammenfallen. Ahnlich gut f&llt der
Vergleich auch fiir die anderen Messungen aus. Die Ergebnisse
lassen den SchluB zu, daB unser Kalorimetermodell alle
wesentlichen Eigenschaften des realen Systems genau genug

beschreibt.

Solange die Anfangsbedingungen (TO(O), T1(O), T2(O)) so gut
bekannt sind wie bei den hier beschriebenen Experimenten zur
Kalorimetereichung,lassen sich die experimentellen Daten
theoretisch durch physikalisch begriindete Funktionen sehr

gut fitten.
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Tabelle 4: Vergleich experimentell bestirmter und theoretisch berechneter
Temperaturdifferenzen im Kalorimeter.




13. Untersuchung der Auswirkung nuklearer Hot-spots im FafB

Die bisherigen Kalibrierexperimente wurden mit dem homogen
beheizten FaBsimulator ausgefiihrt. Wie in Abschnitt 10
beschrieben, wurden im FaBsimulator mehrere Heizpatronen

in verschiedenen Abstédnden von der FaBachse und in ver-
schiedenen H&hen angebracht, um nukleare Hot-spots zu
simulieren und ihre Auswirkung auf das MeBergebnis zu unter-
suchen. Aus Zeitgriinden konnte nur ein Experiment durchge-
fiihrt werden, bei dem zur homogen verteilten Heizleistung
von 7 W ein Hot-spot im Abstand von 40 mm vom Rand der
Einsatztrommel und 360 mm vom FaBboden mit 2.3 W zugeschaltet
wurde. Man stellt jedoch fest, daB selbst bei so extremer
Leistungsunsymmetrie im FaB, die konstante Temperaturver- ,
teilung am Umfang des Kalorimeterinnenbehdlters, die man beil
homogener Wdrmequellverteilung beobachtet, nicht verdndert
wird. Die experimentell eingestellte integrale Heizleistung
betrug 9.3 W. Dem steht eine Leistung von 9.38 W gegeniiber,
die mit Hilfe eines Least-square-fits beziiglich L aus den

Messungen ti’ T (ti) berechnet wurde. Die Leistungsbestimmung

2
wird also durch die Anwesenheit lokaler Hot-spots nur unwesent-

lich verfilscht.

14. Untersuchungen zur MefBzeitverklirzung

Flr die Bestimmung der nuklearen Widrmequellen (N < 10 W)

in einem AbfallfaB mit einem isothermen WirmefluBkalorimeter
sind sehr lange MeBzeiten erforderlich. Normalerweise wird
mit Hilfe der Eichkurve (Abb. 24) aus der gemessenen
Gleichgewichtstemperaturdifferenz AT200 auf die FaBleistung Q

geschlossen.




Unser Kalorimeter erreicht 98% der Gleichgewichtstemperatur
jedoch erst nach mehr als 340 h MeBzeit! So lange MeBzeiten
kOnnen flir einzelne Kalibriermessungen noch akzeptiert

werden, fiir Betriebsmessungen wiren sie unzumutbar.

Wir waren daher von Anfang an bestrebt, den Verlauf von

AT2(t) im Kalorimeter durch analytische Funktionen zu
beschreiben, um die Auswertung nach der Methode der kleinsten
Fehlerquadrate vornehmen zu kdnnen. Ein Beispiel fir die
erreichbare Qualitdt solcher Auswertungen wurde im Abschnitt 12

gegeben (s. Tabelle auf Seite 35).

Es lag nahe zu prilifen, ob es méglich ist, die Messung lange
vor Erreichen des Temperaturgleichgewichtes abzubrechen

und mit den bis dahin angesammelten MeSwerten (t;, AT, . (t;))
die Funktion Tz(t) der Gleichung (16) beziglich der

spezifischen nuklearen Wirmeleistungsdichte L, zu fitten.

Fiir den Test des vorgeschlagenen Verfahrens eignen sich die
bereits durchgefiihrten Kalibriermessungen. Mit ihnen wird
der Ablauf einer realen Messung mit einem FaB unbekannter
Leistung dadurch nachvollzogen, daB alle bis zur Zeit t

gemessenen Temperaturdifferenzen AT (t) bezliglich der

FaBleistung einem Least-square-fit iiierworfen.werden.
Durch fortschreitendes Hinzufiigen eines weiteren MeBpunktes
wird untersucht, welches die kiirzeste MeBzeit ist, die aus-
reicht, um die FaBleistung auf z.B. + 10% genau berechnen

zu kOnnen.

Der numerische, fiir die Auswertung notwendige Aufwand, ist
groB. Es sind partielle Ableitungen von Tz(t) aus Gl. (16)
nach dem jeweils zu fittenden Parameter zu bilden. Dabei ist
zu berilicksichtigen, daB die kompakte Schreibweise der Gl. (16)

erst durch zahlreiche Substitutionen zustande kam.




Die umfangreichen numerischen Rechnungen wurden von demselben
Rechner ausgefiihrt, der auch flir die Datenerfassung einge-

setzt wurde.

Fiir die Datenerfassung und -auswertung muBte die notwendige

Software geschrieben werden.

Die Abb. 26 zeigt filir vier FaBleistungen das Ergebnis der
Least=-square~fits (punktierte Kurven) als Funktion der filir die
Fits berlicksichtigten MeBzeit t. Wir sehen, daB bereits nach
30 Stunden MeRzeit die eingestellte FaBleistung (ausgezogene
Kurven) nach dem benutzten Ndherungsverfahren mit einem

Fehler berechnet wird, der kleiner als 10% ist.

15. Untersuchung des Einflusses der Vortemperung

Alle bisherigen Kalibrierexperimente (also auch die in Abb. 26)
erfolgten so, daB das unbeheizte FaB in das Kalorimeter eingesetzt
wurde und erst nach Einstellung eines Temperaturgleichgewichtes

im Kalorimeter und im MeBobjekt (in der Regel 30 oC) die Heizung
zugeschaltet und die Messung begonnen wurde. Dieses Vorgehen

ist flir nuklear beheizte Fdsser nicht typisch. In ihnen sind

die Wdrmequellen von Anfang an wirksam, lange vor dem Einsatz

des Fasses in das Kalorimeter. In den nuklear beheizten Féassern
wird sich daher eine Temperatur einstellen, die iliber der Umgebungs-
temperatur liegt. Sie wird von der FaBleistung, der Umgebungs-
temperatur und der Wirmeabfuhr im FaBlager abhdngen. In den
Abbildungen 14f und 14g wurde gezeigt, daB die - im allgemeinen
unbekannte - Temperatur, mit der das FaB in das Kalorimeter
eingesetzt wird, auf das MeBergebnis Tz(t) in den ersten Stunden

einer Messung einen groBfen EinfluB besitzt.

Die Abhangigkeit der MeBergebnisse von der Umgebungstemperatur
und den unterschiedlichen Widrmeabfuhrbedingungen 148t sich

stark mindern, wenn das FaB vor seinem Einsatz in das Kalorimeter




in einem Vortempergef&B aufbewahrt wird, das sich auf konstanter
Temperatur befindet. Das mittlere Temperaturniveau im FaB hé&ngt

dann nur noch von der FaBleistung ab.

Das Vortempergefdf liegt in der Rickleitung des Kalorimeter-
auBenmantels (s. Abb. 25) und wird wie dieser vom Thermostaten

auf konstantem Temperaturniveau gehalten.

Zur Simulation realer Bedingungen wurde in einer weiteren
Versuchsserie die Heizung mehrere Tage vor dem Beginn der
kalorimetrischen Messung zugeschaltet und das FaB im Vortemper-
gefdB bis zur Einstellung konstanter Temperaturverh&dltnisse

aufbewahrt.

AnschlieBend wurde das Faf in das Kalorimeter umgesetzt und
die Messung gestartet. Die Abb. 27 zeigt die Ergebnisse filir

zwei gefahrene FaBleistungen von 6.95 W und 9.25 W.

Ehnlich wie in der Abb. 26 ist in Abb. 28 das Ergebnis von
Least-square-fits dargestellt (punktierte Kurven). Die
Messungen wurden gefittet bezliglich der Parameter L, To(O)’
T1(o) und Tz(o) mit fortschreitend wachsender Anzahl der filr

den Fit berlicksichtigten Punktpaare ti’ T2(ti)°

Wir entnehmen der Abb. 28, daB im Falle der Vortemperung
bereits 30 Stunden nach Beginn der Messung die so berechnete
FaBleistung auf besser als 10% mit der jeweils elektrisch

eingestellten Leistung libereinstimmt.

Nach der drastischen MeBzeitreduktion, die durch die Vortemperung
in Verbindung mit der Auswertetechnik moéglich ist, dirfte das
Verfahren damit auch fiir die betriebsmidBige Bestimmung der

nuklearen Wirmeleistungsdichten in Abfallfdssern geeignet sein.



16. Kalorimetrische Messung der Widrmeleistung nuklearer

Warmequellen in 200 1 MAW-Abfallf&ssern.

Kalorimeter, Thermostat und VortempergefdB wurden auf eine
gemeinsame Platine gesetzt. Fir den heiBen Betrieb in den heiBen
Zellen der HDB wurden die Deckel von Kalorimeter u. VortempergefdR
soweit umgerilistet, daB ein Be- und Entladen des Kalorimeters

mit aktiven Abfallf&dssern mit Hilfe eines Schwerlastmani-
pulators méglich war. Die Abb. 25 zeigt schematisch den
Versuchsaufbau. Die Stromversorgung fiir den Thermo-

staten und die Pt-100-Widerstandsthermometer wurde

in zwel Kabelstrdngen zusammengefaBt und auf fernbedienbare
Stecker aufgeschaltet. Flir die HeiBe Zelle wurde ein spezieller
Abschirmstopfen gebaut, durch den die Stromversorgung und

die MeBleitungen gefithrt wurden, so daB der Rechner, die MeB-

werterfassung und -verarbeitung auBerhalb der HeiBen Zelle

aufgestellt werden konnten. Mit dieser Anordnung wurde die |
Warmeleistung von sieben 200-1-Abfallfdssern kalorimetrisch

bestimmt.

Die FaBdaten konnen der Tabelle 5 entnommen werden. Vier Fdsser

enthielten ausschlieBlich Hiilsen von kompletten KWO-Brenn-

elementen mit jeweils unterschiedlichem
Abbrand: 24.6, 28.08, 31.3 und 39.09 GWd/tu.

In drei weiteren Fdssern wurden Hiilsen und Strukturteile eines
KWO-Brennelementes, das 29.4 GWd/tu erreichte, sortiert einge-

laden:

= Hilsen (von nur 98 Brennstdben) + zugehbrige Kleinteile
= Fihrungsrohre und Abstandshalter

= Kopf- und FuBstlicke + zugehSrige Kleinteile

(laufende Nr. 5 bis 7 der Tabelle 5).




Lfd.| FaB- Chargen—-{ BE-| FaRinhalt Anfangsan-| Abbrand | Reaktor- WAK-Ein- | Aufarbeitung Betoniert
Nr. Nr. Nr. Nr. reicherung (GWd/t) | entladung | lagerung
.In % (Datum) (Datum) (Datum) (Datum)
1 45073 39/40 154 Hilsen 3.1 39.05 8/74 8/75 1./2. 6.77 7.6.77
(v. einem
kampletten BE)
2 40299 54/55 237 " 3.1 31.3 5/76 5/77 2./3. 6.83 1.7.83
3 18424 18/20 131 " 3.1 28.08 8/74 8/75 27./28.4.77 18.5.77
4 65345 52/53 193 v 3.1 24.6 5/76 5/77 31.5./1.6.83 3.6.83
5 2966/4| 62 250| Hiilsenvon 3.1 29.4 5/76 5/77 17.6.83 1.7.83
98 Brennstdben
6 4195/7} 62 250 Strukturteile fiir 3.1 29.4 5/76 5/77 17.6.83 1.7.83
kalorimetrische
Messungen
(Fihrungsrohre u.
Abstandshalter v.
1 BE)
7 3434/9 62 250 Strukturteile fiir 3.1 29.4 5/76 5/77 17.6.83 1.7.83
kalorimetrische
Messungen (Kopf-
u. FuBteil v. 1 BE)
Tabelle 5: WAK-Abfallgebinde fiir kalorimetrische Messungen.
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Die Tabelle 6 zeigt eine Zusammenstellung der einzelnen
Komponenten, .der Gewichte und der verwendeten Werkstoffe
eines KWO-Brennelementes. Gleichzeitig wird dort in der

2. Spalte eine Zuordnung zum Hiilsen- (H), Strukturteil- (8)
und EndstlickfaB (E) gegeben. Die Tabelle 7 enthilt die ent-
sprechenden Daten eines Biblis-Brennelementes.

In den Abbildungen 29a bis 37a sind die MeBkurven - das sind
die iiber 12 Positionen am Kalorimeterumfang (s. hierzu auch
Abb. 17) gemittelten Temperaturdifferenzen zwischen Kalori-

meterinnen- und -auBenwand - als Funktion der Zeit dargestellt.

Im ersten Beispiel wurde ein Hiilsen-AbfallfaB (Nr. 45073) EEE
Vortemperung in das Kalorimeter eingebaut (Abb. 29a). Die
Messung wurde spdter mit dem gleichen, Jjedoch nicht vorge-
temperten FaB wiederholt {(Abb. 30a), um den EinfluB der Vor-
temperung auf die MeBzeitverkilirzung auch im heiBen Betrieb
zu dokumentieren. In beiden Fdllen wird ein Temperatursturz
zu Beginn der Messung beobachtet, der durch das Offnen des
Kalorimeters, dessen AuBenmantel auf 35°C gehalten wurde,
bedingt ist. Ohne Vortemperung sinkt die Temperatur des
Kalorimeterinnenbehdlters jedoch durch das Einbringen des
relativ kalten Abfallfasses noch tiefer ab. Ein Vergleich
beider Messungen (Abb. 29a mit 30a) zeigt, daB

der Temperaturgleichstand (AT = Tz(t)—T3 = 0) nach der
Beladung des Kalorimeters mit dem nicht vorgetemperten FaB
erst 120 h spdter erreicht wird als mit dem vorgetemperten

Fag.

Durch eine Wiederholungsmessung, die nach mehr als einem
halben Jahr mit demselben FaB (Nr. 45073) durchgefiihrt wurde,
(s. Abb. 371a) sollte die Reproduzierbarkeit der Leistungs-
bestimmung gepriift bzw. das Abklingverhalten der nuklearen

Warmequellen untersucht werden.
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' i5le 15y |

lo Bls g |2y |5

g Bl 15 15 LS
Komponenten 4 Legierung | Gesamt-| © 3 . H é ‘?8 o

1K o 200818 (307 LS

& 0 [kq/BE] g o &8 |35 8
Hilllrohre H | 180 | Zry-4 80.60 |0.002(1.612]1.0{1.612 | 5.85
Brennstabfedern H | 180 | 1.4568 2.82 0.1 [2.82 {0.3[0.846 | 3.06
Stiitzrohre H | 180 | 1.4541 1.44 0.1 [1.44 |0.3]0.432 | 1.57
Flihrungsrohre S 16 | 1.4541 6.19 (0.1 16.19 |1.0|6.19 | 22.36
Abstandhalter S 8 | Inc 718 6.18 |0.1 |6.18 | 1.0{6.18 | 22.33
Kopf E 1 | 1.4541 8.75 0.1 [8.75 {0.1|0.875 | 3.16
FuB E 1 | 1.4541 7.73 |o.1 |7.73 | 0.1]0.773 | 2.79
Niederhaltebolzen | E 8 | Inc x-750 | 0.62 |0.1 |0.62 |0.1]0.062 | 0.22
Druckfedern E 8 | Inc X-750 0.4 0.1 0.4 0.11 0.04 0.14
Federteller E 8 | 1.4541 0.04 (0.1 |0.04 | 0.1 0.004 { 0.01
Hiilsen E | 16 | 1.4541 0.61 |0.1 {0.61 | 0.1] 0.061 | 0.22
Quetschmuttern E 16 | 1.4571 0.05 (0.1 |0.05 | 0.1 0.005 0.02

L

Tabelle 6: Komponenten, Gewichte, ILegierungsbestandteile und Co-Gehalte eines
DWR-Brennelementes Typ KWO.
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; CEREIEENLED
Komponenten a Legierung | Gesamt- iié; % | é 8;; é.ﬁ:;
% gewicht § g (g g % 9 o 9
£ ikgpel | BB {8 |m | SHE[8EE
Hiillrohre H Zry—4 157.4 10.002(3.148}1.0] 3.148 5.80
Brennstabfedern H 1.4568 4.916 |0O.1 4.916{0.3 | 1.475 2.77
Stiitzrohre H 1.4541 6.06 0.1 6.0610.3 { 1.818 3.41
Fuhrungsrohre S 1.4541 15.28 0.1 15.28{1.0] 15.28 28.65
Abstandshalter S Inc. 718 8.72 0.1 "8.7211.0] 8.72 16.35
Ropf E 1.4541 14.54  |o0.1 [14.54]0.1 | 1.454 2.73
Fuf ) 1.4541 13.85 0.1 13.85({0.1 | 1.385 2.60
Niederhaltebolzen |E Inc X=750 | 2.43 0.1 2.4310.1 |1 0.243 0.46
Druckfedexrn E Inc X=750 | 1.89 0.1 1.8910.1 10.189 0.35
Federteller E 1.4541 0.13 0.1 0.1310.1 | 0.013 0.02
Hiilsen E 1.4541 0.38 0.1 0.3810.1 | 0.038 0.07
Quetschmuttern  |E 1.4571 0.06 |0.1 |o0.06l0.1 |0.006 | 0.01
Scheiben E 1.4541 0.06 0.1 0.06 |0.1 | 0.006 0.01
Muttern E 1.4541 0.28 0.1 0.28 (0.1 {0.028 0.05
Hiilsen B 1.4541 0.38 0.1 0.3810.1 | 0.038 0.07
Ringe E 1.4541 0.1 0.1 0.1 [0.1 |o.01 0.02

Tabelle 7: Komponenten, Gewichte, Legierungsbestandteile und Co-Gehalte eines

DNR-Bremnelementes Typ Biblis.
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Die Abb. 32a bis 34a zeigen jeweils den Aufbau der Temperatur-
differenz AT = Tz(t)—T3 als Funktion der Zeit im Verlauf der
kalorimetrischen Messung der vorgetemperten, mit Hiilsen eines

ganzen BE's beladenen Fésser:

Nr. 18424
Nr. 65345
Nr. 40299

Die Abb. 35a bis 37a zeigen AT als Funktion der MeBzeit filir

die 3 mit sortierten Hiilsen- und Strukturabfdllen beladenen

Fasser ,
Nr. 2966/4
Nr. 4195/7
Nr. 3434/9

des KWO-BE's 250.

In den Abb. 29b bis 37b ist das Ergebnis der Auswertung der
Messung von AT(t) = Tz(t)—T3 mit Hilfe des Least-square-~fits

von T2(t) aus Gl. (16) bezliglich der im FaB absorbierten
nuklearen Warmeleistung Q als Funktion der MeBzeit t dargestellt.
Wdhrend die berechneten Leistungswerte Q flir die nicht vorge-
temperten Fdsser (Abb. 30b und 31b) erst nach ca. 400 h gegen
einen Grenzwert laufen, wird eine verldBliche Aussage lber

die Leistung in den vorgetemperten Fdsser (Abb. 29b und 32b

bis 37b) bereits nach ca. 50 h MeBzeit mdglich. In der

folgenden Tabelle 8 sind die kalorimetrisch gemessenen Widrme-

leistungen der einzelnen Fidsser zusammengestellt.



FaB3-Nr.

Inhalt

Abbrand
[GWd/t]

Wartezeit

[a]

Leistung

[W]

Auswertung aus
Abb. Nr.

45073

80.60 kg
3.47 kg

Hilsen +
Brennstab-
federn u.
Stiitzrohre

39.05

7.83
7.91
8.37

2.42
2.41
2.31

29b
30b
31b

40299

80.60 kg
3.47 kg

Hilsen +
Brennstab-
federn u.
Stiitzrohre

31.3

32b

18424

80.60 kg
3.47 kg

Hilsen +
Brennstab-
federn u.
Stiitzrohre

28.08

33b

65345

80.60 kg
3.47 kg

Hiilsen +
Brennstab-
federn u.
Stiitzrohre

24.6

34b

2966/4

43.55 kg
1.875kg

Hiilsen +
Brennstab-
federn u.
Stiitzrohre

29.4

7.67

35b

4195/7

6.19 kg

7.73 kg

Fihrungs-
rohre
Abstands-
halter

29.4

36b

3434/9

16.48 kg
1.72 kg

Kopf + FuB
Kleinteile

29.4

7.67

1.44

37b

Tabelle 8:

Zusammenstellung kalorimetrisch gemessener Wiarmeleistungen in

WAK-H{ilsen-

und Strukturabfallfidssern.

- 9%




17. Diskussion

Zur Absicherung von Planungsvorgaben fiir die Konditionierung

von Hiilsen und Strukturteilen wurden gezielte kalorimetrische
Messungen der in zementfixierten Abfidllen freigesetzten Wirme-
leistungen ausgefiihrt. Die Wirmefreisetzung wird durch die
Absorption der von Radionukliden emittierten Strahlung im Zement-

Strukturabfallgebinde verursacht.

Von Interesse war die Untersuchung der Abbrandabhdngigkeit der
in den Abfallfédssern deponierten nuklearen Wirmeleistung und
ihre Verteilung auf Strukturmaterialanteile, die sich wihrend
ihrer Einsatzzeit im Core in unterschiedlichen FluBniveaus
befunden haben. In (4) wurde vorgeschlagen, den Aktivierungs-
rechnungen eine vereinfacht abgestufte NeutronenfluBverteilung

zugrundezulegen:

-~ 10% fir Materialien, die sich in der Corerandzone befinden,
das sind im wesentlichen die Kopf- und FuBstiicke. und
zugehSrigen Kleinteile

- 30% fiir einen anschlieBenden Zwischenbereich in dem die
Brennstabfedern und die Stiitzrohre aktiviert wurden
und

- 100% fir den eigentlichen Corebereich mit den Hiillrohren,

Abstandshaltern und den Fihrungsrohren

(FluBfaktoren siehe Spalte 8 der Tabelle 6 und Spalte 7 der Tabelle 7).

Schon die ersten Abschdtzungen zeigten, daB flir Abklingzeiten bis
zu 50 Jahren der Hauptbeitrag zur Wdrmeleistung von Co6O herrihrt,
das durch Aktivierung des als Verunreinigung in den eingesetzten
Werkstoffen enthaltenen Kobalts entsteht. Die Abb. 38 (aus (4))
macht diesen Sachverhalt deutlich. Filir ldngere Wartezeiten zwischen
50 und 150 Jahren wird N163 (T]/z = 100 a) und anschliefend Ni59
(T1/2 = 7.5-]04 a) Haupttrdger der nuklearen Wdrmeleistung, wenn

auch auf deutlich niedrigerem Niveau.




Die Legierungszusammensetzungen der Werkstoffe von DWR-Brenn-
elementen sind in der Tabelle 9 zusammengestellt. Dabei stiitzt

sich die Tabelle 9 auf den Datensatz in (4) ab.

Zum besseren Vergleich enthalten die Tabellen 6 und 7 u.a. fiir
die beiden DRW-BE-Typen "KWO" und "Biblis" mit dem FluBfaktor
multiplizierte Co-Gewichte der einzelnen BE-Komponenten in

9/pg Wnd g9/ gy-
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BE-Komponenten Hiilsen (H) Abstandshalter + Endstiicke
Flihrungsrohre (8) (E)

verwendeter ’

Datensatz KfK KEK KK

BE-Typ BIBLIS 12.08 45.0 6.49

BE-Typ KWO 10.48 44.69 6.56

Tabelle 10: FluBfaktor gewichtete Co-Gehalte in g/tSM'

Unter Berilicksichtigung dieser Co-Gehalte, wurde mit dem KORIGEN-
Programm die Wdrmeleistung fiir Strukturabfdlle eines BE's vom
Typ "KWO" unter der Annahme eines Abbrandes von 29.4 GWd/t bei
einer Wartezeit von 7.7 a berechnet, um die theoretischen
Erwartungen (5) mit den kalorimetrisch gemessenen Wirmeleistungen
vergleichen zu k&nnen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 11
zusammengefaft. Dabei ist zu beachten, daB 4% der insgesamt

pro Zerfall freigesetzten Energie auf B's und 96% auf vy's

entfallen.

Q.

Im FaB werden die B's vollstidndig, die y's dagegen nur zu ca. 80%

absorbiert, so daB nur ca. 80% ((1-0,04 + 0,8°0,96)= 0,81) der

nuklearen Gesamtleistung unmittelbar im FaB verbleiben.

Zwischen den berechneten Wirmeleistungen der Komponenten eines
KWO=- und eines Biblis-BE's bestehen nur geringe Unterschiede,
so daB die experimentellen Ergebnisse mit den Strukturbestand-
teilen des KWO-BE's 250 direkt auf BE's vom Typ Biblis iliber-

tragen werden konnen.

Flir die Hilsen des KWO-BE 250 erhalten wir kalorimetrisch einen
hSheren Wert als die KORIGEN-Rechnungen erwarten lassen. Dieses

Ergebnis hebt sich von den kalorimetrischen Messungen, die mit




den 4 anderen Abfallfdssern, welche Hiilsenabfille der KWO-BE's 154,
237, 131 und 193 enthielten insofern ab, als bei ihnen die
experimentell gefundenen, im FaB deponierten Wirmeleistungen

stets 20-30% kleiner waren als die mit dem KORIGEN-Programm
berechneten. In der Abb. 39, in der die kalorimetrisch gemessenen,
und die mit KORIGEN berechneten Wirmeleistungen von Hiilsenabfall-
fdssern einander gegeniiber gestellt sind, wird dieser Sach-
verhalt deutlich. Berilicksichtigt man die AusflieBverluste

(ca. 19%), dann ist die Ubereinstimmung von Experiment und

theoretischer Erwartung bei diesen Fidssern zufriedenstellend.

Auch fir das "Struktur"- und flir das "EndstlickfaB" liefern die
kalorimetrischen Messungen kleinere Wirmeleistungen als die

entsprechenden KORIGEN-Rechnungen.

Warmeleistung in W/tSM
BE-Typ Hiilsen Abstandshalter + Endstiicke
Flihrungsrohre

"BIBLIS" 10.2 39.7 5.69
(KORIGEN)
"KwWo" ' 8.8 39.7 5.88
(KORIGEN)
" KW [1]

° 11.08 28.89 5.20
(kalori-
metrisch)

Tabelle 11: Vergleich kalorimetrisch bestimmter mit berechneten
Warmeleistungen der Strukturteile des KWO-Brenn-
elementes 250, Abbrand 29.4 GWd/tSM.
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Temperaturabfall in der Widrmeddmmschicht nach
Erreichen des Gleichgewichtszustandes
(isothermes WarmefluBkalorimeter)

Zeitkonstante T und T, als Funktion der spezifischen
Zeitkonstante T _ als Funktion der Warmeleitfahigkeit

Zeitkonstante T, als Funktion der Warmeillbergangszahl o

Zeitkonstante 1 _ als Funktion der Wdrmeleitfd&higkeit

Zeitkonstante T . als Funktion des Innenradius ry
des Kalorimeterinnenbehédlters

Zeitkonstante T_. als Funktion des Innenradius ry
des KalorimeterauBenbehdlters

Relativverlauf des Temperaturabfalls in der
Warmeddmmschicht (isothermes WidrmefluBkalorimeter)

Spezifische Temperaturdnderungsgeschwindigkeit
als Funktion der spezifischen Wdrme

Spezifische Temperaturidnderungsgeschwindigkeit als
Funktion des Innenradius vom Kalorimeterinnenbehdlter

Temperaturverlauf (Tp(t)-Ty(0)) in einem adiabatischen
Kalorimeter als Funktion der Zeit

Temperaturdnderungsgeschwindigkeit eines adiabatischen
Kalorimeters als Funktion der Zeit

FehlereinfluB der spezifischen Wirme Cp des MeRobjektes
auf die isotherme Messung

FehlereinfluB der‘Wérmeleitféhigkeit AF des MeBobjektes
auf die isotherme Messung

FehlereinfluB der Wdrmelibergangszahl o des MeBobjektes
auf die isotherme Messung
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FehlereinfluB der Wdrmeleitf&dhigkeit AI der Wdrme-
ddmmschicht auf die isotherme Messung

FehlereinfluB der Zentraltemperatur To(o) des MefR~
objektes auf die isotherme Messung

FehlereinfluB der Randtemperatur T1(o) des MeBobjektes
auf die isotherme Messung

Fehlereinfluf der spezifischen Wdrme Cp des MeR-
objektes auf die adiabatische Messung

FehlereinfluB der Wdrmeleitf&higkeit XF'des MeB-
objektes auf die adiabatische Messung

FehlereinfluB der Warmellbergangszahl o des MefB-
objektes auf die adiabatische Messung

FehlereinfluB der spezifischen Wdarme c_. der
Kalorimeterinnenwand auf die adiabatische Messung

FehlereinfluB der Zentraltemperatur To(o) des MeBR-
objektes auf die adiabatische Messung

FehlereinflufB der Randtemperatur T1(o) des MeBobjektes
auf die adiabatische Messung ‘

Kalorimeteraufbau

Bestlickungsschema und MeBstellenbezeichnungen der
Widerstandsthermometer

Kalorimeter vor dem Anbringen der &duBeren Wirme-
isolation

Kalorimeteraufbau vor dem Einbringen der Warmeddmm-
schicht (Blick in das Kalorimeterinnere)

Tragkorbgerilist des AbfallfaBsimulators mit Widerstands-
heizung

Mit dem adiabatischen Kalorimeter gemessene
Temperaturverlidufe (ATZ(t)) bei 4 verschiedenen
FaBleistungen

Eichkurve des adiabatischen Kalorimeters
(FaBsimulator)

Mit dem isothermen WdrmefluBkalorimeter gemessene
Temperaturverlidufe (Tz(t)—T3) bei 4 verschiedenen
FaBleistungen
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Eichkurve des isothermen WadrmefluBkalorimeters

Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus

Elektrisch eingestellte FaBleistungen ( )
und durch Least-square-fit berechnete Faf-

leistungen (¢ex+) als Funktion der MeBzeit

Mit dem isothermen Wérmefluﬁkalorimeter gemessene
Temperaturverldufe T (t) bei 2 verschiedenen
FaBleistungen (Messungen ml% vorgetemperten Fdssern)

Elektrisch eingestellte FaBleistungen ( )

und durch Least-square-fit berechnete FaBleistungen
(e®) als Funktion der MeBzeit (Messungen mit
vorgetemperten Fidssern)

Hiilsen von KWO-BE Nr. 154, Abbrand 39,05 GWd/tSM
FaB Nr. 45073 vom 14.6.82

Temperaturverlauf AT = f£(t) im Kalorimeter
Aus AT = f(t) berechnete Widrmeleistung Q = f£(t)

Hiilsen von KWO-BE Nr. 154, Abbrand 39,05 GWd/t
nicht vorgetempertes FaB Nr. 45073 vom 11.8.82

SM
Temperaturverlauf AT = £(t) im Kalorimeter

Aus AT = f(t) berechnete Wirmeleistung Q = f(t)
Hilsen von KWO-BE Nr. 154, Abbrand 39,05 GWd/tSM
nicht vorgetempertes FaB Nr. 45073 vom 1.3.83
Temperaturverlauf AT = f£(t) im Kalorimeter

Aus AT = f(t) berechnete Wirmeleistung Q = £f(t)
Hilsen von KWO-BE Nr. 237, Abbrand 31,3 GWd/tSM
FaB Nr. 40299 vom 13.2.84

Temperaturverlauf AT = f£(t) im Kalorimeter

Aus AT = f(t) berechnete Wirmeleistung Q = f(t)
Hiilsen von KWO-BE Nr. 131, Abbrand 28,08 GWd/t
FaB Nr. 18424 vom 16.7.82

Temperaturverlauf AT = f£(t) im Kalorimeter

SM

Aus AT = f£(t) berechnete Widrmeleistung Q = £ (t)
Hiilsen von KWO-BE Nr. 193, Abbrand 24,6 GWd/tSM
Faf Nr. 65345 vom 12.7.83

Temperaturverlauf AT = f£(t) im Kalorimeter

Aus AT = f(t) berechnete Wirmeleistung Q = £ (t)




Abb. 35 Hilsen von KWO-BE Nr. 250, Abbrand 29,4 GWd/tSM
FaB Nr. 2966/4 vom 16.1.84

Abb. 35a Temperaturverlauf A = £(t) im Kalorimeter

Abb. 35b Aus AT = f(t) berechnete Widrmeleistung Q = f(t)

Abb. 36 Abstandshalter und Flihrungsrohre von KWO-BE Nr. 250
FaB Nr. 4195/7 vom 3.1.84, Abbrand 29,4 GWd/tSM

Abb. 36a Temperaturverlauf AT = F(t) im Kalorimeter

Abb. 36b Aus AT = f(t) berechnete Wiarmeleistung Q = f(t)
/

Abb. 37 Endstiicke von KWO-BE Nr. 250, Abbrand 29,4 GWd/t
FaB Nr. 3434/9 vom 20.12.83

Abb. 37a Temperaturverlauf AT = f£(t) im Kalorimeter
Abb. 37b Aus AT = f(t) berechnete Widrmeleistung Q = f(t)

SM

Abb. 38 Widrmeleistung einzelner Nuklide der Aktivierungs-
produkte von H{ill- und Strukturmaterial eines DWR-
Brennelementes vom Typ "BIBLIS" (3)

Abb. 39 Vergleich gemessener und mit KORIGEN berechneter
Wadrmeleistungen von Hilsenabfdllen von KWO-
Brennelementen
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Abb. 14a FehlereinfluB der spezifischen Warme c¢
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Abb. 14e FehlereinfluB der Warmeleitfahigkeit A,

der Warmedammschicht auf die
isotherme Messung

T B ¥ ¥ ¥ T T T ! 1

[l 1 1 ]

Abb. 14f

20 100 200 h
f ——e

FehlereinfluB der Zentraltemperatur Ty(0)
des MeBobjektes auf die isotherme Messung




_73_

T LI | ] A T T T [} T 1
100 |
= |
= 1
&
50 H
- x 10
10 |
] I 1 1 I m—r i
20 100 200 h
t ——
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Abb. 18 Kalorimeter vor dem Anbringen der
auBeren Warmeisolation

Abb. 19 Kalorimeteraufbau vor dem Einbringen
der Warmedammschicht (Blick in das
Kalorimeterinnere)




Abb. 20 Tragkorbgerust des AbfallfaBsimulators
mit Widerstandsheizung
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Abb. 21  Mit dem adiabatischen Kalorimeter
gemessene Temperaturverlaufe (AT,(t))
bei 4 verschiedenen FaBleistungen



_82_

—-|=

0.06 |-

0.04
0.03
0.02
001 +
N | ) | l | | ] 1
1 5 10
Q—= W
Abb. 22 Eichkurve des adiabatischen

Kalorimeters (FaB3simulator)




:Tz ( f%-Tg

AT, ()

_83_

_—"0=9.28W
L
3 r
2 L
1 -
0 ¥ L ! 1 l | l [ !
0 40 80 120 160 200 24,0 280 320 h

f —&
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4 verschiedenen FaBleistungen
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Hillsen von KWO-BE Nr. 154, Abbrand 39,05 GWd/igy,
FafB Nr. 45073 vom 14.6.82
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Abb. 29a Temperaturverlauf AT = f (t) im Kalorimeter

E
B £
A E-
| > E
- =
=z -
(- Bi’_
o E
. é
3 b
£,
2 —/
3
E
B EIIILLIIII'IIIJQIII(!Il'l!(llllll(lLlllllLlllllLl
%] | @@ 2ee 308 408 1Lhl=>

Abb. 29b Aus AT = f(t) berechnete Warmeleistung Q = f (1)
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Hiilsen von KWO-BE Nr. 154, Abbrand 39,05 GWd/tg,
nicht vorgetempertes FaB Nr. 45073 vom 11.8.82
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Abb. 30a Temperaturverlauf AT = f (t) im Kalorimeter
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Abb. 30b Aus AT = f(t) berechnete Warmeleistung Q = f(t)




....9’]_

Halsen von KWO-BE Nr. 154, Abbrand 39,05 GWd/tg,
nicht vorgetempertes FaB Nr. 45073 vom 1.3.83
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Abb. 31a Temperaturverlauf AT = f(t) im Kalorimeter
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Hulsen von KWO-BE Nr. 237, Abbrand 31,3 GWd/tg,,
FaB Nr. 40299 vom 13.2.84
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Abb. 32 a Temperaturverlauf AT = f (t) im Kalorimeter
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Abb. 32b Aus AT = f(t) berechnete Warmeleistung Q = f ()
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Hulsen von KWO-BE Nr. 131, Abbrand 28,08 GWd/tg,
FaB Nr. 18424 vom 16.7.82
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Abb. 33a Temperaturverlauf AT = f(t) im Kalorimeter
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Hullsen von KWO-BE Nr. 193, Abbrand 24,6 GWd/ig,
FaB Nr. 65345 vom 12.7.83
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Abb. 34 a Temperaturverlauf AT = f(t) im Kalorimeter
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Hulsen von KWO-BE Nr. 250, Abbrand 29,4 GWd/tg
FaB Nr. 2966/4 vom 16.1.84
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Abb. 35a Temperaturverlauf AT = f () im Kalorimeter
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Abstandshalter und Fuhrungsrohre von KWO-BE Nr. 250
FaB Nr. 4195/7 vom 3.1.84, Abbrand 29,4 GWd/tg,
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Abb. 36 a Temperaturverlauf AT = f () im Kalorimeter

Q L[] —>

E-N
I'IIIB'”"II)ll'llll]llllll"lllll!lllll]llllll"lllllllllll'llll'l!llll”l'l]ll

B LIALAIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIlllllllllllllllllllll
9 ‘ | Ba@ 288 390 4048  tChi-»

Abb. 36b Aus AT = f(t) berechnete Warmeleistung Q = f(t)
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Endstlicke von KWO-BE Nr. 250, Abbrand 29,4 GWd/tg,
FaB Nr. 3434/9 vom 20.12.83
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Abb. 37 a Temperaturverlauf AT = f (t) im Kalorimeter
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