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Kurzfassung

Zu einer COCOSYS-AIM-Nachrechnung des PHEBUS-Versuchs FPT1 wurde eine Un-
sicherheits- und Sensitivitdtsstudie zum lodverhalten in einem Reaktor-Containment
durchgefthrt. Die Rechnung umfasste neben allen wesentlichen lodreaktionen, auch
die Wechselwirkung der lodchemie mit der Thermohydraulik und dem Aerosolverhal-

ten.

Fir die Unsicherheits- und Sensitivitdtsstudie wurde das GRS-Analyseprogramm
SUSA verwendet. Insgesamt wurden 93 unsichere Parameter identifiziert und bertck-
sichtigt, 56 davon waren Reaktionskonstanten des lodmodells AIM. Der Kenntnisstand
zu den Parametern wurde durch Experten von AREVA NP, Erlangen, und der GRS
quantifiziert. Die Untersuchung wurde in zwei Schritten mit jeweils 208 Rechenldufen
durchgefiihrt, wobei im zweiten Schritt die Unsicherheitsangaben des ersten Schritts

punktuell prazisiert wurden.

Die wichtigsten lod-Ergebnisvariablen sind die Konzentrationen der luftgetragenen lod-
spezies |, CHsl, IOx und Csl, die den potentiellen Quellterm aus der Anlage bilden.
Der ermittelte Unsicherheitsbereich des lodquellterms ist relativ grof3. Die statistischen
Toleranzgrenzen liegen typischerweise einen Quotienten 7,0 unter bzw. einen Faktor
5,0 Gber dem Referenzwert. Nur fir einen friihen Quellterm, der fast ausschlieflich aus
Csl-Aerosol besteht, ist der Bereich deutlich schmaler. Auch die Unsicherheit anderer

Ergebnisgrofien, wie z. B. die Konzentration der lodspezies im Sumpf, ist erheblich.

Zur Unsicherheit der lodergebnisse tragen vor allem fiinf unsichere Parameter bei. Vier
davon betreffen die AIM-Einzelmodelle (1) Radiolytische Bildung von molekularem lod
(I2) im Sumpf, (2) lod/Silberreaktion im Sumpf, (3) Ablagerung von |, auf Farbe und da-
raus (4) radiolytische Bildung von Organoiod. Der fiinfte unsichere Parameter ist die
Freisetzung von |, aus dem Kihlkreislauf ins Containment. Er ist eine EingabegrofRe in
der COCOSYS-AIM-Rechnung.

Der Kenntnisstand dieser unsicheren Parameter kann durch die gezielte Uberarbeitung
der entsprechenden Einzelmodelle verbessert werden, wozu teilweise neue experi-
mentelle Daten erforderlich sind. Dadurch wird auch die Aussagesicherheit des mit
COCOSYS-AIM berechneten lodquellterms effektiv angehoben.



Abstract

An uncertainty and sensitivity analysis on a COCOSYS-AIM calculation of the PHEBUS
test FPT1 focusing on the iodine behaviour in the reactor containment was performed.
The calculation comprised all relevant iodine reactions in the containment as well as

the interaction of iodine chemistry with thermal hydraulics and aerosol physics.

The GRS analysis code SUSA was applied for the uncertainty and sensitivity study. A
total of 93 uncertain parameters were identified and considered, 56 of them were reac-
tion rate constants of the iodine model AIM. The state of knowledge of the parameters
was quantified by experts from AREVA NP, Erlangen and GRS. The study was per-
formed in two steps with 208 computer runs each. In the second step the uncertainty

description of some selected parameters from the first step has been refined.

The most important iodine results are the concentrations of the gas phase iodine spe-
cies I, CHsl, IOx and Csl, forming the potential source term from the plant. The ana-
lyzed uncertainty range of the iodine source term is relatively large. Typically, the sta-
tistical tolerance limits lie a quotient of 7.0 under respectively a factor of 5.0 above the
reference value. Only for an early source term consisting mainly of Csl aerosol the typ-
ical range is significantly smaller. The uncertainty of other results, such as the iodine

concentrations in the sump, is also rather large.

In particular, five uncertain parameters have an essential impact on the uncertainty of
the iodine results. Four of them concern the following sub modes (1) radiolytic for-
mation of molecular iodine (l2) in the sump, (2) iodine/silver reaction in the sump, (3)
adsorption of I, onto paint and from it, (4) radiolytic formation of organic iodine. The fifth
parameter concerns the release of |, from the coolant circuit into the containment. It is
an input value in the COCOSYS-AIM calculation.

The knowledge of these parameters can be improved by a specific revision of the iden-
tified sub models, partially requiring some new experimental data. Thus the certainty of

the iodine source term prediction with COCOSYS-AIM can be enhanced efficiently.
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1 Einleitung

Mit dem Containment-Rechenprogramm COCOSYS werden unter anderem Analysen
von schweren Unféllen in Kernkraftwerken durchgefuhrt und der radioaktive Quellterm
an die Umgebung berechnet. Dem Verhalten des Spaltprodukts lod kommt dabei be-
sondere Bedeutung zu, da es wegen seiner Flichtigkeit und seiner hohen Radiotoxizi-
tat in den ersten Wochen nach einem schweren Unfall die radiologischen Folgen in der

Umgebung der Anlage bestimmt.

Das in COCOSYS integrierte, semiempirische lodmodell AIM (Advanced lodine Model)
/WEB 09a/ wird von der GRS in enger Zusammenarbeit mit AREVA NP standig weiter-
entwickelt. Aus der Nachrechnung von Experimenten und Parameterrechnungen ist
bekannt, dass die Simulation des lodverhaltens wegen der groRen Zahl chemischer
Reaktionen und chemisch-physikalischer Prozesse mit groReren Unsicherheiten ver-
bunden ist. Eine Quantifizierung dieser Unsicherheiten ist im Zuge der Validierungsar-
beiten, das sind im Wesentlichen Rechnungen zu ausgewahlten lodversuchen, nicht
maoglich. Auch kénnen die Ursachen dieser Unsicherheiten nur vage, z. B. aus Para-

meterrechnungen, ermittelt werden.

Fur die Weiterentwicklung von AIM mit einem Abbau von Modellunsicherheiten sind
Daten aus neuen Experimenten erforderlich, die in der Regel aufwendig und teuer sind.
Um die zur Verfiigung stehenden Mittel effizient einzusetzen, muss vor allem die Mo-
dellierung jener Reaktionen und Prozesse weiter verbessert werden, die einen wesent-
lichen Beitrag zur Unsicherheit des berechneten lodquellterms leisten. Bei der Identifi-
kation von verbesserungsbediirftigen Teilmodellen kénnen die Ergebnisse einer Unsi-
cherheits- und Sensitivitatsanalyse (Uncertainty and Sensitivity Analysis - UaSA) eine

wertvolle Entscheidungshilfe sein.

In der GRS wurde in anderen Vorhaben eine UaSA nach einer eigenen Methode flr
Simulations-Rechenprogramme entwickelt und verbreitet eingesetzt. Die Anwendung
der sogenannten GRS-Methode wird durch das Programmsystem SUSA (Programm-
System fur Unsicherheits- und Sensitivitats-Analysen) unterstutzt /KRZ 88/, /IKRZ 90a/,
/KRZ 90b/, /IKRZ 94/, HOF 93/, /KLO 99/. Mit SUSA wurden bereits erfolgreich Studien
zu einer Reihe von thermohydraulischen und Aerosol-Rechenergebnissen mit
COCOSYS durchgefuhrt.



Fir Rechnungen zum lodverhalten im Containment wurde SUSA bzw. UaSA bisher
noch nicht eingesetzt. Auch sind keine vergleichbaren Analysen zu lodmodellen in an-
deren Unfallcodes (ASTEC, MAAP, etc.) bekannt. Eine Arbeit mit &hnlicher Zielsetzung
wurde jungst auf der Konferenz ERMSAR 2012 von IRSN vorgestellt /CHE 12/. Dabei
wurde die Unsicherheit des mit ASTEC-IODE berechneten lodquellterms aus einem
franzésischen 1300 MWe DWR untersucht. Dabei wurden nur 8 unsichere Parameter
berlcksichtigt. Die berechnete Unsicherheit des lodquellterms streut mindestens einen
Faktor 20.

Als Referenzrechnung fiir die hier durchgeflihrte UaSA wurde eine COCOSYS-AIM-
Rechnung des lodverhaltens im Containment des PHEBUS-Versuchs FPT1 /JAC 00/
und /BOS 12/ gewahlt. Der Versuch, in dem das Verhalten von radioaktivem lod und
anderen Spaltprodukten unter Kernschmelzbedingungen gemessen wurde, zeichnet

sich durch seine grol3e Realitdtsnahe aus.

Zwei Hauptziele werden mit der Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse zur Simulation
des lodverhaltens mit COCOSYS-AIM verfolgt: (1) Es soll die Aussagesicherheit der
lod-Ergebnisse bestimmt werden und (2) es soll die spezifische Auswirkung der Unsi-
cherheit einzelner Modell- und Anlagenparametern auf die Berechnung des lodverhal-

tens im Sicherheitsbehalter und den lodquellterm ermittelt werden.

Ein wichtiger Schritt in der UaSA ist die Definition der unsicheren Parameter im lodmo-
dell AIM und die Quantifizierung des Kenntnistandes bezuglich dieser Parameter. AIM
enthalt zahlreiche Einzelmodelle, von denen einige von AREVA NP zur Verfigung ge-
stellt wurden, u. a. basierend auf experimentellen Ergebnissen aus verschiedenen Pro-
jekten (z. B. BMBF-Projekt ,Flichtiges lod“ /FUN 99a/, PARIS-Projekt /LAN 05/). Die
Unsicherheiten aller lodmodellparameter wurden nunmehr gemeinsam mit AREVA NP
bewertet. Der Beitrag von AREVA NP war nicht Gegenstand des BMWi-Projekts RS

1190, er war aber flr die erfolgreiche Durchfiihrung der UaSA wesentlich.



2 PHEBUS-Versuch FPT1

Das PHEBUS Fission Product (FP) Projekt war ein internationales Forschungspro-
gramm zu schweren Reaktorunfallen bei IRSN in Frankreich. Es wurde das integrale
Reaktorverhalten beim Aufheizen des Brennstoffs bis hin zur Spaltprodukt-Freisetzung
an die Umgebung experimentell untersucht. Zwischen 1993 und 2004 wurden in der
PHEBUS-Anlage in Cadarache, Frankreich, insgesamt 5 Versuche durchgefiihrt. In 4
Versuchen (FPTO, FPT1, FPT2, FPT3) wurde ein Brennstoffblindel zusammen mit ei-
nem Steuerstab zum Schmelzen gebracht und das Verhalten der freigesetzten Spalt-
produkte (SP) in einem vereinfachten Primarkreis und einem angeschlossenen Con-
tainment gemessen. In einem flinften Versuch (FPT4) wurde nur die Freisetzung von
Spaltprodukten aus einem zerstérten Kern ohne Messung von Primarkreis- und Con-

tainment-Chemie untersucht.

Im zweiten Test, PHEBUS FPT1 (1996), wurde ein DWR-Blndel mit hohem Abbrand
und einem Steuerstab aus Silber-Indium-Cadmium niedergeschmolzen. Neben ande-
ren Spaltprodukten wurde lod aus dem zerstorten Biindel freigesetzt und in das Con-

tainment transportiert.

Das Verhalten von lod wurde so detailliert wie flr kein anderes Spaltprodukt (SP) ge-
messen bzw. analysiert. Der Versuch wurde erfolgreich mit COCOSYS-AIM nachge-
rechnet. Anhand dieser PHEBUS-Daten konnte AIM auch an einigen Stellen verbes-
sert und erweitert werden, wie z.B. die lod/Silber-Reaktion im Sumpf und die
lod/Ozon-Reaktion in der Atmosphare /WEB 09a/.

2.1 Ubersicht

In Abb. 2-1 sind die einzelnen Komponenten der PHEBUS-Anlage schematisch darge-
stellt. Links ist der Reaktor mit dem Brennstoffblindel und rechts das 10 m*® Contain-
ment. In das Containment ragt von oben der sogenannte Condenser, der aus einem
nassen Teil, an dem zeitweise Dampf kondensiert, und einem trockenen Teil besteht
und der mit Containment-typischem Dekontaminationsanstrich, im weiteren Text
schlicht als "Farbe" bezeichnet, versehen ist. Der Sumpf ist mit 125 | Wasser geflllt
und der pH-Wert ist sauer (Anfangswert pH = 5,6). Die enthaltene Borsaure hat eine
begrenzte Pufferwirkung. Der pH-Wert fallt dennoch im Verlauf des Experiments infol-

ge des Eintrags von Aerosolen auf 4,5 am Ende des Versuchs (t = 97 h) ab. Die Con-



tainmentwand besteht aus elektropoliertem Stahl, nur die Condenseraoberflache ist mit

Farbe angestrichen.
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Abb. 2-1  Schematische Darstellung der PHEBUS-Anlage, aus /JAC 00/

Abb. 2-2 zeigt die einzelnen Versuchsphasen des FPT1. Ab t = 3 h gelangen SP ins
Containment, zuerst die Edelgase, dann flichtige SP, darunter gasférmiges lod, weiter
aerosolférmiges lod und schlielllich weitere aerosolférmige SP. Mit ihnen wird auch
Dampf freigesetzt, der zu einem grof3en Teil am nassen Condenser kondensiert. Bei
t = 5,8 h wird das Containment vom Primarkreis strdmungstechnisch getrennt und die
aerosolférmigen SP lagern sich durch natirliche Prozesse im Containment vorwiegend
am Boden ab. Die anschlieRende Chemie-Phase dient vorwiegend der Messung des
lodverhaltens. In der Abwaschphase werden die auf dem elliptischen Boden abgela-
gerten SP mit Hilfe eines starken Sprays in den Sumpf abgewaschen. Nach 4 V2 Tagen

endet der Versuch.
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Abb. 2-2  Ablauf des PHEBUS-Versuchs FPT1, aus /BOS 12/

2.2 Thermohydraulik und Aerosolverhalten in FPT1

Die Temperaturen der Containmentoberflachen, das sind die Behalterwand, der nasse
und trockene Condenser sowie die Sumpfoberflache werden wahrend des ganzen
Versuches auf konstanten, aber unterschiedliche Temperaturen gehalten (Abb. 2-3).
Die Atmospharentemperatur folgt der Wandtemperatur, nur wahrend der Dampfein-
speisung treten kleinere Abweichungen auf. Vor dem Abwaschen werden die Sumpf-
temperatur und die Temperatur des nassen Condensers abgesenkt, um eine SP-

Freisetzung durch Verdampfung des Sprihwassers zu verhindern.

Das Sumpfwasser wird mechanisch durchmischt. Im Sumpf befindet sich ein farbbe-

schichteter Coupon zur Messung der lod/Farbe-Reaktion in wassriger Phase.
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Abb. 2-3  Verlauf der Temperaturen im Containment wahrend PHEBUS FPT1, aus
/BOS 12/.

2.3 lodverhalten in FPT1

Insgesamt werden in das Containment 0,72 g lod aus dem Kreislauf freigesetzt, das
sind 64 % des Bindel-Inventars. Von den 0,72 g sind 1,25 % gasformig, im Wesentli-

chen elementares lod (I2) und HI. Der Gberwiegende Teil ist aerosolférmiges Csil.

Csl-Aerosol und I, werden zusammen mit anderen SP (Edelgase und Aerosole) sowie
Steuerstab- und Strukturmaterial in das Containment eingespeist. Die Aerosole setzen
sich vorwiegend auf dem elliptischen Boden ab. Nur etwa 1/10 gelangt direkt in den
Sumpf. Das reaktive Gas |, reagiert mit der Stahlwand und mit dem Farbanstrich des
Condensers. Unter Einwirkung radioaktiver Strahlung (0.2 bis 0.6 Gy/s) entsteht aus
dem abgelagerten I, Organoiod (RI), dessen wichtigster Vertreter Methyliodid (CHjsl)

ist. Die wesentlichsten lod-Reaktionen sind schematisch in Abb. 2-4 dargestellt.
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Abb. 2-4 Wesentliche lod-Reaktionen im PHEBUS-Containment

In der Gasphase reagiert |, auch mit den Radiolyseprodukten der Luft, vor allem mit

Ozon, unter Bildung des feindispersen Aerosols IOx.

Ein wesentlicher Teil der lodchemie spielt sich in wassriger Phase, im Wesentlichen im
Sumpf ab. Hydrolyse- und Radiolysereaktionen bestimmen die Anteile von flichtigen
(I2) und nichtflichtigen lodspezies (I', 1057, HOI) im Sumpf. In Gegenwart von organi-
schem Material wird auch RI im Sumpf gebildet. Die flichtigen Spezies I, und RI treten
aus dem Sumpf in den Gasraum aus. |, aber auch I" reagieren im Sumpf mit den Sil-
berpartikeln zu Agl, das nicht flichtig und schwerléslich ist und sich in dem sogenann-

ten Schlamm des Sumpfes ablagert.

Die lodspezies haben sehr unterschiedliche physikalische Eigenschaften:



Organoiod (CHjsl, etc.) ist ein nicht-reaktives Gas, das sich nicht nennenswert auf
Oberflachen ablagert und keine chemischen Reaktionen eingeht, aber radiolytisch

zersetzt werden kann.

Elementares lod (l,) ist ein reaktives Gas, das eine Vielzahl von Verbindungen
eingeht und wasserldslich ist. I, lagert sich auf Oberflachen ab und kann von dort

wieder freigesetzt werden.

Casiumiodid (Csl) ist ein leicht hygroskopisches Aerosol. Es dissoziiert im Wasser

zu nicht flichtigem I und Cs".



3 COCOSYS-AIM-Rechnung zu FPT1

3141 Rechenprogramm COCOSYS-AIM-3

Das Containment Code System COCOSYS wird von der GRS zur umfassenden Simu-
lation der Vorgange in Containments von Leichtwasserreaktoren bei einem schweren
Unfall entwickelt /ALL 08/. Ein Schwerpunkt von COCOSYS ist die Erfassung von
Wechselwirkungen zwischen Thermohydraulik, Wasserstoffverbrennung, Aerosolphy-
sik, lodchemie und das Nuklidverhalten. AIM (Advanced lodine Module) ist das lodmo-
dell in COCOSYS. AIM-3 berechnet insgesamt 70 chemische Reaktionen und physika-
lische Prozesse fir 26 lodspezies und 8 Spezies anderer Elemente in jeder Rechenzo-
ne sowie den lodtransport mit den Gas- und Wasserstromen zwischen den Raumen.
Die thermohydraulischen Randbedingungen werden vom Thermohydraulik-Modul zur
Verfligung gestellt und das Aerosolverhalten der partikelférmigen lodspezies wird im
Aerosolmodul berechnet. Alle AIM-3-Teilmodelle werden, so wie in /WEB 09a/ be-
schrieben, auch in der Rechnung zu FPT1 eingesetzt. Eine Ausnahme bildet nur das

lod/Stahl-Modell /SPE 12/, das in einer weiterentwickelten Form verwendet wurde.

Alle Rechnungen zur Unsicherheits- und Sensitivitatsstudie werden mit der aktuellen
Anwenderversion COCOSYS V2.4, die auch die aktuelle AIM-3-Version enthéalt, durch-
gefuhrt /KLE 12/. Auch die bereits friiher durchgeflihrte und in /BOS 12/ beschriebene
Rechnung zu FPT1, die jetzt als Referenzlauf diente, wurde mit dieser Version wieder-

holt. Die Abweichungen von den alten Ergebnissen sind minimal.

3.1.2 Nodalisierung

Aufgrund der Erfahrung aus friheren Arbeiten zu PHEBUS wird das lodverhalten in
FPT1 in einer integralen Rechnung, also inklusive Thermohydraulik und Aerosolphysik
simuliert. Obwohl die Containmentatmosphéare relativ gut durch Naturkonvektion
durchmischt war, wird eine Mehrraumrechnung durchgefihrt. Die Mehrraum-
Nodalisierung erlaubt, die lodverteilung zwischen dem Condenser, der Behalterwand
und dem Sumpf zu analysieren sowie lokale Konzentrationsunterschiede gasférmiger

und abgelagerter lodspezies zu bestimmen.

Die thermohydraulische Nodalisierung des PHEBUS Containments hat 14 Zonen (Abb.

3-1). Zylindrische Zonen sind von kreisringférmigen Zonen umgeben, um die Natur-

9



konvektion mit Gegenstrémung vor allem im Bereich des Condensers gut abbilden zu
kénnen. Fir die lod-Rechnung kénnen zwei oder mehrere thermohydraulische Zonen
zu einer sogenannten lod-Zone zusammengefasst werden. Fiur FPT1 wurde diese Op-
tion genutzt und die lod-Nodalisierung umfasst daher 9 Zonen. Die lokale Auflosung ist
fur das vorliegende Problem véllig ausreichend.

m thermal

hydraulic zones

LI RG] iodine zones

]
|
cn

.l_'

3

-+

AL

e

Abb. 3-1  COCOSYS-Nodalisierung des PHEBUS-Containments
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Einspeisungen

Die Einspeisedaten flir Dampf, Wasserstoff, Csl und andere SP-Aerosole in das Con-
tainment aus /JAC 00/ sind in Tab. 3-1 zusammengefasst. Es werden die Aerosolkom-
ponenten Csl, Ag, 10x, und Restaerosol (AEREST) simuliert. In AEREST sind alle an-
deren Komponenten wie SP, Steuerstabmaterial, sowie Bindel und Strukturmaterial

zusammengefasst.

Die l>-Einspeisung wird aufgrund einer Abschatzung von IRSN vorgegeben, da die
Messung kein eindeutiges Ergebnis lieferte. Die Abschatzung ergab, dass 1,25 % des
ins Containment freigesetzten lods gasférmiges |, waren. Es konnte aber nicht geklart
werden, ob das I, tatsdchlich aus dem Primarkreis und damit aus dem Kern stammt

oder ob es erst im Containment gebildet wurde.

Tab. 3-1 Einspeisung von Gas, lod und Aerosol ins Containment

Ein- Zo- | Einspeisezeit, | Masse, MMD*, | o** Anmerkungen
spei- ne [s] [a] [um]
sung
Dampf | C6l 0-18610 2.5710* |- -
C6l 8760 — 14460 | 0.101 - - Aus der Hillrohr-
H, und 15380 — Oxidation
17320
N C6l |8200-35220 |-1.82:10° | - - Abzug durch Pro-
2 benahme
Csl Ceol 10500 — 17522 | 1.48 1.61 1.9 Aerosol, davon 0.72
g lod
Ceol 10500 — 17523 | 9107 - - Entspricht 1.25 %

des gesamten lods,
das ins Containment
freigesetzt wurde

I

Ag C6l | 11040 -17150 | 31.9 1.61 1.9 | Aerosol, 10 % AgOy
C6l 12810 — Ende | berech- 0.2 2.0 I0Ox berechnet von
IOx der Rechnung | net AIM; Aerosolpara-
meter aus THAI-
Experimenten
C6l 10050 — 17550 | 75.5 1.61 1.9 Umfasst alle ande-
Rest- ren Aerosole SP,
aero- Steuerstabmaterial,
sol Blindel und Struk-

turmaterial, etc.

fur Aerosole * massengemittelter Median-Durchmesser, ** Standardabweichung

11



3.1.3

3.1.31

Die thermohydraulischen Ergebnisse, das sind im Wesentlichen der Gesamtdruck im
Containment, die Atmospharentemperaturen und die Kondensationsraten am nassen
Condenser, sind in guter Ubereinstimmung mit den Messwerten. Dies ist auf die kon-

trollierten Wandtemperaturen zurlckzufiihren. Die Temperaturen weichen nicht mehr

Rechenergebnisse

als + 1 K von den Messwerten ab /JAC 00/.

Die berechneten Atmospharenstrome (Naturkonvektion) stellen sich als stark genug
heraus, die luftgetragenen SP im Containment stets gut zu durchmischen. Messwerte

zu den Stromen liegen nicht vor, doch deuten alle Messergebnisse auf eine stets ho-

mogene Verteilung der SP im Containment hin.

In Abb. 3-2 ist die gemessene und berechnete Csl-Aerosclkonzentration wiedergege-

Thermohydraulische und Aerosol-Ergebnisse

ben. Das aus dem Primarkreis eingespeiste Csl lagert sich schnell ab.
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3.1.3.2 lodergebnisse

Die wichtigsten lodspezies sind die luftgetragenen, die im Falle eines Containment-
lecks an die Umgebung entweichen kdnnen. Das sind I, Organoiod und die aerosol-

formigen Spezies Csl und 10x. Sie bilden den lodquellterm.
lod im Gas

Abb. 3-3 zeigt die gemessenen und mit COCOSYS-AIM gerechneten gasférmigen .-
Konzentrationen. Am Anfang des Versuchs (Konzentrationsspitze) ist ausschlief3lich
das aus dem Primarkreis direkt eingespeiste I, im Containment vorhanden, 1,25 % des
gesamten freigesetzten lods. Dieses lagert sich schnell auf den Oberflachen ab. Im
weiteren Verlauf wird durch Radiolyse im Containmentsumpf neues |, gebildet und es
stellt sich mit den Abbaureaktionen in der Gasphase (l,-Ablagerung, 1,/Ozon) ein
Gleichgewicht ein. Nach dem Abwaschen des elliptischen Bodens steigt die Konzentra-
tion in der Gasphase wegen der héheren I'-Konzentration im Sumpf. In der Rechnung

wird die I;(g)-Konzentration um etwa einen Faktor 6 unterschatzt.

PHEBUS FPT1, COCOSYS-AIM Calculation
I
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Abb. 3-3 l, Konzentration im Containment
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Der Verlauf der Organoiodkonzentration ist in Abb. 3-4 dargestellt. Die Ubereinstim-
mung der Rechen- mit den Messwerten ist generell gut, nur die gemessene Konzentra-

tionsspitze am Anfang des Versuchs wird nicht korrekt wiedergegeben.
Abb. 3-5 zeigt die |Ox-Konzentration im Containment. Es sind nur drei Messwerte ver-

fugbar. Insbesondere nach dem Abwaschen lasst sich der gerechnete Konzentrations-
verlauf nicht Gberprifen.

PHEBUS FPT1, COCOSYS-AIM Calculation
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Abb. 3-4  Organoiodkonzentration im Containment
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PHEBUS FPT1, COCOSYS-AIM Calculation
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Abb. 3-5 IOx-Konzentration im Containment

lod im Sumpf

Durch Hydrolyse und radiolytische Prozesse werden im Sumpf bei einem pH zwischen
4.55 und 5.77 die Spezies l,, 103, I’ und HOI gebildet. I, und I reagieren mit den Ag-
bzw. AgOx-Partikeln zu schwerléslichem Agl (Abb. 3-6). Diese Reaktionen hangen un-

ter anderem von der spezifischen Oberflache der Ag-Partikel ab. Je groRer die spezifi-

sche Oberflache, desto schneller laufen die Reaktionen im Sumpf ab.

In AIM ist die spezifische Oberflache der Ag- und AgOx-Partikel fiir Containment-
Sumpf-Anwendungen auf 5.7-10° m2-g” gesetzt. Das entspricht einer mittleren Parti-
kelgroRe von 100 um. Dabei wird angenommen, dass die schweren Silberpartikel im

Sumpf schnell in den sogenannten Schlamm auf dem Sumpfboden sedimentieren und

dort weiter agglomerieren.
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PHEBUS FPT1, COCOSYS-AIM Calculation
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Abb. 3-6  Agl-Konzentrationen im Sumpf

Abgelagertes lod

Abgelagertes lod wurde nur am nassen Condenser gemessen Abb. 3-7. Die Messung
mit dem Online-Gammaspektrometer erfasst das gesamte lod, das sich im Wesentli-
chen aus abgelagertem Csl-Aerosol, physisorbiertem I, und chemisorbiertem lod zu-

sammensetzt.

Das mit AIM berechnete abgelagerte lod ist hauptsachlich Csl. Bis zum Abwaschen
des elliptischen Bodens bei t = 69,5 h stimmen Rechen- und Messwerte sehr gut Gber-
ein. Durch Wandkondensation am Condenser wird dann in der Rechnung ein Grolteil
des abgelagerten, wasserldslichen Csl in den Sumpf gespult. Durch die erhéhte 15(g)-
Konzentration im Gas nach dem Abwaschen steigt die adsorbierte 1, Menge und in der
Folge das chemisorbierte lod am Condenser an. Die Messung zeigt keine Anderung
der gesamten lodmenge am nassen Condenser. Eine mogliche Erklarung ist eine radi-
olytische Reaktion des abgelagerten Csl mit der Farbe. In AIM ist eine solche Reaktion
nicht modelliert.

Die lodrechnung zu PHEBUS FPT1 ist die Referenzrechnung fur die Unsicherheits-

und Sensitivitatsuntersuchung. Details der Rechnung sind in /BOS 12/ beschrieben.
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PHEBUS FPT1, COCOSYS-AIM Calculation
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4 Unsicherheits- und Sensitivitatsuntersuchung

41 Kurzer Abriss der angewandten Methodik der probabilistischen

Unsicherheits- und Sensitivitatsanalyse (,,GRS-Methode*)

Ziel von Analysen zur Unsicherheit und Sensitivitat von Anwendungen komplexer Re-

chenmodelle ist die Beantwortung von zwei Fragen:

(1) Wie grol} ist der gemeinsame Einfluss aller Eingangsunsicherheiten auf die Er-

gebnisse des Rechenmodells? (Unsicherheitsanalyse)

(2) Welche dieser Eingangsunsicherheiten tragen am meisten zur der Unsicherheit

im Ergebnis bei? (Sensitivitatsanalyse)

Aussagen zu (1) sind u. a. von Bedeutung:

— beim Vergleich von Rechenmodellergebnissen mit Genehmigungsanforderungen.
Damit lassen sich die Konservativitat von Eingangsparametern und das Einhalten

von Grenzwerten quantitativ bewerten.

— beim Vergleich von Rechenmodellergebnissen mit Messwerten bei Voraus- oder
Nachrechnung von Experimenten. Damit l&sst sich der Grad der Ubereinstimmung

von Experiment und Rechnung bewerten.

— beim Vergleich von Ergebnissen verschiedener Rechenmodelle zu demselben
Szenario. Damit 13sst sich der Grad der Ubereinstimmung der Ergebnisse der be-

teiligten Rechenmodelle untereinander bewerten.

Aussagen zu (2) liefern Anhaltspunkte dafur, wo der Kenntnisstand durch weitere theo-
retische Untersuchungen, Experimente, Expertenbefragungen, Literaturrecherchen,
Datensammlungen usw. vorrangig verbessert werden sollte, um die Unsicherheit der
Ergebnisse des Rechenmodells in moéglichst effizienter Weise zu reduzieren. Damit
kénnen Schwerpunkte fiir die Weiterentwicklung und Verbesserung des Rechenmo-
dells gesetzt oder Hinweise geliefert werden, wo Entwicklungsarbeiten eingestellt wer-
den kénnten, weil durch genauere Modellierung keine wesentliche Reduzierung der

Gesamtunsicherheit der Rechnung mehr zu erzielen ist.

Hauptmerkmale der in der GRS entwickelten Methode zur Unsicherheits- und Sensitivi-
tatsanalyse ("GRS-Methode"), wie sie in der vorliegenden Studie angewandt wurde,

sind:
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Die Quantifizierung der epistemischen Eingangsunsicherheiten, d. h. der Unsicher-
heiten im Kenntnisstand zu den Eingangsparametern, erfolgt probabilistisch durch
Angabe von Wahrscheinlichkeitsverteilungen unter Zugrundelegung der
Bayes’schen oder subjektivistischen Interpretation des Wahrscheinlichkeitsbegriffs,
(Wahrscheinlichkeit zur Quantifizierung des Kenntnisstandes = ,Grad des Fur-

wahrhaltens®, ,degree-of-belief*).

Die ,Fortpflanzung“ der Eingangsunsicherheiten durch das Rechenmodell bis zum
Endergebnis erfolgt mit Methoden der Monte-Carlo-Simulation, d. h. durch Zufalls-
auswahl der Parameterwerte gemal den zugrunde gelegten Wahrscheinlichkeits-
verteilungen. Wegen des hohen Rechenzeitbedad. h.rfs der verwendeten Re-
chenmodelle (z. B. ATHLET, ASTEC, COCOSYS etc.) muss der Stichprobenum-
fang, d. h. die Anzahl der im Zuge dieser Monte Carlo Simulation durchzufiihren-

den Rechenlaufe, méglichst gering gehalten werden.

Aussagen zur resultierenden Ergebnisunsicherheit basieren auf statistischen Me-
thoden der ,geordneten Stichproben® (,order statistics“) und werden in Form vertei-
lungsfreier statistischer Toleranzgrenzen formuliert. Die ,Scharfe* dieser Unsicher-
heitsaussagen wird dabei durch zwei statistische GréRRen 3 und y vorgegeben

B = ,Wahrscheinlichkeitsinhalt®, ,,Uberdeckungswahrscheinlichkeit“,
~probability content, ,coverage” gibt an, welcher Anteil der Ergebnisunsicherheit
von den zu ermittelnden Grenzen erfasst werden soll (in der Regel B = 0,95 bzw.
95%), und

y = ,Vertrauensgrad®, ,Konfidenzniveau®, ,confidence level“ gibt an, mit
welcher statistischen Sicherheit (Vertrauen, Konfidenz) dies aufgrund der Be-
schranktheit des Stichprobenumfangs gelten soll (in der Regel y = 0.95 bzw. 95%).
Hiermit wird der Einfluss des Schatzfehlers bericksichtigt, der aus einer begrenz-
ten Anzahl von Rechnungen resultiert.
In der gangigen internationalen Praxis wird eine Aussage Uber die Gesamtunsi-
cherheit des Rechenergebnisses mit einer Wahrscheinlichkeit § von mindestens
95% und einem Vertrauensgrad y von ebenfalls mindestens 95% gefordert. Bei ei-
ner Gaulverteilung wurde dies in etwa dem Bereich p + 26 (Mittelwert + doppelte
Standardabweichung) entsprechen. Die Standardabweichung ist gleich der Wurzel
aus der Varianz, d. h. dem Mittelwert der quadrierten Abweichungen. Eine Abde-
ckung der doppelten mittleren Abweichung wird als adaquat und ausreichend an-

gesehen.
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Sensitivitatsaussagen sollen zum Ausdruck bringen wie hoch der Beitrag ist, den
die Unsicherheit in jedem der einzelnen Eingangsparameter zur Gesamtunsicher-
heit in der ErgebnisgroRe liefert, d. h. ,Sensitivitat® wird im Sinne von Unsicher-
heitsimportanz, ,uncertainty importance® verstanden. Solche Sensitivitdtsaussagen
basieren auf geeigneten Sensitivitdtsmallen oder Sensitivitatsindizes (,uncertainty
importance indices®), in deren Berechnung sowohl die im Rechenmodell abgebilde-
ten funktionalen Zusammenhange als auch die Verteilungen zur Quantifizierung

der Unsicherheiten in den einzelnen Parametern eingehen.

Die ,GRS-Methode“ hat gegeniiber anderen Methoden der Unsicherheits- und Sensiti-

vitatsanalyse folgende Vorteile:

Sie ist ohne Einschrankungen auf jedes beliebige Rechenmodell anwendbar. Be-
sondere Anpassungen des Rechenprogramms sind nicht noétig, auer dass die
Werte der zu variierenden Parameter Uber den Eingabedatensatz zuganglich sein

sollten.

Die Anzahl N der durchzufihrenden Rechenlaufe hangt nur von der geforderten
.Scharfe* der Unsicherheitsaussagen ab, ausgedriickt durch die beiden statisti-
schen Grofien B (= zu erfassende Unsicherheit) und y (= gewtlinschte statistische
Konfidenz aufgrund der Beschranktheit des Stichprobenumfangs N), nicht aber von
der Anzahl der beteiligten unsicheren Eingangsparameter oder der resultierenden

Ergebnisvariablen.

Die Herleitung der Aussagen zur Sensitivitdtsanalyse erfolgt auf der Basis dersel-
ben Modellrechnungen wie die Herleitung der Aussagen zur Unsicherheitsanalyse,

es werden also hierfir keine zusatzlichen Rechenlaufe bendtigt.

411 Durchzufiihrende Schritte einer Unsicherheits- und Sensitivitatsana-

lyse

Fiar die Durchfuhrung der Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse sind folgende Ar-

beitsschritte erforderlich:

Erstellung eines Eingabedatensatzes fur das COCOSYS-AIM Rechenmodell (Re-

ferenzfall).

Auswahl von Eingabeparametern, deren Unsicherheiten fiir einflussreich gehalten

werden, hier 93 unsichere Parameter, s. Kapitel 4.3.

20



Vorausauswahl der Ergebnisvariablen, flir welche die Unsicherheits- und Sensitivi-

tatsaussagen gemacht werden sollen, hier 28 Ergebnisvariablen, s. Kapitel 4.6.

Praparierung des Eingabedatensatzes zur Aufnahme der zu variierenden Parame-
terwerte fir die Durchfihrung der Variationsrechnungen und zur Ausgabe der ge-

wilinschten Ergebnisgrofien.

Quantifizierung der Parameterunsicherheiten

Fir jeden der ausgewahlten 93 Eingabeparameter Festlegung von Referenzwert,
Wertebereich, Wahrscheinlichkeitsverteilung und evtl. weiterer Zusatzbedingungen
wie z. B. Abhangigkeiten mit anderen Parametern, die im Zuge der Monte Carlo
Simulation zu beachten sind. Im vorliegenden Fall wurden Korrelationskoeffizienten
von jeweils 0.5 zwischen den Parametern Nr. 10, 12 und 15 festgelegt, um die
Kenntnisstandabhangigkeit zwischen diesen Parametern zu quantifizieren, s. Ka-
pitel 4.4. Es wurden Uberwiegend die Verteilungstypen Uniform, Log-Uniform,
Dreiecks, Log-Dreiecks zur Quantifizierung der Parameterunsicherheit verwendet.

Begrindung dazu s. weiter unten.

Durchfuhrung der Zufallsauswahl von Parameterwerten und der entsprechenden
Variationsrechnungen mit COCOSYS-AIM

Fir alle unsicheren Parameter werden aus den festgelegten Wertebereichen ent-
sprechend den festgelegten Wahrscheinlichkeitsverteilungen und Abhangigkeiten
jeweils N = 208 Parameterwerte nach dem Zufallsprinzip ausgewahlt (Monte-
Carlo). Mit diesen Parameterwerten werden dann die entsprechenden N = 208
Eingabedatensatze erstellt und die Rechenlaufe mit COCOSYS-AIM durchgefiihrt
(Begriindung fur die Wahl von N = 208 s. unten). Aus jedem Rechenlauf ergibt sich
dann jeweils ein alternativer zeitabhangiger Verlauf fiir jede der 28 betrachteten

Ergebnisgroflien.

Berechnung, geeignete Speicherung und gemeinsame graphische Darstellung der
Ergebnisse der N = 208 Variationsrechnungen, d. h. der 208 Zeitverlaufe fir jede

der betrachteten 28 Ergebnisvariablen.

Unsicherheitsanalyse Bestimmung und graphische Darstellung der (zeitabhangi-
gen) Unsicherheitsbereiche aus den Ergebnissen dieser N = 208 Variationsrech-
nungen in Form zeitabhangiger zweiseitiger statistischer 95%/95% Toleranzgren-

zen fur die ausgewahlten Ergebnisvariablen (Formeln dazu s. unten).
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— Sensitivitdtsanalyse Berechnung und graphische Darstellung zeitabhangiger Sen-
sitivitatsindizes zur Ermittlung der Rangfolge der Beitrage der einzelnen Parame-
terunsicherheiten zur Unsicherheit der jeweiligen ErgebnisgroRe (Formeln dazu s.

unten).

— Diskussion und Interpretation der Analyseergebnisse.

Weitere Erlauterungen

1. Begrindung der Wahl der Verteilungstypen Uniform, Dreieck, Log-Uniform und
Log-Dreieck zur Quantifizierung der Parameterunsicherheit und deren graphische
Veranschaulichung:

- Die Uniformverteilung (auch Rechtecks- oder Gleichverteilung genannt) wird
verwendet, wenn nur der Wertebereich (Intervall, min. und max.) eines Parameters
gegeben ist, sonst aber keine weiteren Informationen oder Kenntnisse Uber diesen
Parameter vorliegen. Alle Werte innerhalb des Intervalls sind dann als gleichwahr-
scheinlich zu betrachten, d. h. keinem der Werte wird gegenlber den Ubrigen in ir-
gendeiner Weise der Vorzug gegeben (sog. ,Maximum-Entropie-Prinzip*). Die Uni-
formverteilung wurde vorwiegend verwendet, wenn die Unsicherheit eines Para-
meters direkt oder Uber einen additiven Term zum Referenzwert zu quantifizieren
war.

- Die Dreiecksverteilung ist dann angebracht, wenn zusatzlich zum Werteintervall
(min., max.) eines Parameters auch ein Modalwert (in der Regel der Referenzwert)
vorliegt, bei welchem die Verteilungsdichte ein ausgepragtes globales Maximum
besitzen soll, sonst aber keine weiteren Informationen oder Kenntnisse Uber die-
sen Parameter vorliegen. Der Modalwert/Referenzwert muss nicht in der Mitte des
Werteintervalls liegen. Die Verteilungsdichte hat die Form eines Dreiecks mit der
Spitze Gber dem Modalwert. Den vom Modalwert weiter entfernten Werten kommt
daher naturgemal} eine geringere Wahrscheinlichkeit zu als den naher liegenden.
Die Streubreite (Varianz) der Werte im Zuge der Zufallsauswahl bei der Dreiecks-
verteilung ist damit geringer als bei einer Uniformverteilung tGber demselben Inter-
vall. Auch diese Verteilung wurde verwendet, wenn die Unsicherheit eines Para-
meters direkt oder Uber einen additiven Term zum Referenzwert zu quantifizieren
war und die entsprechende Uniform-Verteilung als zu breit gestreut beurteilt wur-
de.

Die Log-Uniform-Verteilung geht aus der Uniform-Verteilung durch die Exponen-
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tialtransformation hervor oder, anders ausgedrickt, der Logarithmus einer Log-
Uniform verteilten Variablen ist Uniform verteilt. Die Log-Uniform ist besonders
dann angebracht, wenn die Unsicherheit eines Parameters durch einen multiplika-

tiven unsicheren Korrekturfaktor bezogen auf den Referenzwert reprasentiert wer-

den soll. Der Werteintervall dieser Verteilung hat die Form [1/a, a] mit a>1 und die
Wahrscheinlichkeitsdichte ist f(x) = c/x, mit ¢ = 1/(2Ina). Daruber hinaus gilt die
charakteristische und erwunschte Eigenschaft, dass im beliebigen rechten Teilin-
tervall der Form [1,b] genauso viel Wahrscheinlichkeit/Unsicherheit liegt wie in
dem entsprechenden linken Teilintervall [1/b, 1] und zwar fir jeden Wert b mit
1<b<a. Grob gesprochen bedeutet dies z. B., dass der zutreffende Parameterwert
im Vergleich zum Referenzwert mit der gleichen Wahrscheinlichkeit héchstens
doppelt so gro} wie mindestens halb so grof3 sein kann.

Die Log-Dreiecksverteilung (mit Modalwert bei 1) wird, ahnlich der Log-Uniform-
Verteilung, ebenfalls zur Darstellung und Quantifizierung der Unsicherheit eines
Parameters durch einen multiplikativen unsicheren Korrekturfaktor verwendet.
Die Streubreite (Varianz) der Log-Dreiecksverteilung ist naturgemal’ geringer als
die der entsprechenden Log-Uniform Verteilung. Ansonsten bestehen die gleichen
Beziehungen, insbesondere die gleichen Symmetrieverhaltnisse wie bei der Log-
Uniform-Verteilung, s. oben.

Neben den jeweiligen Wahrscheinlichkeitsverteilungen zur probabilistischen Quan-
tifizierung der Unsicherheit der einzelnen Parameter wurden auch Korrelations-
koeffizienten zur Quantifizierung der Kenntnisstandabhangigkeit zwischen ein-
zelnen Parametern festgelegt, und zwar jeweils ein Korrelationskoeffizient von 0.5
zwischen den Parametern 10 und 12, 10 und 15, sowie 12 und 15 (vgl. Tab. 4-4).
Interpretation dazu: Die Unsicherheit der beteiligten Parameter setzt sich jeweils
,zur Halfte* aus einem identischen gemeinsamen Anteil und einem unabhangigen
individuellen Anteil zusammen.

Die in der vorliegenden Studie verwendeten Verteilungstypen sind in Abb. 4-1

schematisch dargestellt.
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part 2: f(x) = 2 (In max - In x) / [(In max - In mod) (In max -In min)]

Abb. 4-1 Graphische Veranschaulichung der Verteilungstypen zur Quantifizierung

der Parameterunsicherheiten

2. Begrindung fir die Wahl von N = 208 und Formeln zur Bestimmung der entspre-
chenden 95%/95%-Unsicherheitsbereiche:
Fur die vorliegende Analyse wurden N = 208 Rechnungen durchgefihrt. Jede die-
ser Rechnungen liegt eine der N = 208 verschiedenen, nach dem Zufallsprinzip
generierten Wertekombinationen der 93 Eingangsparameterwerte zu Grunde. Da-
bei wurden alle Parameter gleichzeitig variiert und die Werte durch einfache Zu-
fallsauswahl (,simple random sampling“) aus den spezifizierten Wahrscheinlich-
keitsverteilungen bestimmt unter entsprechender Berlcksichtigung eventueller
Abhangigkeiten zwischen den Parametern /KRZ 88/. Die Gesamtheit der resultie-
renden N = 208 alternativen (zeitabhangigen) Modellergebnisse bildet dann eine
Stichprobe aus der (zeitabhangigen) Wahrscheinlichkeitsverteilung fir jede der in-
teressierenden Ergebnisgrofien zu festgelegten Zeitpunkten. Diese Anzahl N ist

bei der Anwendung der GRS-Methode unabhangig von der Anzahl der unsicheren
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Modellparameter und der Anzahl der interessierenden Ergebnisgrofien. Sie hangt
lediglich von den geforderten statistischen Eigenschaften der zu bestimmenden

Toleranzgrenzen ab, ausgedriickt durch die beiden statistischen Grofen:

B = zu erfassende Unsicherheit (hier B = 0.95) und
Yy = gewlnschte statistische Konfidenz aufgrund der Beschranktheit

des Stichprobenumfangs N (hier y = 0.95).

Die Bestimmung der einseitigen (oberen) Toleranzgrenze L erfolgt auf der Basis
der ,order statistics®, d. h. der N der GréRRe nach sortierten Werte y(1N) < y(2N)
<......<2 Y(NN) der betrachteten ErgebnisgréfRe Y zum festgelegten Zeitpunkt, und

zwar gemal der Gleichung
L =y(sN) Gl. 4-1

(1) d. h. als der sortierte Y-Wert Nr. s von insgesamt N. Mit anderen Worten,
die obersten N-s Werte werden eliminiert. Der gesuchte Index se{1,...,N}

bestimmt sich aus der Beziehung

%(N] Bi (1—B)N_i <l-v, Gl. 4-2
i=s\ 1

1=8

(2) die zwischen N, s, B und y bestehen muss, damit L = y(sN) ein einseitiges
(B,y)-Toleranzlimit ist /GUT 70/, /IKRZ 90a/, /GLA 08/. Die nachfolgende Ta-
belle zeigt einige Wertpaare (N,s), die aus der obigen Beziehung Gl. 4-2 fiir
(B,y) = (0.95, 0.95) bestimmt wurden.

Tab. 4-1 zeigt einige Werte von N und den dazugehérigen Index s, ermittelt aus
der obigen GI. 4-2 fur $ = 0.95 und y = 0.95, so dass die ,order statistics® y(sN) ein

einseitiges 95%/95%-Toleranzlimit ist.
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Tab. 4-1  Alternative Modellergebnisse N und Index s

N |59 93 |124 | 163 | 181 | 208 | 234 | 260 | 286 | 311 | 336 | 361 | .... | 555

s | 5992|122 | 150 | 177 | 203 | 228 | 263 | 278 | 302 | 326 | 350 | .... | 536

Danach sind z. B. mindestens N = 59 Rechenlaufe erforderlich, um ein einseitiges obe-
res (oder unteres) 95%/95%-Toleranzlimit bestimmen zu kénnen, welches dann aus
dem 59-ten, d. h. dem groBten der 59 Werte besteht.

Die Tabelle kann auch so gelesen werden, dass man, um das einseitige 95 %/95 %-
Toleranzlimit zu erhalten, die obersten (oder untersten) N-s Werte aus der Stichprobe

entfernen darf.

Die zweiseitigen Limits ergeben sich aus derselben Formel, nur dass nun zwei Indices
s1 und s2 €{1,...,N} mit s1<s2 so zu bestimmen sind, dass die insgesamt zu eliminie-
renden Werte s1 = N - s2 +1 gleichmalig auf beide Seiten verteilt werden. Dieses Vor-
gehen flhrt zu Tab. 4-2. Sie zeigt einige Werte von N und die dazugehdrigen Indizes
s1 und s2, so dass die beiden Werte y(s1N) und y(s2N) der ,order statistics“ ein zwei-

seitiges 95%/95%-Toleranzintervall bilden.

Tab. 4-2  Alternative Modellergebnisse N sowie die Indizes s1 und s2

N |93 |153 | 208" 260 311 | 361410 | ......... 1013
s2 |93 | 152 | 206 257 307 | 356|404 | ........ 994
s1 | 1 2 3 4 5 6 7 | 20

*in vorliegender lod-Analyse

Nach dieser Methode waren also mindestens N = 93 Rechenlaufe erforderlich, um ein
zweiseitigen 95 %/95 %-Toleranzintervall bestimmen zu kénnen, welches dann aus
dem 1-sten, d. h. dem kleinsten, und dem 93-ten, d. h. dem gréflten der 93 Werte be-

stehen wiirde (erste Wertespalte). Die 3-te Wertespalte ist fir die vorliegende Studie
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relevant und besagt, dass bei N = 208 Rechenlaufen das 95%/95%-Toleranzintervall
aus dem dritt kleinsten und dem dritt grofdten der 208 Stichprobenwerte besteht, mit
anderen Worten, dass man von insgesamt N = 208 Stichprobenwerten die kleinsten
zwei und die groRten zwei eliminieren darf. Gegenlber dem Mindeststichprobenum-
fang von N = 93 hat der erhdhte Stichprobenumfang zwei Vorteile: (1) Reduzierung der
Konservativitat der so ermittelten Toleranzlimits, vgl. /GLA 08/ und (2) Erhéhung der

Genauigkeit der resultierenden Sensitivitatsaussagen (,importance ranking®).

Weitere Einzelheiten zur Unsicherheitsanalyse nach der ,GRS-Methode" und zusatzli-
che Literaturhinweise kdnnen den Referenzen /KRZ 90a/ /GLA 05/ /GLA 08/ entnom-

men werden.

41.2 Sensitivitatsanalyse

Aufgabe der Sensitivitatsanalyse ist es festzustellen, wie hoch der Beitrag ist, den die
Unsicherheit in jedem der einzelnen Eingangsparameter zur Gesamtunsicherheit in der
Ergebnisgrofie liefert. Gemal der Hohe der einzelnen Beitrage ergibt sich eine Rang-
ordnung unter den unsicheren Eingangsparametern beziiglich des Einflusses ihrer Un-
sicherheiten auf die Unsicherheit der ErgebnisgrofRe (,uncertainty importance ranking®).
Diese Rangordnung liefert nitzliche Hinweise darauf, wo der Kenntnisstand vorrangig
verbessert werden sollte, um die Unsicherheit im Ergebnis mdglichst effektiv zu redu-

zieren.

Im Vordergrund des Interesses einer Sensitivitatsanalyse steht also nicht die Frage,
wie sensitiv ist der Wert einer ErgebnisgroRe gegentiber kleinen Schwankungen der
Werte der einzelnen unsicheren Eingangsparameter um den jeweiligen Nominalwert
(slokale®, ,differentielle” Sensitivitat), sondern vielmehr, wie stark hangt die Unsicherheit
einer Ergebnisgrofe von den Unsicherheiten in den einzelnen Eingangsparametern ab
(,globale“ Sensitivitat im Sinne von Unsicherheitsimportanz, ,uncertainty importance®).
Im ersten Fall sind nur die im Rechenmodell abgebildeten funktionalen Beziehungen
zwischen Eingangsparametern und Ergebnisgrofie wirksam, im zweiten zusatzlich
auch die durch Wahrscheinlichkeitsverteilungen quantifizierten Parameterunsicher-

heiten.

Bei Anwendung der ,GRS-Methode® erhalt man die Sensitivitdtsinformation auf der Ba-

sis derselben N = 208 Rechenlaufe wie sie zur Ermittlung der Unsicherheitsergebnisse
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bereits durchgefliihrt wurden. Zusatzliche Modellrechnungen eigens zum Zwecke der

Sensitivitdtsbestimmung werden also nicht bendtigt.

Die gewilinschte Rangordnung unter den unsicheren Parametern gemalf} ihrem Beitrag
zur Ergebnisunsicherheit erhalt man mit Hilfe von Sensitivitatsmalen oder -indizes. Ein
Sensitivitdtsmal} fir eine ErgebnisgroRe Y beziiglich eines unsicheren Parameters X
ist ein in der Regel normierter, d. h. zwischen -1 und +1 liegender Zahlenwert, der die
Starke des Einflusses der Unsicherheit dieses Parameters auf die Unsicherheit der Er-

gebnisgréfe quantitativ zum Ausdruck bringt.

Es gibt viele unterschiedliche Arten von Sensitivitatsmalien mit unterschiedlichen Ei-
genschaften und Besonderheiten. Um zu beurteilen, welche von ihnen im jeweiligen
Fall die geeigneten sind, ist nicht nur die genaue Kenntnis dieser Eigenschaften und
Besonderheiten erforderlich, sondern haufig sind auch zuséatzliche Untersuchungen
durchzufuhren. Im Rahmen der GRS-Methode werden in der Regel standardmafig die
sog. korrelationsbasierten Sensitivitdtsmalle angewandt, wie z. B. der gewdhnliche
Korrelationskoeffizient, der standardisierte Regressionskoeffizient, der partielle und der

semipartielle Korrelationskoeffizient.

Um auch nicht-lineare Zusammenhange zu erfassen, werden haufig Rangtransformati-
onen durchgefuhrt. Die Originalwerte der Parameter und der Ergebnisse werden dabei
durch die entsprechenden Range innerhalb der entsprechenden Stichproben substitu-
iert. Aus diesen Rangwerten kdnnen dann in analoger Weise die entsprechenden
rangkorrelationsbasierten Sensitivitdtsmalle berechnet werden, so z. B. die Rang-
Korrelationskoeffizienten, die den Grad eines monotonen Zusammenhangs zwischen

Parameter X und ErgebnisgréRe Y angeben.

Mehr Details zu diesen und weiteren SensitivitatsmalRen siehe, /KRU 58/, /IMA 85/,
/KRZ 90b/, /[HOF 99/, /SAL 00/, /IKRZ 01/

Im vorliegenden Fall wurde fir die gesamte Analyse als Sensitivitdtsmal® der Rang-

Korrelationskoeffizient (nach Spearman, Abkirzung RCC Spearman’s Rank Correlati-

on Coefficient) gewahlt.
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Er wird nach der fir die vorliegende Studie ausgewahlten Formel

Y(R(y ) - Ry)(R(x )~ Rx)
1 1 Gl. 4-3

RCC(Y,X) = — —
\/z R(y)-Ry)” T(R(x)~Rx)’

ermittelt. Hierbei sind
R(y;) = Rang des Wertes y; innerhalb der N Stichprobenwerte der ErgebnisgroRe Y

R(x;) = Rang des Wertes x; innerhalb der N Stichprobenwerte des Parameters X

ﬁ , Ry = die entsprechenden Stichprobenrangmittelwerte.

Die wichtigsten Eigenschaften des Sensitivitatsmales RCC sind:
- -1<RCC = +1,
- ist die Ergebnisgrofie Y unabhangig von Parameter X, so ist RCC =0,
- ist die Ergebnisgrofie Y eine monotone steigende Fkt. in X, so ist RCC = +1,

- ist die Ergebnisgrofie Y eine monotone fallende Funktion in X, so ist RCC = -1.

Der Rang-Korrelationskoeffizient ist also ein MalR flir den Grad der monotonen Abhan-
gigkeit der ErgebnisgroRe Y vom Eingangsparameter X, im Unterschied zum gewoéhnli-
chen Korrelationskoeffizienten (nach Pearson), der nur den Grad der linearen Abhan-
gigkeit wiedergibt. Je groRer der Rang-Korrelationskoeffizient seinem Betrag nach ist,
desto groRer ist daher der Grad dieser Abhangigkeit und damit auch der Einfluss der
Unsicherheit des betreffenden Parameters auf die Unsicherheit der Ergebnisgrofle.
Das Vorzeichen des Rang-Korrelationskoeffizienten gibt die Ausrichtung dieses Ein-
flusses wieder. Ein positives Vorzeichen bedeutet, dass mit zu- oder abnehmenden
Werten des betreffenden Parameters die betrachtete ErgebnisgréfRe ebenfalls tenden-
ziell zu- oder abnimmt. Entsprechend bedeutet ein negatives Vorzeichen, dass sich
diese Ausrichtung umdreht. Diese Eigenschaft kann bei der Interpretation der Ergeb-

nisse der Sensitivitdtsanalyse von Bedeutung sein.

Die Darstellung der Sensitivitatsergebnisse fiir zeitabhangige ErgebnisgroRen erfolgt
weitgehend graphisch, indem der Verlauf des Rang-Korrelationskoeffizienten bezlglich
jedes einzelnen Parameters zu den fir die Analyse festgelegten Zeitpunkten tber der

Zeitachse aufgetragen wird.
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Man kann davon ausgehen, dass bei dem vorliegenden Stichprobenumfang von
N = 208 die Werte des Rang-Korrelationskoeffizienten RCC, die betragsmaliig kleiner
sind als etwa 0,15 bis 0,20, statistisch nicht signifikant sind und daher vernachlassigt

werden konnen.

In diesem Zusammenhang ist auch das sog. Rang-Bestimmtheitsmall RR?, auch ,mul-

tipler Rang-Korrelationskoeffizient* genannt, bedeutsam. Es wird nach der Formel

' 1
RR?=r1y, Ry 1ty Gl. 4-4

berechnet. Hierbei sind

ryx = Vektor der Rang-Korrelationskoeffizienten zwischen der Ergebnisgrofie Y
und der Gesamtheit aller Eingangsparameter X und
Rx x = Matrix der Rang-Korrelationskoeffizienten zwischen allen Eingangsparame-

tern X.

Das Rang-Bestimmtheitsmall RR? kann interpretiert werden als derjenige Anteil der
Unsicherheit der Ergebnisgrofie Y, der durch die Rang-Regression in allen Parametern
erklart wird. Je ndher der RR2-Wert bei 1 liegt, desto hoher ist dieser Anteil und desto
zuverlassiger sind die rang-basierten Sensitivitdtsmalle, zumindest die betragsmalig
grélReren unter ihnen. Jedoch ist Vorsicht geboten, wenn der Stichprobenumfang N die
Anzahl k der unsicheren Parameter nicht deutlich genug Ubersteigt. Ein hoher RR2-
Wert konnte dann auf den sog. ,overfit* der Rang-Regression infolge zu geringen
Stichprobenumfangs zurlickzufiihren sein, anstatt auf die hohe Gilte der Rang-
Regression. Im vorliegenden Fall, d. h. bei k = 93 unsicheren Parametern und N = 208
Rechenléufen ergibt sich fir RR? eine obere Signifikanzgrenze von etwa 0.53 (=95 %-
Quantil der Beta(k/2,(N-k-1)/2)-Verteilung). Wenn also der errechnete RR*-Wert diese
Signifikanzgrenze unterschreitet, kann die Variabilitat oder Unsicherheit der Ergebnis-
grofie durch die Rangregression in den unsicheren Parametern nicht mehr zufrieden-
stellend erklart werden. Eine Sensitivitdtsaussage auf der Basis der rang-basierten
Sensitivitatsmale ware dann u. U. nicht mehr zuverlassig. Dies war aber in der vorlie-

genden Studie nicht der Fall.

Mit der Sensitivitatsinformation ist ein zusatzliches Entscheidungskriterium fir die effi-
ziente Verbesserung der Aussagesicherheit von Rechenprogrammergebnissen gege-

ben. Es lassen sich zusatzliche Experimente oder andere Informationen zur Verbesse-
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rung des Kenntnisstandes zu wichtigen unsicheren Parameterwerten identifizieren, de-
ren Resultate voraussichtlich zur Verringerung der Unsicherheitsbereiche der Rechen-
ergebnisse fuhren. AuRerdem konnen die Sensitivitatsmalle Hinweise auf Fehler im
Rechenprogramm, seiner Eingabespezifikation oder auch auf Modellierungsdefizite

geben und so zur gezielten Verbesserung eines Rechenprogramms beitragen.

Weitere Einzelheiten zur Sensitivitatsanalyse und zusatzliche Literaturhinweise kénnen
den Referenzen /KRZ 90b/, /[HOF 99/, /[SAL 00/ enthommen werden.

413 SUSA - Programm

Die Anwendung der GRS-Methode bei der Durchflihrung einer Unsicherheitsanalyse
wird durch das Programmsystem SUSA (Programm-System flir Unsicherheits- und
Sensitivitats-Analysen) unterstitzt /KRZ 88/, /KRZ 90a/, /KRZ 90b/, /IKRZ 94/, IHOF
93/, IKLO 99/. Das in der GRS entwickelte Programmsystem SUSA ermdglicht eine
vollstandige und weitgehend automatisierte Durchfiihrung einer Unsicherheits- und
Sensitivitdtsanalyse von skalaren sowie von zeit- und/oder ortsabhangigen Modeller-
gebnissen. Mit SUSA wird die Aufgabe des Experten im Rahmen dieser Analyse im
Wesentlichen reduziert auf die Identifizierung der unsicheren Eingangsparameter und

auf die Quantifizierung des Kenntnisstandes zu diesen Parametern.

SUSA bietet eine grol’e Auswahl von Verteilungstypen fir unsichere Eingangsparame-
ter zur Quantifizierung der Unsicherheit von Parametern. Zur Quantifizierung der Ab-
hangigkeiten zwischen unsicheren Parametern kdnnen sowohl unterschiedliche Ab-
hangigkeitsmale als auch bedingte Verteilungen (Verwendung einer unterschiedlichen
Verteilung fur unterschiedliche Modell-Korrelationen im Rechenprogramm) sowie auch
funktionale Beziehungen eingegeben werden. Zur Generierung von Parameterstich-
probenwerten steht sowohl die einfache Zufallsauswahl (,simple random sampling®) als

auch das sog "Latin-Hypercube" -Auswahlverfahren zur Verfigung.

Nachdem mit jedem der ausgewahlten Parametervektoren eine Rechnung durchge-
fuhrt wurde, die zu jeder der interessierenden Ergebnisgréfien ein Resultat geliefert
hat, leitet SUSA daraus quantitative Unsicherheitsaussagen zu den Ergebnissen ab,
z. B. in Form von statistischen Toleranzgrenzen. Fir die Sensitivitdtsanalyse steht eine
Auswahl von verschiedenen SensitivitditsmalRen zur Verfigung. Alle Ergebnisse aus

der Unsicherheits- und Sensitivitatsanalyse werden grundsatzlich graphisch dargestellt.
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Fir SUSA existiert sowohl eine Workstation-Version als auch eine PC-Version. Die
Workstation-Version von SUSA ist eine flexible ,up-to-date“ Version auf dem neuesten
Entwicklungsstand hinsichtlich Methodik und Ergebnisdarstellung. Sie besteht aus ei-
ner Sammlung von ,stand-alone FORTRAN Programmen, die jeweils fur bestimmte
Aufgaben und Teilschritte der Analyse im Rahmen der ,GRS-Methode* zustandig sind.
Die Benutzung dieser Programme erfordert eine gewisse Vertrautheit mit der ,GRS-
Methode® und deren Ablauf. Diese Version wird deshalb vornehmlich bei GRS-internen

Anwendungen der Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse eingesetzt.

Die PC-Version mit ihrer menl- und dialoggesteuerten Benutzeroberflache bietet einen
hohen Grad an Benutzerkomfort. Diese Version bietet eine konsequente Benutzerfih-

rung durch die einzelnen Teilschritte der Analyse.

4.2 Identifizierung der unsicheren Parameter

Als erster praktischer Schritt der UaSA zum lodverhalten wurden die unsicheren Para-
meter in der COCOSY S-AIM Referenzrechnung zu PHEBUS FPT1 identifiziert.

Sie lassen sich grob in zwei Gruppen gliedern:
— Thermohydraulische- und Aerosol-Parameter

— lodparameter.

Zur Thermohydraulik und zum Aerosolverhalten im Containment wurden von der GRS
bereits mehrere Unsicherheits- und Sensitivitatsuntersuchungen mit unterschiedlichen
Schwerpunkten durchgeflihrt (s. unten). Der Versuch FPT1 ist in Bezug auf die Ther-
mohydraulik nicht sehr anspruchsvoll, da das Containment klein (10 m?) ist und alle
Strukturtemperaturen kontrolliert werden. Dies macht eine Auswahl und Quantifizierung
der Unsicherheiten der thermohydraulischen und Aerosolparameter vergleichsweise

einfach.

Zum lodverhalten im Containment wurde mit COCOSYS-AIM noch keine UaSA durch-
gefiihrt. Auch mit anderen vergleichbaren Codes (ASTEC-IODE, MELCOR-INSPECT)
sind solche Studien nicht bekannt. Bei einer Literaturrecherche im Internet wurden ein-
zig Unsicherheitsanalysen zu chemischen Systemen gefunden, doch lieferte keine fur

die vorliegende Studie verwertbare Informationen, wie z. B. zur Quantifizierung der Un-
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sicherheit chemischer Reaktionsparameter oder die Korrelation solcher Parameter fiir
Hin- und Ruckreaktion. Aus diesen Grinden war eine selektive Auswahl von unsiche-
ren Parametern nicht moéglich und es wurden praktisch alle in der Rechnung verwende-

ten lodparameter in die Analyse mit einbezogen.

Insgesamt wurden 93 unsichere Parameter identifiziert. 37 betreffen die Thermohyd-
raulik- und Aerosolrechnung sowie Randbedingungen fir die lod-Rechnung, wie der

pH-Wert des Sumpfes.

Thermohydraulische und Aerosol-Parameter

Fir die Auswahl der thermohydraulischen und Aerosolparameter wurden auch Ergeb-
nisse der friheren UaSA zur Aerosolrechnung mit FIPLOC zum Versuch VANAM-M2
/LAN 94/ sowie der Gasverteilungsrechnung mit ASTEC zum THAI Versuch TH13
(ISP-47) /GLA 08/ herangezogen. In Vordergrund stand bei der Auswahl der unsiche-
ren Parameter ein moglicher Einfluss auf die lodrechnung, wie er z. B. durch die Tem-

peratur gegeben ist.

Die Geschwindigkeit der meisten lodreaktionen hangt von der Gas- bzw. Sumpftempe-
ratur ab. Die Basiswerte der Reaktionskonstanten (BAS in /WEB 09a/) sind die kineti-
schen Konstanten bei 25°C. Fur hdhere Temperaturen wird im Allgemeinen eine Ab-

hangigkeit nach Arrhenius modelliert.

Auch Ablagerungs- und Resuspensionsprozesse von lodspezies auf Oberflachen (z. B.
die I,-Desorption von einer Stahlwand) sind temperaturabhangig. Dies gilt auch fir das
Konzentrationsgleichgewicht zwischen dem abgelagerten lod und dem lod in der Gas-

phase.

Weiter hat die Kondensationsrate am nassen Condenser Einfluss auf die Io-
Ablagerung und den Transport in den Sumpf (Abwaschen). Eine ahnliche Abhangig-
keit existiert beim Abwaschen des lods mittels Sprihen vom elliptischen Boden eben-

falls in den Sumpf.

Eine Reihe der lodreaktionen im Sumpf sind vom pH-Wert abhangig. Sie sind in der
Regel an der Wasserstoffionenkonzentration [H*], wie in Tab. 4-5 dargestellt, zu erken-

nen (s. z. B. Hydrolyse).
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Radiolytische Reaktionen des lods treten sowohl in der Wasserphase als auch in der
Gasphase auf. Sie spielen eine wesentliche Rolle bei der Bildung von flichtigem I, und
Organoiod im Containment. Daher ist die Dosisleistung in Sumpf und in der Atmo-

sphare ein wichtiger Parameter der Unsicherheits- und Sensitivitatsanalyse.

Erfahrungsgemal weisen die gemessenen Einspeiseraten grofere Unsicherheiten
auf, zumal diese bei PHEBUS in der Regel aus Aktivitatsmessungen abgeleitet oder

aus dem Containmentinventar zurtckgerechnet wurden, wie z. B. die Einspeiserate fur

lo.

Die Auswahl der unsicheren Aerosolparameter wie Formfaktoren, mittlere Materialdich-
te, atmospharische Grenzschichtdicke, etc. erfolgte in Anlehnung an die Ergebnisse
einer friheren UaSA /LAN 94/.

lodparameter

Wie bereits erwahnt, berechnet AIM die Konzentrationen von 26 lodspezies unter Be-
ricksichtigung von 70 chemischen Reaktionen und physikalischen Prozessen (z. B.
Adsorption auf Oberflachen). Dabei wird das Ubliche Konzept der chemischen Reakti-
onskinetik angewendet. Die allgemeine Form einer typischen Reaktionsgleichung, hier

exemplarisch mit 2 Ausgangsspezies und 2 Produktspezies, ist

k1

A+B—-C+D Gl. 4-5

k2

k1 ist die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante (im Folgenden verkirzt als Reaktions-
konstante bezeichnet) flir die Vorwartsreaktion und k2 die fiir die Rickwartsreaktion.
Die Geschwindigkeit der chemischen Reaktion (im Folgenden oft auch als Reaktionsra-
te bezeichnet) wird hier exemplarisch fur die Bildungsrate der Spezies C dargestellt
und ist dann

a[c]

ek k1[A][B] — k2[C][D] + S Gl. 4-6
[A], [B], [C] und [D] sind die volumenbezogenen molaren Konzentrationen der Aus-
gangs- und Produktspezies, wobei die Verwendung molarer Konzentrationen anstelle

der chemischen Aktivitaten in den in Storfallchemie-Problemen zu behandelnden nied-
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rigen Konzentrationsbereichen eine sinnvolle Naherung / Vereinfachung darstellt. S ist

die Quelle der Spezies C, z. B. durch Einspeisung.

Unsichere Parameter sind in der Regel die Reaktionskonstanten, also k1 und k2.

Fir jede der 70 Reaktionen in AIM wird eine Reaktionskonstante verwendet, darlber
hinaus kénnen die kinetischen Ansatze jedoch auch noch weitere Modellparameter
enthalten. Auch wichtige Modellparameter werden in dieser Studie mit betrachtet. Ins-
gesamt wurden 56 chemische Reaktionskonstanten als potentiell unsichere Parameter
berlicksichtigt. Unberlcksichtigt blieben nur solche Reaktionen, die in der analysierten
FPT1-Rechnung definitiv keine Rolle spielen, wie z. B. die Ablagerung von lodspezies
auf Beton, da Beton im PHEBUS-Containment nicht vorhanden ist. Tab. 4-3 gibt einen
Uberblick tber die potentiell unsicheren 93 Parameter, wobei die lod-Parameter einen
Grofteil davon darstellen. Details zu den angefuhrten lod-Parametern finden sich in
der AIM-Beschreibung /WEB 09a/.

Eine vollstandige Aufstellung aller unsicheren Parameter mit Darstellung des Refe-
renzwerts und der verwendeten statistischen Grundannahmen fur die UaSA mit Bezug
auf Thermohydraulik, Einspeisungen, Aerosol und lod-Moduldaten enthalt Tab. 4-4 in
Kapitel 4.5. Tab. 4-5, die ebenfalls in Kapitel 4.5 zu finden ist, enthadlt analoge Angaben

zu den lodreaktionen.

Tab. 4-3  Uberblick Uber die ausgewahlten unsicheren Parameter

Teilmodell Anzahl | Unsichere Parameter

Thermohydraulik 6 - Wandtemperaturen (Containment-
wand, Condenser, Sumpf)

- Warmeuberganskoeffizient

- Charakteristische Lange

- Nicht abwaschbare Aerosolkon-
zentration

Einspeisung 10 Einspeisedaten flr

- Dampf (Rate und Enthalpie)

- Csl-Aerosol (Rate und Partikelgro-
Re)

- Ag und AgO,-Aerosol (Rate und
PartikelgroiRe)

- Restaerosol (Rate und Partikelgro-
Re)

- I
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Teilmodell

Anzahl

Unsichere Parameter

Aerosol

- Diffusionsgrenzschichtdicke

- Aerosolmaterialdichte

- Turbulente Dissipationsrate

- Dyn. und Agglom.-Formfaktoren
- Kollisionseffizienz

- Wasserfilmdicke flr Abwaschen

Dosisleistung

in der Atmosphare und im Sumpf

lod-Moduldaten

- pH des Sumpfes

- Spezifische Oberflache der Ag-
Partikel

- |, und CHsl Massentransferkoeffi-
zienten Sumpf/Atmosphare

- Min. Wandkondensationsrate fur
nasse Bedingungen

- Anfangskonzentration von organi-
schem Material

- Anteil von abgelagertem |, der ab-
gewaschen wird

- 5 weiter Parameter fur I0x und
lod/Stahl-Reaktion

lod-Reaktionskonstanten

Hydrolyse von lod

- I, Hydrolyse (Schritt 1 von 2)

- Ruckreaktion von I,-Hydrolyse
(Schritt 1 von 2)

- l,-Hydrolyse (Schritt 2 von 2); HOI
Disproportionierung

- Ruckreaktion von I,-Hydrolyse
(Schritt 2 von 2); HOI Disproportio-
nierung

- |-Oxidation durch geléstes O,

Anorganische lod-Radiolyse

- Radiolytische I,-Bildung aus I

- Ruckreaktion der radiolytischen |-
Bildung aus I

- Radiolytische I>-Bildung aus 105

- Rickreaktion der radiolytischen |-
Bildung aus 105

lod/Silber-Reaktion

- Agl-Bildung aus Ag + I,

- Agl-Bildung aus AgO, + I

- AgO,-Bildung durch die Oxidation
von Ag

Homogene organische lodre-
aktionen in der Wasserphase

- Thermische CH;l-Bildung aus I,

- Thermische CHjsl-Bildung aus HOI
- radiolytische CHjl-Zersetzung

- Hydrolyse von CHj;l durch H,O

- Hydrolyse von CHjsl durch OH"

lodreaktionen mit Farbe in der
Wasserphase

- l,-Ablagerung auf Farbe
- |,-Resuspension von Farbe nach
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Teilmodell

Anzahl

Unsichere Parameter

I,-Ablagerung (T < 90 °C)
I,-Resuspension von Farbe nach
I,-Ablagerung (T > 90 °C)
I'-Resuspension von Farbe nach |-
Ablagerung

I"-Ablagerung auf Farbe
I'-Resuspension von Farbe nach I
Ablagerung

Chemisorption aus physisorbiertem
r

Thermische CHgl-Freisetzung von
Farbe

Radiolytische CHg;l-Freisetzung
von Farbe

lodreaktionen mit Stahl in der
Wasserphase

l,-Konversion zu I an Stahloberfla-
chen

lod/Ozon-Reaktion

IOx-Bildung aus I, und O3
Radiolytische Zersetzung von 10x
Radiolytische Bildung von O;
Radiolytische O;-Zersetzung
Os-Zersetzung an Farbe
Os-Zersetzung an Stahl
Thermische Os-Zersetzung

Homogene organische lodre-
aktionen in der Gasphase

Radiolytische CHjsl-Zersetzung

lodreaktionen mit Farbe in der
Gasphase

11

I,-Ablagerung auf trockener Farbe
I,-Ablagerung auf nasser Farbe
I,-Resuspension von trockener
Farbe

I,-Resuspension von nasser Farbe
Chemisorption von physisorbiertem
I

I,-Ablagerung auf nasser Farbe
und Abwaschen in den Sumpf
Abwaschen von Farbe in den
Sumpfals I

Thermische Freisetzung von phy-
sisorbiertem |

Radiolytische CH;l-Bildung aus
physisorbiertem |

Thermische CH;l-Bildung aus
chemisorbiertem |

Radiolytische CH;l-Bildung aus
chemisorbiertem |

lodreaktionen mit Stahl in der
Gasphase

I,-Ablagerung auf trockenem Stahl
I,-Resuspension von trockenem
Stahl

I,-Ablagerung auf nassem Stahl,
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Teilmodell Anzahl | Unsichere Parameter

Fel,-Bildung und Abwaschen in
Sumpf

- Chemisorption von physisorbier-
tem |,

- Feuchteabhangigkeit der Chemi-
sorption

- Rickreaktion von Chemisorption
mit zwei verschiedenen Pfaden

- Abwaschen von |, als | in den
Sumpf

- Abwaschen von Fel; als I in Sumpf

Massentransfer 2 - |,-Massentransfer zwischen Gas

Sumpf/Atmosphare und Sumpf

- CHsl-Massentransfer zwischen
Gas und Sumpf

Total 93

4.3 Quantifizierung des Kenntnisstands

Die Quantifizierung des Kenntnisstandes wurde von den folgenden Experten gemein-

sam vorgenommen:

F. Funke, AREVA NP, (gesamtes lodmodell)

G. Weber, GRS, (Thermohydraulik, Aerosol, einige lod-Teilmodelle)

M. Pelzer, GRS, (lod/Stahl-Modell)

—  W. Klein-Hessling, GRS, (Modelle zur Thermohydraulik)

Dabei wurden vorwiegend die folgenden Informationen bzw. Regeln verwendet:

1) Die Reaktionskonstanten zur AlM-Modellierung wurden im Allgemeinen aus
lod-Experimenten gewonnen. Die Messergebnisse streuen mehr oder weniger
stark. Die Streuung ist ein MaR fiir die Unsicherheit der Reaktionskonstanten.

2) Im Zuge von Validierungsrechnungen fliir COCOSYS-AIM wurden oft Reakti-
onskonstanten variiert. Die dabei gewonnene Erfahrung ist ein Beitrag zur
Quantifizierung der Unsicherheit der Reaktionskonstanten.

3) Drei einfache Regeln fir die Beschreibung der Unsicherheit von gekoppelten
Hin- und Rickreaktionen wurden aufgrund von Erfahrung mit AIM neu erstellt

und sind nachfolgend beschrieben.
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Regel 1

Die Reaktionskonstante der Riickreaktion (k2 inGl. 4-5) hat die gleiche Unsicherheits-

verteilung wie die der Reaktionskonstante der Hinreaktion (k1 in GI. 4-5).

Begrindung: Hin- und Ruckreaktion werden in der Regel mit derselben Messeinrich-
tung untersucht. k1 wird in der Regel aus dem Anstieg der Reaktionsprodukte
(C und/oder D in Gl. 4-5) am Beginn des Versuchs ermittelt, wahrend k2 meist aus
dem Gleichgewicht der Konzentrationen zwischen den Reaktanten A + B mit den Pro-

dukten C + D bestimmt wird.

Regel 2

Die Unsicherheiten von Hin- und Ruickreaktion sind nicht miteinander korreliert. Das
heillt, die Reaktionskonstanten k1 und k2 kénnen unabhangig voneinander variiert
werden und das Gleichgewicht zwischen den Reaktanten (A, B) und den Produkten
(C, D) kann sich andern. Bei einer vollstandigen Abhangigkeit ware das Gleichgewicht

konstant.

Regel 3

Die Unsicherheit bei der Modellierung einer chemischen Reaktion wird nur durch einen
einzigen unsicheren Parameter reprasentiert. D. h. Details wie z. B. die Abhangigkeit
von der Temperatur (Arrhenius-Formel) oder von pH-Wert werden hier nicht separat
untersucht. Solche detaillierten Untersuchungen kénnten in einer Folgestudie an einer

kleineren Auswahl unsicherer Parameter durchgefiihrt werden.

4.3.1 Thermohydraulische Parameter (Parameter 1 — 6)

Die unsicheren thermohydraulischen Parameter der COCOSYS-AIM-Rechnung zu
PHEBUS FPT1 sind:

— Wandtemperaturen atmospharischer Zonen
— Wandtemperaturen der Sumpfzone

— Wandtemperaturen des Condensers

— Charakteristische Lange

— Warmelbergangskoeffizient

— Restkonzentration der Silberpartikel im Kondensat
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Wandtemperatur atmospharischer Zonen (Parameter 1)

Die Temperatur der Stahlwand des Behalters wurden im Versuch FPT1 kontrolliert und
in der Rechnung Uber Tabelle vorgegeben. Die gerechnete Oberflachentemperatur an
allen 7 Heatslabs weisen nur kleine Abweichungen zu den gemessenen Wandtempe-
raturen von maximal 1 K auf. Die Unsicherheiten werden daher mit + 1 K Abweichung
vom Referenzwert als additiver Term in Form einer Dreiecksverteilung (-1,0; 0; +1,0)

festgelegt.

Wandtemperaturen der Sumpfzone (Parameter 2)

Die Abweichung der gerechneten Wandtemperatur im Sumpf vom Messwert ist noch
geringer als in der Atmosphare. Es wird daher eine engere Dreiecksverteilung (-0,5; 0;

+0,5) fir Werte additiv zum Referenzwert vorgegeben.

Wandtemperaturen des Condensers (Parameter 3)

Auch fur den nassen und trockenen Condenser sind die Abweichungen zwischen ge-
rechneter und gemessener Wandtemperatur etwa gleich gro wie fir den Sumpf. Die
vorgegeben Wandtemperaturen flir den nassen und den trockenen Teil des Conden-
sers werden daher mit der gleichen dreiecksverteilten Unsicherheit (-0,5; 0; +0,5) addi-

tiv beaufschlagt.

Charakteristische Lange (Parameter 4)

Die charakteristische Lange (HLENG) ist in COCOSYS ein Modellparameter, der den
Turbulenzzustand der Atmosphare entlang einer Struktur (Heatslab) bei freier Konvek-
tion beschreibt /KLE 12/. Der empfohlene Wert flir Reaktoranwendungen liegt bei 0,05
m. Der Parameter wurde bereits friher in einer UaSA der ASTEC-CPA-Rechnung des
He-Verteilungsversuchs THAI TH14 untersucht /GLA 08/. Dabei wurde HLENG zwi-
schen 0,1 und 1,0 m mit einer deutlichen Auswirkung auf die Atmospharentemperatur

variiert.

Hier werden die drei diskreten Werte (0,01; 0,05; 0,5) mit den Wahrscheinlichkeiten
(0,1, 0,6, 0,3) direkt fir alle Heatslabs der Gasphase (Behalterwand und trockener

Condenser) vorgegeben.
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Warmeubergangskoeffizient (Parameter 5)

Der Warmeubergangskoeffizient auf der Seite der Kuhlflissigkeit fir den nassen Con-
denser wird in der Rechnung anhand von Messwerten in Form einer Tabelle vorgege-
ben. Die Werte liegen zwischen 80 und 350 W/(m3K). Der Koeffizient ist bereits auf die
Versuchsverhaltnisse optimiert und daher ziemlich sicher. Der Unsicherheitsfaktor auf
die Tabellenwerte wird im Bereich (1/1,2; 1,2) also (0,83; 1,2) gleichverteilt angenom-

men.

Restkonzentration der Silberpartikel im Kondensat (Parameter 6)

In COCOSYS existiert nur ein einfaches Abwaschmodell fir unldsliche Aerosole. In
diesem wird angenommen, dass unldsliche Aerosole in den Wasserfilme entlang der
Wande nur bis zu einer vorgegebenen Restkondensation CAERES abgewaschen wer-
den koénnen. Ist CAERES niedrig, wird in der Rechnung viel abgewaschen, andernfalls
wenig. Da das Abwaschen vom Condenser und vom elliptischen Boden in der Rech-
nung tendenziell unterschatzt wird, wird der Referenzwert CAERES = 0,04 kg/m?
gleichverteilt zwischen (0,01; 0,08) variiert.

4.3.2 Einspeisungen (Parameter 7 — 16)

Die zeitabhangigen Einspeiseraten fir Gase und Aerosole sind aus Messwerten abge-

leitet und daher unsicher. Die in der Rechnung erfassten Komponenten sind:
—  Dampf

— Csl-Aerosol

— Ag-Aerosol

— AgOx-Aerosol

— Restaerosol

- 1y

Dampf-Einspeisung (Parameter 7 und 8)

Laut Testbericht /JAC 00/, Bild 5.1-15, ist die Unsicherheit der Dampfeinspeiserate ca.
12 %. Diese wird als Faktor mit logarithmisch gleichverteilter Wahrscheinlichkeit im In-

tervall (0.89; 1.12) bertcksichtigt. Die logarithmische Gleichverteilung wird hier, wie in
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vielen anderen Fallen auch, gewahlt, um bei multiplikativen Korrekturfaktoren bzw. bei
einem gleich groRen Quotienten auf den Referenzwert die gleiche Anzahl von Stich-

proben unter und ber dem Referenzwert zu erhalten (vgl. Kapitel 4.1.1).

Der Dampf kuhlt in der Einspeiseleitung von 170 °C auf 120 °C ab und die spezifische
Enthalpie sinkt dadurch von 2767 kJ/kg auf 2706 kJ/kg. Die Unsicherheit der spezifi-
schen Enthalpie des eingespeisten Dampfes wird daher als additiver Term mit der

Gleichverteilung (-61; 0) vorgegeben.

Csl-Aerosol-Einspeisung (Parameter 9 und 10)

Der weitaus grofdte Teil des lods (> 98,75 %) wird als Csl ins Containment eingespeist.
Die Unsicherheit der Csl-Einspeiserate wird anhand der Messwerte mit + 10 % abge-
schatzt. Die Unsicherheit wird durch einen Faktor auf den Referenzwert aus dem trian-

guldren Unsicherheitsbereich (0,91; 1; 1,1) berlcksichtigt.

Die PartikelgroBenverteilung des Csl-Aerosols wird, wie fur die anderen Aerosolkom-
ponenten, als logarithmische Normalverteilung vorgegeben. Diese ist durch den Mittel-
wert und die Standardabweichung definiert. Hier wird nur die Unsicherheit des Mittel-
werts berlicksichtigt. Sie deckt auch die potentiellen Unsicherheiten der Standardab-
weichung ab. Unter Einbeziehung der Erfahrung aus anderen Aerosolexperimenten
wird die Unsicherheit der Partikelgrofie durch einen Faktor aus der logarithmischen

Dreiecksverteilung (0,83; 1; 1,2) festgelegt.

Ag-, AgO,- und Restaerosol-Einspeisung (Parameter 11 bis 15)

Messungen zu FPT1 aber auch anderen PHEBUS-Versuchen haben gezeigt, dass
durch Agglomeration die verschiedenen Aerosolkomponenten zwischen den Partikeln
gut verteilt sind. Das heil}t, dass die Zusammensetzung der Komponenten in jedem

Partikel etwa gleich ist.

Die Unsicherheit der Einspeiseraten von Ag-, und Restaerosol ist ahnlich der des Csl-
Aerosols, da sie mit der gleichen Messeinrichtung ermittelt wurde. Aus diesen Griinden
werden die Unsicherheiten der Einspeiserate und der mittleren PartikelgroRRe fir das

Ag-, das AgOy- und das Restaerosols gleich wie fir Csl angenommen.

Die Einspeiserate von AgO, wurde im Versuch nicht gemessen. Friheren Untersu-
chungen folgend (z. B. /GIR 04/) wurden 10 % der gesamten Silbermenge als AgOy
eingespeist. Im Sumpf wird AgO,(w) auch radiolytisch aus Ag(w) weiter gebildet. Die

Unsicherheit dieser Reaktion ist im Parameter 49 bericksichtigt. Die gesamte Unsi-
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cherheit der AgO,-Menge im Sumpf ist somit durch die Parameter 13 und 49 beschrie-

ben.

Einspeisung von fliichtigem |, (Parameter 16)

Bereits zu Beginn des Tests wurde im Containment gasformiges lod, das wie Ublich als
I, interpretiert wurde, gemessen. |, betragt 1,25 % der gesamten freigesetzten lodmas-
se, der Rest ist Csl. Es ist aber unklar, ob I, aus dem PHEBUS-Primarkreis (Circuit)
kam oder erst im Containment durch eine schnelle radiolytische Reaktion im Wasser-
film am nassen Condenser gebildet wurde. Die zweite Moglichkeit ist eine Hypothese,
die zum ersten Mal ausfuhrlich mit ASTEC-IODE analysiert wurde /BOS 12/. Diese Art
der Simulation ist aber noch nicht ausgereift und wird zurzeit weder in ASTEC-IODE

noch in COCOSYS-AIM bei Reaktoranwendungen eingesetzt.

Es sprechen einige Fakten und Argumente fiir jede der beiden Moglichkeiten (nicht
gemessene l,-Einspeisung ins Containment, |, Bildung am Condenser), ein zwingender
Beweis fur eine Variante konnte aber bislang nicht gefunden werden. Die groRe Unsi-
cherheit in der |,-Einspeiserate muss daher bericksichtigt werden. Wird die Einspeise-
rate definitionsgemal nur auf die Freisetzung aus dem Primarkreis bezogen, kann die
Rate auch gegen null gehen. Im ersten Schritt der UaSA wurde die tabellarisch vorge-
gebene Einspeiserate daher durch einen Faktor mit der Polygon-Verteilung (0; 1; 2/ 1;
1; 0) beaufschlagt (Abb. 4-2).

I,-Einspeisung

0,7
0,6

0,5 \
AN
0,3 N\
AN
0,1 \

0 0,5 1 1,5 2 2,5
Faktor auf Referenzwert

Wabhrscheinlichkeitsdichte

Abb. 4-2  Wahrscheinlichkeitsverteilung fur Parameter 16 (I,-Einspeisung)
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Im zweiten Schritt der UaSA wurde der Wahrscheinlichkeitsverteilung flir den Parame-

ter 16 modifiziert.

4.3.3 Aerosolparameter (Parameter 17 — 23)

Die ausgewahlten unsicheren Aerosolparameter sind im Einzelnen:
— Dicke der Diffusionsgrenzschicht (DELDIFF)

— Effektive Partikeldichte (DENSTY)

— Turbulente Dissipationsrate (TURBDS)

— Dynamischer Formfaktor (CHI)

— Agglomerationsformfaktor (GAMMA)

— Partikelkollisionseffizienz (COLEFF)

— Mittlere Wasserfilmdicke (THFILM)

DELDIFF (Parameter 17)

Tendenziell wird mit COCOSYS die Aerosolabscheidung an den senkrechten Behal-
terwanden in den PHEBUS Tests unterschatzt. Fur FPT1 wurde eine Ablagerung von
0,14 % des eingespeisten Csl berechnet, gemessen wurden dagegen ca. 5 % /JAC
00/). Eine mogliche Erklarung ist, dass die Abscheidung durch kleine atmosphéarische
Turbulenzen im Versuch erhéht wurde, die aber in der Rechnung nicht erfasst sind. In
COCOSYS wird nur die Brown‘sche Diffusion berlicksichtigt. Die Abscheiderate durch
Diffusion kann im Modell durch eine Verkleinerung der Grenzschichtdicke erhéht wer-
den. Der Referenzwert (1E-4 m) wird daher durch Werte aus der Polygon-Verteilung
(1E-5; 1E-4; 2E-4 / 1,0; 1,0; 0) nach unten erweitert. Die Mehrzahl der Stichprobenwer-

te liegt unter dem Referenzwert.

DENSTY (Parameter 18)

In COCOSYS kann nur eine einheitliche, mittlere Aerosoldichte fir alle Aerosolkompo-
nenten vorgegeben werden (EingabegroRe DENSTY). Die theoretische Dichte der ae-
rosolférmigen  Spaltprodukte, Brennstoff- und Strukturmaterialien reicht von
1,9E3 kg/m? (Cs) bis 19,2E3 (Uran) bzw. 21,0E3 (Re) kg/m3. Bericksichtigt man die

Anteile der einzelnen Elemente an der gesamten Aerosolmasse, errechnet sich eine
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mittlere theoretische Dichte von ca. 7E3 kg/m?3. In der Aerosolrechnung wird die soge-
nannte effektive Dichte verwendet, die die lockere Packung der Primarpartikel und Ga-
seinschlisse bertcksichtigt. Der Referenzwert in der FPT1-Rechnung betragt daher
3E3 kg/m3. Der gleichverteilte Unsicherheitsbereich erstreckt sich vom Referenzwert
bis zur theoretischen Dichte (3E3; 7E3).

TURBDS, CHI, GAMMA und COLEFF (Parameter 19 bis 22)

Die turbulente Dissipationsrate TURBDS findet nur im hier weniger bedeutenden
Scheranteil der turbulenten Agglomeration Anwendung. 1E-3 m?/s? ist ein Standard-

wert, der wenig untersucht ist.

Der dynamische Formfaktor CHI beschreibt den Einfluss der Abweichung von der Ku-
gelform der Aerosolpartikel auf die Ablagerung, vor allem bei Sedimentation. Mit dem
Agglomerations-Formfaktor GAMMA wird dagegen der Einfluss der Abweichung von
der Kugelform auf das Agglomerationsverhalten erfasst. Die Partikelkollisionseffizienz
COLEFF ist die Wahrscheinlichkeit mit der kollidierende Partikel auch agglomeriert
bleiben. Sie wird nach verschiedenen Modellen berechnet. Als Referenzfall wird das
Modell nach Pruppacher-Klett (COLEFF = -1,0) verwendet. Bei COLEFF = 0,0 wird die

sogenannte Fuchs-Korrelation eingesetzt.

Die Unsicherheitsverteilung dieser Aerosolparameter wird unter Heranziehen der Er-

gebnisse in /LAN 94/ festgelegt:

— TURBDS Referenzwert 1E-3 m?/s?; Gleichverteilung (1E-3; 1E-2); direkter Wert
— CHI Referenzwert 1,0; Dreiecksverteilung (1,0; 1,0; 1,3); direkter Wert

— GAMMA Referenzwert 1,0; Dreiecksverteilung (1,0; 1,0; 2,0); direkter Wert

— COLEFF Referenzwert -1,0; diskrete Verteilung (-1,0; 0,0/ 0,7, 0,3); direkter Wert

THFILM (Parameter 23)

THFILM ist die mittlere Wasserfilmdicke an den Wanden bei Kondensation und wird fir
das Abwaschen von Aerosolen verwendet. In PHEBUS FPT1 wird vom Condenser und
vom elliptischen Boden abgewaschen. THFILM hat einen Einfluss auf die Abwaschge-
schwindigkeit und bestimmt auch die Menge an nicht-Idslichem Aerosol, die von der

Wand nicht abgewaschen wird. Der Referenzwert betragt 3,4E-4 m.
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4.3.4 Dosisleistung (Parameter 24 und 25)

Die Dosisleistung wird bei der Berechnung der radiolytischen Reaktionen im Sumpf
und in der Gasphase verwendet. In FPT1 wurde die Dosisleistung nicht direkt gemes-
sen. Fur die COCOSYS-AIM-Rechnung wird daher eine abschatzende Berechnung
von IRSN mit MCNPX 2.5.0 ibernommen /BOS 12/. Die Dosisleistung wurde nur zu 5
diskreten Zeitpunkten berechnet. Dazwischen wurde interpoliert. In der Atmosphare
liegt die Dosisleistung zwischen 0,2 und 0,6 Gy/s und im Sumpf zwischen 0,05 und 0,2
Gy/s. Die Unsicherheit der Dosisleistung in der Gasphase und im Sumpf wird daher

wie folgt abgeschatzt:

— DOSE_ATM, CIJRATE Referenzwert Tabelle; logarithmische Gleichverteilung
(0,77; 1,3); Faktor auf Referenzwert

— DOSE_SUMP, CIJRATE Referenzwert Tabelle; logarithmische Gleichverteilung
(0,77; 1,3); Faktor auf Referenzwert.

4.3.5 lodmodul-Parameter (Parameter 26 — 37)

Die sogenannten lodmodul-Parameter sind neben den Reaktionskonstanten auch fir

die AIM-Rechnungen erforderlich. Dazu gehoren:

— Spezifische Oberflache der Silber- und Silberoxid-Partikel (Sag)

— Minimale Wandkondensationsrate flir nasse Bedingungen (ACOND)

—  Mittlerer Durchmesser der |Ox-Primarpartikel

— Standardabweichung des mittleren Durchmessers der |Ox-Primarpartikel

— Maximal verfugbare Eisenmenge fur Chemisorption auf der Stahloberflache
(FEMAX)

— Splittingfaktor flr Reaktion 75 fiir das lod/Stahl-Modell (C75)

— Gas- und wasserseitiger |,-Massentransferkoeffizient (KMTGAS, KMTWAS)
— Anteil des auf Farbe abgelagerten |,, der abgewaschen wird (F44)

—  Stoéchiometrie-Faktor fur Modell der 10x-Bildung

—  pHim Sumpf (PH)
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— Anfangskonzentration organischer Reste im Sumpf (R), die mit lod reagieren kon-

nen.

Spezifische Oberflache S,

Die spezifische Oberflache aller Silberpartikel im Sumpf wird fir die Reaktionen von I,
mit Ag und von I mit AgOx bendtigt. Beide Reaktionen fiihren zu nicht-flichtigen und
schwer l6slichen Agl-Partikeln. Sie sammeln sich am Boden des Sumpfes im Schlamm

an.

Das Silber stammt aus zerstérten Regelstaben. Da das Silberinventar deutlich groRer
als das lodinventar im Kern ist, konnen die beiden Reaktionen in Containment-
Sumpfen eine starke lodsenke darstellen und so den lodquellterm erheblich reduzie-
ren. Im FPT1-Sumpf liegt nach dem Waschen etwa 100-mal mehr Silber als lod vor.
Von der Silber/lod-Reaktion wird auch in Analysen schwerer Reaktorunfalle Kredit ge-
nommen, d. h. die Reaktion kann den potentiellen lodquellterm aus der Anlage erheb-

lich reduzieren.

Im AIM-Modell sind die lod/Silber-Reaktionen direkt proportional zur spezifischen Ober-
flache Sag, d. h. mit steigendem S, steigen auch die Reaktionsgeschwindigkeiten. Der
empfohlene Wert fir AIM-Rechnungen basiert auf den FPT1-Analysen und betragt
Sag= 6E-3 m?/g. Der Referenzwert in der FPT1-Rechnung ist mit Sag = 5,7E-3 m?/g ge-
ringfligig kleiner. Dies entspricht einer mittleren Grélie der Ag-Partikel im Sumpf von 98
pm (Abb. 4-3). Dabei wird beriicksichtigt, dass die schweren Silberpartikel nunmehr als
Hydrosol schnell auf den Sumpfboden sedimentieren und dort weiter agglomerieren.
Nur noch ein Teil der Partikeloberflache, aber nicht mehr als die geometrische Boden-
flache des Sumpfes, steht flr Reaktionen zur Verfligung. Dieser Prozess ist im Detail

noch nicht in AIM modelliert, er ist aber im Wert von Sag pauschal berticksichtigt.

In ASTEC-IODE wird mit Spg = 0,3 m?g ein deutlich groerer Wert verwendet (Abb.
4-3). Dies entspricht einer mittleren GréRe der Ag-Partikel im Sumpf von 1,86 um und
ist daher etwa gleich jener des luftgetragenen Aerosols. Ein Anwachsen der Partikel-
gréflie durch die oben genannten Prozesse wird nicht berlcksichtigt. Die mit der grélRe-
ren spezifischen Oberflache in IODE berechneten Reaktionsraten sind ca. 40-mal gro-
Rer als in AIM. Der mit groiem Spq (IODE) ermittelte lodquellterm ist viel kleiner als je-

ner mit kleinem Spq (AIM) berechnete.
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Silber/lod: S,¢ als Funktion der Ag-PartikelgréBe
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Abb. 4-3  Effektive Ag-Oberflache als Funktion der Partikelgrofie

Der Unsicherheitsbereich fur den Parameter S,y des Ag-Hydrosols liegt daher zwi-
schen den beiden Maximalwerten (Abb. 4-4), wobei der Default-Wert in AIM am wahr-

scheinlichsten ist.

— Spezifische Oberflache Spg Referenzwert 5,7E-3; Dreiecksverteilung (5,7E-3, 5,7E-
3, 0,3); Faktor auf Referenzwert

Spezifische Oberflache des Silber-Hydrosols
1
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Abb. 4-4  Wahrscheinlichkeitsverteilung flir Parameter 26 (Spezifische Ag-
Oberflache)

48



ACOND (Parameter 27)

In AIM wird zwischen trockenen und nassen Bedingungen bei der Ablagerung von
lodspezies auf Oberflachen unterschieden. Mit der vorgegebenen Wandkondensati-
onsrate ACOND wird der Ubergang zwischen trocken und nass definiert. Ist die tat-

sachliche Wandkondensationsrate > ACOND ist die Bedingung ,nass” erfullt.

— ACOND Referenzwert 1E-3 kg/(m?s); Dreiecksverteilung (1E-4, 1E-4, 2E-3); Werte

werden direkt vorgegeben

DIO3 und SIO3 (Parameter 28 und 29)

Zu der mittleren Partikelgréfie und der Standardabweichung der primaren 10x-Partikel
gibt es zurzeit nur wenige verlassliche Messungen. Dazu gehoéren die aus den THAI-
Versuchen lod-13 und lod-14. Allerdings war bei Messbeginn das Aerosol bereits et-
was ,gealtert’, d. h. die Partikel waren durch Agglomeration etwas angewachsen. Die-
se Messungen zeigten PartikelgréRen um 0,3 um. Der Referenzwert in der FPT1-
Rechnung ist 0,2 ym mit einer typischen Standardabweichung von 2,0. Werte > 3,0 flr
die Standardabweichung sind bei diesem Aerosolbildungsprozess (gas-to-particle-

conversion) auszuschlieRen.
— DIO3 Referenzwert 2E-7 m; Gleichverteilung (4E-8; 5E-7); Werte werden direkt
vorgegeben

S103 Referenzwert 2,0; Polygon-Verteilung (1,5; 2,0; 3,0/ 1,0; 1,0; 0,0); Werte werden

direkt vorgegeben

FEMAX, C75 (Parameter 30 und 31)

Messungen an THAI-Stahl (AISI 316 Ti) Coupons im Rahmen des OECD-Vorhabens
BIP (Behaviour of lodine Project) zeigten erhebliche Unterschiede im I»-
Aufnahmevermoégen von Stahl /BIP 11/. Anhand dieser Messungen wurde der Unsi-
cherheitsbereich flir FEMAX grob abgeleitet.

C75 ist ein Splittingfaktor fiir die Rickreaktion von chemisorbiertem I, in gasférmiges |,

bzw. fest gebundenes, sogenanntes fixed-I.

— FEMAX Referenzwert 2E-5 mol/m?; logarith. Gleichverteilung (1E-5, 4E-4); Werte

werden direkt vorgegeben

— C75 Referenzwert 0,54; Dreiecksverteilung (0,15; 0,54; 0,54); Werte werden direkt

vorgegeben
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KMTGAS und KMTWAS (Parameter 32 und 33)

Das Sumpfwasser wird durch einen Rezirkulationsloop umgewalzt und die Atmosphare
Uber dem Sumpf wird durch Naturkonvektion durchmischt. Die verwendeten Default-
Werte fir KMTGAS und KMTWAS treffen bei diesen Verhaltnissen gut zu. Das Mas-
sentransfermodell in AIM wurde unter anderem anhand der THAI-Versuche lod-9 und
lod-23 Uberprift (/WEB 09b/, /FIS 12/). Aufgrund dieser Arbeiten lassen sich folgende

Unsicherheitsbereiche angeben

—  KMTGAS Referenzwert 1,4E-3 m/s; Dreiecksverteilung (5E-4; 1,4E-3; 3E-3); Werte

werden direkt vorgegeben

—  KMTWAS Referenzwert 1E-5 m/s; Dreiecksverteilung (5E-6; 1E-5; 5E-5); Werte

werden direkt vorgegeben

F44 (Parameter 34)

F44 gibt an, welcher Anteil von auf Farbe abgelagertem I, mit dem Wandkondensat in
den Sumpf abgewaschen wird bzw. welcher Anteil adsorbiert zurtickbleibt (1 - F44).
Dieser Faktor wurde in Laborexperimenten bei AREVA gemessen. Die Ubertragung
auf andere geometrische Verhaltnisse wie in PHEBUS ist mit Unsicherheiten verbun-

den, die berlcksichtigt werden.

— F44 Referenzwert 0,68; Gleichverteilung (0,3; 0,8); Werte werden direkt vorgege-

ben

STOFAK (Parameter 35)

Der Stéchiometrie-Faktor STOFAK gibt die mittlere Anzahl der Ozon-Molekule an, die

mit l,-Molekil zu einem I0x-Molekl reagieren.

— STOFAK Referenzwert 3,9; Gleichverteilung (-0,2; 0,2); Werte werden zum Refe-

renzwert addiert

pH des Sumpfes (Parameter 36)

Der pH des Sumpfes wird in der Rechnung anhand von Messwerten vorgegeben. Die
eingesetzten zwei pH-Sensoren zeigten Gber den gesamten Versuchszeitraum nahezu
die gleichen Werte. Nur in der letzten Phase (Chemiephase) weichen sie geringfligig

voneinander ab. Entsprechend schmal wurde auch der Unsicherheitsbereich gewahlt.
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— pH Referenzwert Tabelle; Gleichverteilung (-0,2; 0,2); Werte werden zum Refe-

renzwert addiert

Organisches Material R (Parameter 37)

In jedem Sumpf sind organische Substanzen zu erwarten (Auslaugung aus Farbe, Fet-
te, etc.), die in der homogenen Phase mit lod zu Organoiod reagieren kdnnen. Zu den
Konzentrationen der organischen Stoffe existieren praktisch keine Messungen, auch
nicht in FPT1. In lod-Codes werden dementsprechend Annahmen zur Anfangskonzent-
ration gemacht, die u. a. in AIM aus Multi-Parameter-Anpassungen an lod-Integralver-

suche stammen und somit sehr unsicher sind.

— Organisches Material R Referenzwert 1E-5 mol/l; logarithmische Gleichverteilung
(0,1; 10); Faktor auf Referenzwert

4.3.6 lod-Reaktionskonstanten (Parameter 38 - 93)

Hier wird der Kenntnisstand aller unsicheren lod-Reaktionskonstanten, die potentiell
einen Einfluss auf die Simulation des lodverhaltens im Versuch FPT1 haben, quantifi-

ziert.

4.3.6.1 Hydrolyse im Sumpf (Parameter 38 — 42)

Die Hydrolyse gehdrt zu den wichtigsten Reaktionen im Reaktorsumpf. Zusammen mit
der Radiolyse bestimmt sie die Konzentration der lodspezies I>(w), I'(w), HOI und 103"
In AIM wird die Hydrolyse in 2 Stufen gerechnet und ist durch 5 Einzelreaktionen mo-
delliert. Einen wesentlichen Einfluss auf die Hydrolyse hat der pH-Wert. Bekannte Un-
sicherheiten betreffen unter anderem die Starke der Abhangigkeit vom pH-Wert und
die Konzentration des gel6sten Luftsauerstoffs im Sumpf /WEB 09a/. Die Reaktions-
konstanten der Einzelreaktionen werden pauschal mit der gleichen Unsicherheitsvertei-

lung versehen.

Parameter 38 |, Hydrolyse (Schritt1 von 2), Referenzwert BAS1(11), logarithmische
Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert
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Parameter 39 Rickreaktion der |, Hydrolyse (Schritt1 von 2), Referenzwert
BAS1(12), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf

Referenzwert

Parameter 40 |, Hydrolyse (Schritt 2 von 2), Referenzwert BAS1(13), logarithmische
Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 41 Rickreaktion von |, Hydrolyse (Schritt 2 von 2), Referenzwert
BAS1(15), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf

Referenzwert

Parameter 42 [|'-Oxidation durch gelostes 02, Referenzwert BAS1(11), logarithmische
Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert

4.3.6.2 Radiolyse im Sumpf (Parameter 43 — 46)

Unter Unfallbedingungen ist die Radiolyse die Hauptquelle fur I, im Sumpf und wegen
des Massentransfers auch fur die Containmentatmosphére. Die Radiolysereaktionen
sind von der Dosisleistung und vom pH-Wert des Sumpfes abhangig. Vor allem die
Starke der pH-Abhangigkeit (sie wird durch die Exponenten in den Thermen [H']V?°
und [H*TV?® ausgedriickt) ist unsicher und wurde bereits zweimal anhand von Validie-
rungsrechnungen geandert /\WEB 09a/, /WEB 05/. Die Abweichungen sind in alkali-

schen (pH > 7) Simpfen grof3er als in sauren. In PHEBUS FPT1 ist der Sumpf sauer.

Aufgrund der gewonnenen Erfahrung, vor allem bei der Analyse verschiedener Radio-
lyse-Modelle anhand von EPICUR Versuchen /PIN 05/ und /FUN 08/, werden die fol-

genden Unsicherheitsverteilungen gewahlt

Parameter 43 Radiolytische Bildung von lx(w) aus I-(w), Referenzwert BAS1(20), lo-
garithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert;
Abb. 4-5

Parameter 44 Ruckreaktion der radiolytischen I,(w) Bildung aus I'(w), Referenzwert

BAS1(21), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf

Referenzwert
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Parameter 45 Radiolytische I>(w) Bildung aus 105 (w), Referenzwert BAS1(29), loga-

rithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 46 Rickreaktion der radiolytischen lx(w) Bildung aus 105 (w), Referenz-
wert BAS1(21), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor

auf Referenzwert

Radiolytische Bildung von I,(w) aus I(w)
1,6 | [
£ 14 Referenzwert: —
210 2.2E-5
2 ’1 \ 1/((mol/l)**N20-kGy/h-s)
(] —
=
S 08 \\
(=
T 0,6 \\
£ 04 e—
202
0
0 0,5 1 1,5 2 2,5
Faktor auf Referenzwert

Abb. 4-5  Wabhrscheinlichkeitsverteilung fur Parameter 43 (Radiolytische Bildung von

I,(w) aus I-(w))

4.3.6.3 Silber/lod-Reaktion im Sumpf (Parameter 47 — 49)

Wie bereits erwahnt sind Silberpartikel aus zerstérten Regelstaben im Sumpf eine ef-
fektive Senke fur I,. I' reagiert mit oxidiertem Silber (Oxidschicht auf Silberpartikeln)

ebenfalls zu Agl.

Die in AIM verwendeten Reaktionsgeschwindigkeitskonstanten wurden aus Versuchen
mit Silberfolien bei AEA Technologie /DIC 03/ und aus Versuchen mit Silberpulver bei
AREVA /FUN 01/ abgeleitet. Die Unsicherheiten bei der Ubertragung der Laborergeb-
nisse auf reale Verhaltnisse sind hoch, gerade weil bei der Modellierung vereinfachend
davon ausgegangen wurde, dass die Partikel des Ag-Hydrosols permanent im Sumpf
schwimmen und sozusagen eine gut durchmischte Suspension bilden. Die in den
PHEBUS-Versuchen gemessene relativ schnelle Ablagerung auf den Boden ist nicht

bertcksichtigt. Diese Modellunsicherheit wird in der UaSA durch gréRere Unsicher-
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heitsbereiche der Parameter 47 und 48 berlcksichtigt. Eine weitere Modellunsicherheit
betrifft die Oxidation der Silberoberflache.

Die Unsicherheiten werden daher wie folgt festgelegt

Parameter 47 Agl(w)-Bildung aus Ag(w) + lx(w), Referenzwert BAS1(28), logarithmi-

sche Gleichverteilung (0,1; 10,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 48 Agl(w)-Bildung aus AgOx(w) + I'(w), Referenzwert BAS1(56), logarith-

mische Gleichverteilung (0,1; 10,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 49 Bildung von AGOx(w) aus Ag(w) und Ox(w), Referenzwert BAS1(73),
logarithmische Gleichverteilung (0,33; 3,0), mit Faktor auf Referenz-

wert.

4.3.6.4 Homogene organische lod-Reaktionen im Sumpf, Parameter 50 — 54

In AIM ist die thermische Bildung von Organoiod im Sumpf aus Ix(w), HOIl(w) und ge-
I6sten organischen Verbindungen (Ole, organische Lésungsmittel aus Farbe und Ka-
belisolation, etc.) empirisch modelliert. Das Modell in AIM wurde aus IMPAIR-3 /GUN
92/ ibernommen. Die Geschwindigkeitskonstanten wurden an die ACE/RTF-Versuche
angepasst /GRE 95/.

Da diese Reaktionen in PHEBUS FPT1 eine eher untergeordnete Rolle spielen (kleiner
Farbcoupon in Sumpf, vermutlich nur geringe Verschmutzung mit organischem Materi-
al) werden die Ruckreaktionen nicht explizit erfasst. Die Unsicherheiten werden wie

folgt abgeschéatzt

Parameter 50 Thermische CHgsl(w)-Bildung aus Ix(w) und CHs;(w), Referenzwert
BAS1(22), logarithmische Gleichverteilung (0,2; 5,0), mit Faktor auf

Referenzwert

Parameter 51 Thermische CHjsl(w)-Bildung aus HOIl(w) und CHs(w), Referenzwert
BAS1(40), logarithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), mit Faktor auf

Referenzwert
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Parameter 52 Radiolytische Zersetzung von CHjsl(w), Referenzwert BAS1(24), loga-

rithmische Gleichverteilung (0,2; 5,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 53 Hydrolyse von CHsl(w) mit H,0, Referenzwert BAS1(30), logarithmi-

sche Gleichverteilung (0,2; 5,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 54 Hydrolyse von CHsl(w) mit OH", Referenzwert BAS1(32), logarithmi-

sche Gleichverteilung (0,2; 5,0), mit Faktor auf Referenzwert

4.3.6.5 lod/Farbe-Reaktionen im Sumpf (Parameter 55 — 63)

l2(w) und I'(w) werden an Farbflachen im Sumpf bzw. in FPT1 am Farbcoupon adsor-
biert und reagieren teilweise mit dem Farbmaterial. Von |,-beladenen Farbflachen kon-
nen ly(w), I'(w) und CHsl und von I-beladenen I'(w) und CHgl freigesetzt werden. Diese
Reaktionen hangen von der Temperatur sowie vom Fabrikat bzw. den Bestandteilen
und dem Alter der Farbe ab. Die Modelle in AIM beruhen auf Experimenten unter Ver-
wendung von Farbanstrichen, die reprasentativ fir deutsche Containment-Anstriche
sind und die zum Teil experimentell kiinstlich gealtert wurden. Die Unsicherheitsberei-
che wurden anhand der Streuungen einschlagiger Messergebnisse /HEL 96/, /NEU 08/

abgeschatzt.

Parameter 55 Ablagerung von l(w) auf Farbe im Sumpf, Referenzwert BAS1(17), lo-

garithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 56 |,-Freisetzung von Farbe im Sumpf, Referenzwert BAS1(38), logarith-

mische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf Referenzwert

Parameter 56 |,-Freisetzung von Farbe im Sumpf nach l,-Ablagerung, fir T < 90°C,
Referenzwert BAS1(38), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit

Faktor auf Referenzwert

Parameter 57 |,-Freisetzung von Farbe im Sumpf nach l,-Ablagerung, fur T > 90°C,
Referenzwert BAS2(38), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit

Faktor auf Referenzwert
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Parameter 58

Parameter 59

Parameter 60

Parameter 61

Parameter 62

Parameter 63

I-Freisetzung von Farbe im Sumpf nach l,-Ablagerung, Referenzwert
BAS1(69), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), mit Faktor auf

Referenzwert

I-Ablagerung auf Farbe im Sumpf, Referenzwert BAS1(37), logarithmi-
sche Gleichverteilung (0,5; 2,0), Faktor auf intern berechnete Reakti-

onskonstante

I-Freisetzung von Farbe im Sumpf nach I-Ablagerung, Referenzwert
BAS2(19), logarithmische Gleichverteilung (0,5; 2,0), Faktor auf intern

berechnete Reaktionskonstante

Bildung von chemisorbiertem | auf Farbe im Sumpf aus physisorbier-
tem I, Referenzwert BAS1(79), logarithmische Gleichverteilung (0,5;

2,0), Faktor auf Reaktionskonstante

Thermische Bildung von CH3Il auf Farbe im Sumpf, Referenzwert
BAS1(39), logarithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), Faktor Reakti-

onskonstante

Radiolytische Bildung von CH3I auf Farbe im Sumpf, Referenzwert
BAS1(18), logarithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), Faktor auf intern

berechnete Reaktionskonstante

4.3.6.6 lod/Stahl-Reaktion im Sumpf (Parameter 64)

Gelostes Iy(w) im Sumpf lagert sich nicht dauerhaft auf Stahlflachen im Wasser ab,

sondern reagiert mit dem Stahl zu Eiseniodid, das in der wassrigen Umgebung schnell

dissoziiert und in Lésung geht. Im Wasser steigt deshalb die I'(w)-Konzentration an und

die I(w)-Konzentration geht zurtick.

Diese Konversionsrate wurde in Laborversuchen gemessen /FUN 96/ und in AIM Uber-

nommen. Aufgrund von Analysen zum THAI-Versuch lod-9 wurde die Konversionsrate

spater erheblich nach oben revidiert /WEB 09b/. Die Unsicherheitsverteilung wurde da-

her entsprechend breit gewahlt. Die kleinen Werte (> 0.02) reprasentieren die alten
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Messwerte, wahrend die grolten Werte (0,8 < 1 < 1.2) um den neuen Default-Wert lie-

gen.

Parameter 64 Konversion von lx(w) zu I'(w) an Stahlflachen in Sumpf, Referenzwert
BAS2(55), Histogramm (0,02; 0,8; 1,2; 2,0 / 0,3; 0,5; 0,2), Faktor auf

intern berechnete Reaktionskonstante

4.3.6.7 lod/Ozon-Reaktion im Gas (Parameter 65 — 71)

Durch radioaktive Strahlung werden in der Luft/Wasserdampf-Atmosphare des Con-
tainments Radiolyseprodukte gebildet, die I,(g) zu I0x oxidieren. 10x ist im gasférmi-
gen Zustand nicht stabil, sondern bildet unmittelbar ein Aerosol aus kleinen sogenann-
ten Primarpartikeln. Die Gesamtheit der Radiolyseprodukte wird im Modell durch Ozon
reprasentiert, da Ozon eines der Radiolyseprodukte darstellt und gleichzeitig so auch
zur experimentellen Simulation von Strahlung herangezogen werden kann. In AlM ist

die Bildung und Zersetzung von 10x und O3 modelliert.

Fir die Abschatzung der Unsicherheitsverteilung wurden Daten aus einer friiheren Ab-
schatzung von Unsicherheitsbereichen zu dem lodmodell IMPAIR-3 /FUN 01/ und ex-
perimentellen sowie modelltheoretischen Arbeiten zur lod/Ozon-Reaktion herangezo-
gen /FUN 99a/, /DIC 03/ und /BOS 08/.

Parameter 65 Radiolytische Bildung von IOx aus |, und O3, Referenzwert BAS2(1),
Gleichverteilung (1246, 4615), direkter Wert

Parameter 66 Rickreaktion der radiolytischen Bildung von 10x aus I, und O3, Refe-
renzwert BAS2(2), Gleichverteilung (1,1E-6, 3,5E-6), direkter Wert

Parameter 67 Radiolytische Bildung von O;, Referenzwert BAS2(71), Gleichvertei-
lung (3.9E-11, 5,5E-11), direkter Wert

Parameter 68 Radiolytische Zersetzung von O3, Referenzwert BAS2(72), Gleichver-
teilung (2,205E-2, 8,38E-2), direkter Wert

Der Unsicherheitsbereich der Parameter 65 bis 68 entspricht im Prinzip den Angaben

in /FUN 01/, nur dass die Bereiche fir Parameter 65 und 68 wegen der hier nicht expli-
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zit berucksichtigten Unsicherheit der Aktivierungsenergie erweitert wurden. Diese Un-

sicherheit betrifft die Temperaturabhangigkeit der Reaktionskonstanten.

Parameter 69 O3 Abbau auf Farbe, Referenzwert BAS2(82), logarithmische Gleich-
verteilung (0,64, 1,56), Faktor auf Referenzwert

Parameter 70 O3 Abbau auf Stahl, Referenzwert BAS2(83), logarithmische Gleichver-
teilung (0,5; 2,0), Faktor auf Referenzwert

Parameter 71 Thermischer O3 Zerfall, Referenzwert BAS2(78), logarithmische
Gleichverteilung (0,64, 1,56), Faktor auf Referenzwert

4.3.6.8 Homogene organische Reaktion im Gas (Parameter 72)

Durch radioaktive Strahlung wird Organoiod in der Gasphase wieder zersetzt. Der Un-

sicherheitsbereich wird wie in /FUN 01/ abgeschatzt gewahilt.

Parameter 72 O3 Abbau auf Stahl, Referenzwert BAS2(65), logarithmische Gleichver-
teilung (0,5, 2,0), Faktor auf Referenzwert

4.3.6.9 lod/Farbe-Reaktion im Gas (Parameter 73 — 83)

I(g) lagert sich bei trockenen und bei nassen Verhaltnissen (d. h. mit Wandkondensa-
tion) auf Farbe ab. Ist es nur physisorbiert, also nicht chemisch gebunden, kann es
wieder in die Gasphase resuspendiert oder mit dem Wandkondensat abgewaschen
werden. |, geht auch Reaktionen mit den Farbbestandteilen ein und ist dann fest an die
Farbe gebunden (chemisorbiert). Thermisch und radiolytisch kann sowohl aus dem ab-

gelagerten |, als auch aus chemisorbiertem lod Organoiod gebildet werden.

Die lod/Farbe-Reaktion wird in einer Reihe von experimentellen Projekten weiter unter-
sucht. Dazu gehoéren THAI lod-Versuche, das OECD-Vorhaben BIP (Behavior of lodine
Project, /BIP 11/) und das Folgevorhaben BIP-2 sowie Tests in der franzésischen
EPICUR-Anlage /STE 11/. Diese Anstrengungen demonstrieren, dass die Reaktion

noch nicht zufriedenstellend verstanden und modelliert ist.
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Im PHEBUS-Versuch FPT1 wurde die franzésische Farbe RIPOLIN eingesetzt, wah-
rend den AIM-Modellen vorwiegend Versuche mit deutscher GEHOPON-Farbe zu

Grunde liegen. Beide Farbanstriche gehoéren zur Klasse der Epoxidharze und sind

chemisch relativ &hnlich. Dennoch kdnnten darin Abweichungen im Verhalten begrin-

det sein, die bisher jedoch noch nicht quantifiziert wurden. Das Farbalter ist derzeit in

den AIM-Modellen nicht explizit beriicksichtigt. Die THAI-Versuche wurden vorwiegend

mit Farbe, die kinstlich auf 15 Jahre gealtert wurde, durchgefiihrt. Das Alter der Farbe

am FPT1-Condenser ist nicht genau bekannt, dirfte aber wesentlich geringer sein.

Die Unsicherheitsbereiche wurden in grober Anlehnung an die typische Streuung der

Versuchsergebnisse abgeschatzt.

Parameter 73

Parameter 74

Parameter 75

Parameter 76

Parameter 77

Parameter 78

Parameter 79

Parameter 80

I,-Ablagerung auf Farbe, Referenzwert BAS1(4), logarithmische
Gleichverteilung (0,25; 4,0), Faktor auf Referenzwert

I,-Resuspension von Farbe, Referenzwert BAS1(62), logarithmisch
Gleichverteilung (0,25; 4,0), Faktor auf Referenzwert

I,-Resuspension auf Farbe bei Wandkondensation, logarithmische Re-
ferenzwert BAS2(62), Gleichverteilung (0,67; 1,5), Faktor auf Refe-

renzwert

Bildung von chemisorbiertem lod auf Farbe, Referenzwert BAS1(76),

logarithmische Gleichverteilung (0,25; 4,0), Faktor auf Referenzwert

Bildung von chemisorbiertem lod auf Farbe bei Wandkondensation,
Referenzwert BAS2(76), Gleichverteilung (0,25; 4,0), Faktor auf Refe-

renzwert

I, Transport in den Sumpf, Referenzwert BAS2(44), logarithmisch
Gleichverteilung (0,25; 4,0), Faktor auf Referenzwert

I” Transport in den Sumpf, Referenzwert BAS2(9), logarithmisch
Gleichverteilung (0,25; 4,0), Faktor auf Referenzwert

Thermische CHjl Freisetzung aus |,, Referenzwert BAS1(14), loga-

rithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), Faktor auf Referenzwert
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Parameter 81 Radiolytische CHjl Freisetzung aus |,, Referenzwert BAS1(7), loga-

rithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), Faktor auf Referenzwert

Parameter 82 Thermische CHjsl Freisetzung aus chemisorbiertem lod (ICHS), Refe-
renzwert BAS1(68), logarithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), Faktor

auf Referenzwert

Parameter 83 Radiolytische CHjsl Freisetzung aus ICHS, Referenzwert BAS1(66), lo-
garithmische Gleichverteilung (0,1; 10,0), Faktor auf Referenzwert

4.3.6.10 lod/Stahl-Reaktion im Gas (Parameter 84 — 91)

In AIM ist die lod/Stahl-Reaktion als dreistufiger Prozess modelliert. Abgelagertes |, re-
agiert mit dem Stahl zu Fel,, das nicht fliichtig aber wasserldslich ist. Mit Luftsauerstoff
kann Fel, weiter zu sogenanntem fixed-I reagieren, das nicht fllichtig, nicht wasserlos-
lich und vergleichsweise fest an die Stahloberflache gebunden ist. Die Geschwindigkeit
dieser Reaktion hangt stark von der Feuchte ab. Diese Abhangigkeit wird durch den
Parameter FSAT reprasentiert. Bei Wandkondensation kdnnen sowohl I, als auch Fel,

abgewaschen und in den Sumpf transportiert werden.

Die lod/Stahl-Reaktion wurde in 6 THAI-lodversuchen detailliert gemessen. Weiter
wurde die lx(g)-Ablagerung auf Coupon aus THAI-Stahl bei AECL im Rahmen des
OECD BIP-Projekts untersucht. Das lod/Stahl-Modell in AIM ist daher gut validiert.

Die Unsicherheit der Parameter 84 und 85 lasst sich grob aus der Streuung der Mess-
werte in der Untersuchung bei AECL ableiten (/BIP 11/, /SPE 12/). Bericksichtigt wird
auch, dass der Behalterstahl des PHEBUS-Containments (AISI 316 L) in seiner Zu-

sammensetzung von dem des THAI-Behalters (AISI 316 Ti) abweicht.

Parameter 84  |-Ablagerung auf Stahl, Referenzwert BAS1(51), logarithmische
Dreiecksverteilung (0,5; 1,0; 2.0), Faktor auf Referenzwert

Parameter 85  [,-Resuspension von Stahl, Referenzwert BAS1(63), logarithmische

Dreiecksverteilung (0,2; 1,0; 5.0), Faktor auf Referenzwert
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Parameter 86 I,-Ablagerung bei Wandkondensation auf Stahl, Fel,-Bildung und
Abwaschen in Sumpf, Referenzwert BAS1(52), logarithmische Drei-

ecksverteilung (0,67; 1,0; 1,5), Faktor auf Referenzwert

Parameter 87  Bildung von chemisorbiertem lod (ICHS) aus physisorbiertem I,, Re-
ferenzwert BAS1(74), logarithmische Dreiecksverteilung (0,5; 1,0;

1,5), Faktor auf Referenzwert

Parameter 88  Feuchteabhangigkeit der Bildung von ICHS aus physisorbiertem I,
FSAT, logarithmische Dreiecksverteilung (0,67; 1,0; 1,33), Faktor auf

Referenzwert

Die Unsicherheit der drei Parameter 89, 90 und 91 wurden anhand der Versuchsaus-

wertungen in /SPE 12/ grob quantifiziert.

Parameter 89  Rlckreaktion zu Bildung von ICHS aus physisorbiertem |,, BAS1(75),
Gleichverteilung (2E-6; 1E-5), direkter Wert an Stelle des Referenz-

werts

Parameter 90  Abwaschen von physisorbiertem I, in den Sumpf, BAS2(84), loga-
rithmische Gleichverteilung (0,2; 2,0), direkter Wert an Stelle des Re-

ferenzwerts

Parameter 91  Abwaschen von Fel, als I in den Sumpf, BAS2(84), logarithmische

Gleichverteilung (0,2; 2,0), direkter Wert an Stelle des Referenzwerts

4.3.6.11 lod-Massentransfer zwischen Wasser und Gas (Parameter 92 und 93)

Der Massentransfer der flichtigen Spezies I,, CHsl und organischen Substanzen (R)
zwischen der Gasphase und dem Sumpf spielt in PHEBUS FPT1 eine wichtige Rolle,
da einige Stunden nach Versuchsbeginn die Bildung und Freisetzung von Ix(g) aus
dem Sumpf die dominante 1,-Quelle in der Gasphase darstellt. Die |,-Freisetzung vom
nassen Condenser spielt nur am Anfang des Versuchs in den Phasen mit Dampfkon-
densation eine Rolle. Im Modell beschreiben die Massentransferkoeffizienten
KMTWAS und KMTGAS die Geschwindigkeit des Transfers und der Verteilungskoeffi-

zient P das Konzentrationsgleichgewicht zwischen Gas- und Wasserphase.
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Die Unsicherheit von KMTWAS und KMTGAS wurde bereits in Kapitel 4.3.5 (lodmodul
Parameter) festgelegt. Die Verteilungskoeffizienten, die von der Temperatur abhangen,

sind aus einigen Messungen gut bekannt, z. B. /FUR 85/ und sind daher klein.

Parameter 92  Verteilungskoeffizient fur I, zwischen Gas- und Wasserphase, P(l>),
logarithmische Gleichverteilung (0,83; 1,2), direkter Wert an Stelle

des Referenzwerts

Parameter 93  Verteilungskoeffizient fir CH;l zwischen Gas- und Wasserphase,
P(CHjsl), logarithmische Gleichverteilung (0,83; 1,2), direkter Wert an

Stelle des Referenzwerts

4.4 Identifikation von Abhangigkeiten

Unter den unsicheren Parametern wurde eine einzige Abhangigkeit identifiziert. Sie be-
trifft die mittlere PartikelgroRe der Aerosolkomponenten Csl, Silber, Silberoxid und
Restaerosol. In der Referenzrechnung ist die massengemittelte PartikelgroRe fir alle 4
Aerosolkomponenten gleich mit 1,61 um vorgegeben. Die FPT1-Messung zeigt, dass

die Komponenten wegen der starken Agglomeration gut durchmischt waren.

Eine wahrend des ganzen Versuches identische Entwicklung der mittleren Partikelgro-
Ren, also eine vollstandige Abhangigkeit, ist auszuschliel’en, da der Verlauf der Ein-
speiseraten wegen der unterschiedlichen Freisetzungszeiten ungleich ist. Eine voll-
standige Abhangigkeit der Partikelgréfien ist daher wenig wahrscheinlich. Es wurde
daher eine Korrelationsmatrix mit einem einheitlichen Korrelationskoeffizienten von je-

weils 0,5 erstellt:
— Mittlere Partikelgréfie des eingespeisten Csl-Aerosols (Parameter 10)
— Mittlere Partikelgrofie des eingespeisten Silber-Aerosols (Parameter 12)

— Mittlere Partikelgréfie des eingespeisten Restaerosol-Aerosols (Parameter 15)

Silberoxidaerosol wurde in der Variationsrechnung nicht explizit erfasst, da die mittlere
PartikelgréRe praktisch die des Silberaerosols ist. Bei der Oxidation bildet sich nur eine

dinne Oxidschicht auf den Silberpartikeln.
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4.5

Zusammenfassung der unsicheren Parameter

Die oben ausfihrlich beschriebenen Angaben zu den unsicheren Parametern, die in

den Stufen 1 und 2 der UaSA verwendet wurden, sind in Tab. 4-4 (thermohydraulische,

Aerosol- und lod-Modul-Parameter) und Tab. 4-5 (Reaktionskonstanten) tbersichtlich

zusammengefasst.

Tab. 4-4

Parameter

Unsichere Parameter, Teil 1 thermohydraulische-, Aerosol- und lodmodul

Uncertain parameter Reference|Uncertainty |Representation,|Correlation, |[Uncertainty [Representation,
No.| [Description, [Name value distribution, 5o 1 Steps 1and |distribution, |5 »
dimension Step 1 2 Step 2
Thermal hydraulics
WALL1/TEMP2
WALL2/TEMP2
1 _|WALL3/TEMP3
Wall tempera Table, 110 | triangular (- | additive to refer-
ture of atmos- [WALL4/TEMP2
. . to128 C |1.0,0, +1.0)| ence value
pheric zone; CI\WALL5/TEMP2
WALL6/TEMP2
WALL7/TEMP2
Wall tempera- triangular (-
2 ture of sump | WALL8/TEMP2 |Table 9 additive
0.5, 0, +0.5)
zone, C
3 Wall tempera- | WALL9/TEMP2 |Table
ture of wet triangular (- -
WALL10/TEMP2|Tabl
condenser, o able 0.5, 0., +0.5) additive
upper part, C |WALL1 1/TEMP2|Table
Characteristic |[HLENG 0.01 discrete direct
length of (WALL1), LEFT (0.01, 0.05,
structure 0,5/0.1,
WALLA1, left 0.6, 0.3)
side, m
Characteristic |[HLENG 0.01 discrete direct
length of (WALL1), (0.01, 0.05,
structure RIGHT 0,5/0.1,
WALLA1, right 0.6, 0.3)
side, m
Same for WALL2 to WALLS8
Characteristic |HLENG 0,05 discrete direct
length of (WALL9), LEFT (0.01, 0.05,
structure 0,5/0.1,
4 WALLOY, left 0.6, 0.3)
side, m
Characteristic |[HLENG 0.01 discrete direct
length of (WALLO9), (0.01, 0.05,
structure RIGHT 0,5/0.1,
WALLDY, right 0.6, 0.3)
side, m
Characteristic |HLENG 0.05 discrete direct
length of (WALL10), (0.01, 0.05,
structure LEFT 0,5/0.1,
WALLA10, left 0.6, 0.3)
side, m
Characteristic |[HLENG 0.01 discrete direct
length of (WALL10), (0.01, 0.05,
structure RIGHT 0,5/0.1,

WALL10, right
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Uncertain parameter Reference|Uncertainty |Representation,|Correlation, |Uncertainty |Representation,
No. Description, |Name value distribution, 5o, 1 Steps 1 and |distribution, g0, 5
dimension Step 1 2 Step 2
side, m 0.6, 0.3)
Characteristic |HLENG 0.01 discrete direct
length of (WALL11), (0.01, 0.05,
structure LEFT 0,5/0.1,
WALL11, left 0.6, 0.3)
side, m
Heat transfer |ALCOND table; 80 |loguniform |factor
5 coefficient, to 350 (0.83,1.2)
Wim2/K
Residual sil- |CAERES 0.04 uniform direct
ver concentra- (0.01, 0.08)
6 tion in con-
densate,
kg/m3
B |Injections
7 Steam injec- [STEAM_INJ Table loguniform  |factor
tion, mass CIJFLO (0.89, 1.12)
flow rate, kg/s
8 Steam injec- |CIJENT Table uniform (-61, |additive
tion, enthalpy, 0.)
kJ/kg
9 Csl injection, |I-_INJ, CIJFLO |Table logtriangular |factor
kg/s (0.91, 1,
1.1)
10 |([a] |Csl particle SWERT1 1.61E-06 |logtriangular |factor Correlation
size distribu- |(CSI_SIZ) (0.83, 1., matrix be-
tion at inj.,, m 1.2) tween [a], [b],
and [c]
corr.coeff.=0.5
11 Silver aerosol |AG_INJ, Table logtriangular |factor
injection, kg/s [CIJFLO (0.91,1,,
1.1)
12 |[[b] [Silver particle |[SWERT1 1.61E-06 |logtriangular |factor corr. matrix
size distribu- (0.83, 1.,
tion atinj., m 1.2)
13 Silver oxide |AGOX, SUMP |2.4E-4 logtriangular |factor
init. conc. in (0.91,1,,
sump 1.1)
14 Residual aer- |AER_INJ2, Table logtriangular |factor
osol injection, |CIJFLO (0.91, 1,
kg/s 1.1)
15 |[c] |Residual aer- [SWERT1 1.61E-06 |logtriangular |factor corr.matrix
osol particle (0.83, 1.,
size distribu- 1.2)
tion at inj.,, m
16 I, injection, 12_INJ, CIJFLO |Table polygon (0., |[factor logtriangular |factor
mol/s 1,2./1.,1, (0.5,1.,2.0)
0.
C Aerosol Parameters
17 Diffusion DELDIFF 1,0E-04  |polygon direct
boundary lay- (1.E-5, 1.E-
er thickness, 4,2.E-4/1.,
m 1,0,
18 Effective aer- |DENSTY 3.0E+03 |uniform direct
osol density, (3E3, 7E3)
kg/m?
19 Turbulent dis- [TURBDS 1.00E-03 |uniform (1.E-|direct
sipation rate, 3, 1.E-2)
m?/s®
20 Dynamic par- |CHI 1.00E+00 |triangular direct
ticle shape (1.,1.,1.3)
factor
21 Agglomeration| GAMMA 1.00E+00 ([triangular |direct
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Uncertain parameter Reference|Uncertainty |Representation,|Correlation, |Uncertainty |Representation,
No.| |Description, [Name value distribution, 5o, 1 Steps 1 and |distribution, g0, 5
dimension Step 1 2 Step 2
particle shape 1.,1.,2)
factor
22 Particle colli- |[COLEFF -1.00E+00 |discrete (- |direct
sion efficiency 1.0,0.0; 0.7,
0.3)
23 Average water| THFILM 3.40E-04 |loguniform |factor
film thickness, (0.4, 2.5)
m
Dose rate
24 Dose rate in  |DOSE_ATM, Table loguniform  |factor
the gas CIJRATE (0.77,1.3)
phase, kGy/h
25 Dose rate in |DOSE_SUMP, |Table loguniform  |factor
the water CIJRATE (0.77,1.3)
phase, kGy/h
lodine module parameters
26 S 5,70E-03 [triangular direct triangular direct
(5.7E-3, 2.8E-3,
5.7E-3,0.3) 5.7E-3,
2.3E-2)
27 Minimum wall |ACOND 1.00E-04 (triangular direct
condensation (1.E-4, 1.E-
rate for wet 4, 2.E-3)
conditions,
kg/(m?s)
28 Mass median |DIO3 2.00E-07 |uniform (4.E-|direct
diameter of 8, 5.E-7)
103- primary
particles, m
29 Standard de- |SIO3 2 polygon direct
viation of log- (15,2,3;
normal 103- 1.,1.,0)
particle size
distribution
30 Maximum FEMAX 2.0E-05 [loguniform
available steel (1.0E-5,
for chemisorp- 4.0E-4)
tion
31 Splitting factor |C75 0,54 triangular direct
for reaction 75 (0.15, 0.54,
0.54)
32 Gas side KMTGAS 1.4E-03 |triangular direct
mass transfer (5.E-4, 1.4E-
coefficient, 3, 3.E-3)
m/s
33 Water side KMTWAS 1.0E-05 |triangular direct
mass transfer (5.E-6, 1.E-
coefficient, 5, 5.E-5)
m/s
34 Fraction of F444 0.68 uniform (0.3, |direct
deposited 12 0.8)
washed down
35 Stoichometric |STOFAK 3.9 uniform (-  |additive
factor used for 0.2,0.2)
O3 destruc-
tion by 12 oxi-
dation
36 pH in the PH Table uniform (-  |additive
sump 0.2, +0.2)
37 Initial organic |R 1.0E-05 |loguniform (factor
residue con- (0.1, 10.)
centration in
sump, mol/l
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Tab. 4-5 Unsichere Parameter, Teil 2 Reaktionskonstanten
Reac-
. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2

+37 | Water phase reactions

Inorganic iodine hydrolysis reactions

12 hydrolysis (step 10of 2) 12 (w) + H20 --> HOI (w) + I- | BAS1 |11 3.00E+00 [1/s loguniform factor
38 (W) + H+ (12) (0.5,2.0)

Reverse of 12 hydrolysis (step BAS1 [12 calc. 1/(M-M-s) loguniform factor on in-
39 | 10f2) 11) (0.5,2.0) ternal variable

12 hydrolysis (step 2 of 2; HOI |3 HOI (w) --> 103- (w) + 2 I- BAS1 |13 calc. 1/(M-s) loguniform factor on in-
40 | disproportionation (“Toth mod- | (w) + 3 H+ (15) (0.5,2.0) ternal variable

elll)

Reverse of 12 hydrolysis (step BAS1 [15 1.10E+05 | 1/(M-M-M** | loguniform factor
41 | 20of 2; "Dushman reaction"; (13) N15-s) (0.5,2.0)

Toth model)

I- oxidation by dissolved O2 21-(w)+1/202(w)+2H+-- |BAS1 |16 1.00E-07 | 1/(M-s) loguniform factor
42 > 12 (w) + H20 (0.5,2.0)

Inorganic iodine radiolysis reactions

Radiolytic 12 formation from I- |2 I-(w) +y -->12(w) BAS1 |20 2.20E-05 | 1/(M**N20- | loguniform (0.5, | factor loguniform | factor
43 (21) kGyh-s) |2.0) (0.25, 4.0)

Reverse of radiolytic 12 for- BAS1 |21 1.00E-04 |1/s loguniform (0.5, | factor
44 | mation from I- (20) 2.0)

Radiolytic 12 formation from 103- (w) +y --> 12 (w) BAS1 |29 2.20E-05 | 1/(M**N29- |loguniform (0.5,
45 |103- (34) kGyh-s) |2.0)

Reverse of radiolytic 12 for- BAS1 |34 1.00E-04 |1/s loguniform (0.5, | factor
46 | mation with 103-

(29)

2.0)
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Reac-

. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2
Silver / iodine reactions
47 Agl formation from Ag + 12 12 (w) + 2 Ag (w) --> 2 Agl (w) | BAS1 |28 2.00E-01 | m/(M-s) loguniform (0.1, | factor
10.0)
48 Agl formation from AgOx + |- | AgOx (w) + I- (w) --> Agl (w) | BAS1 |56 2.00E+00 | m/(M-s) loguniform (0.1, | factor
10.0)
Formation of AgOx by Ag oxi- | Ag(w) + O2 --> AgOx(w) BAS1 |73 8.70E-09 [mol/((m2-s) |logtriangular factor
49 | dation (0.33, 3.0)
Homogeneous organic iodine reactions in the water phase
Thermal CH3I formation from |12 (w) + 2 CH3 (w) --> 2 CH3I | BAS1 |22 1.5 E+00 |1/(M-s) loguniform (0.2, | factor
12 (w) (23) 5.0)
50
Thermal CH3| formation from | HOI (w) + CH3 (w) --> CH3l |[BAS1 [40 1.0 E-01 1/(M-s) loguniform (0.1, | factor
51 |Hol (w) (41) 10.0)
Radiolytic CH3I destruction 2CH3lI (w)+y-—>12 (w)+2 BAS1 |24 3.00E-04 | 1/(kGy/h-s) [loguniform (0.2, | factor
52 CH3 (w) (25) 5.0)
Hydrolysis of CH3I by H20 CH3I (w) + H20 --> |- (w) + BAS1 |30 1.50E-07 | 1/s loguniform (0.2, | factor
53 CH3OH + H+ (31) 5.0)
Hydrolysis of CH3I by OH- CH3I (w) + OH- --> |- (w) + BAS1 |32 5.70E-05 |[1/s loguniform (0.2, | factor
54 CH30H (33) 5.0)
lodine reactions with immersed painted surfaces
55 12 deposition on paint 12(w) --> I2(DEP,paint,w) BAS1 |17 2.00E-06 |m/s loguniform (0.2, | factor
5.0)
12 dissolution from paint after |12 (DEP,paint,w) --> 12 (w) BAS1, | 38 4.16E-09 |1/s loguniform (0.2, | factor
56 |12 deposition T<90 5.0)
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Reac-

. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2
BAS2, 2.0E-6 loguniform (0.2,
57 T>90 5.0)
°C
I- dissolution from paint after 12 | I2(DEP,paint,w) --> I-(w) BAS1 |69 8.58E-07 [1/s loguniform (0.5, | factor
58 deposition 2.0)
I- deposition on paint I- (W) --> |- (DEP,paint,w) BAS1 |37 calc. m/s loguniform (0.5, | factor on in-
(calc.) 2.0) ternally calcu-
59 lated reaction
rate
I- dissolution from paint after I- | I- (DEP,paint,w) --> I- (w) BAS1 |19 calc. 1/s loguniform (0.5, | factor on in-
deposition (calc.) 2.0) ternally calcu-
60 lated reaction
rate
Chemisorbed I- from phy- |- (DEP,paint,w) --> ICHS BAS1 |79 5.00E-06 |1/s loguniform (0.5, | factor
61 |sisorbed I- (DEP,p,w) (80) 2.0)
Thermal CH3I dissolution from |12 (DEP,paint,w) --> CH3I (w);
paint
I- (DEP,paint,w) --> CH3I (w) ) .
62 BAS1 |39  [1.50E-12 ;g/.?'(m fmol 'fg‘é;"form O, | factor
ICHS (DEP,paint,w) --> CH3I
(w)
Radiolytic CH3I dissolution 12 (DEP,paint,w) + y --> CH3I .
; . factor on in-
from paint (w); .
63 18 3.60E-09 1/(kg-}y/h-sh)_1 uniform (0.1, ternally cal_cu-
- (DEP,paint,w) + y --> CH3l ’ - (m*“/mol) 10.0) lated reaction

[
W)

rate




69

Reac-

. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2
ICHS (DEP,paint,w) +y -->
CH3I (w)
lodine reactions with immersed steel surfaces
12 conversion to |- at steel sur- | 12 (w) + steel (w) --> |- (w) BAS1 |55 1.25E-07 |m/s histogram factor
64 face (0.02, 0.8,
1.2,2.0; 0.3,0.5,
0.2)
Gas phase reactions
lodine/ozone reaction
Formation of I03-(g) by reac- |12 (g) + O3 --> 103-(g) BAS1 (1 2.40E+03 | 1/(M-s) uniform (1246, |direct
65 |tion of 12 and O3 4615)
Radiolytic destruction of I03- |2 103-(g) +y--> 12 (g) BAS1 (2 2.30E-06 | 1/(kGy/h-s) |uniform (1.1E- |direct
66 (g 6, 3.5E-6)
Radiolytic O3 formation atmosphere + y --> O3 (g) BAS1 |71 4.70E-11 | M/(kGy/h-s) | uniform (3.9E- | direct
67 (72) 11, 5.5E-11)
Radiolytic O3 decay 03 (g)+y-->02 BAS1 |72 4.30E-02 | 1/(kGy/h-s) | uniform direct
68 (71) (2.205E-2,
8.38E-2)
03 decomposition on painted | O3 (g) --> - BAS1 |82 1.27E-05 |m/s loguniform factor
69 |surfaces (0,64, 1.56)
03 decomposition on steel 03 (g) > - BAS1 |83 1.46E-05 |m/s loguniform (0,5, | factor
70 | surfaces 2.0)
Thermal O3 decay 03 (g) --> 02 BAS1 |78 3.00E-04 [1/s loguniform factor
71 (0.64, 1.56)
Homogeneous organic iodine reactions in the gas phase
Radiolytic CH3I decomposition | CH3I (g) + y --> 212 (g) + BAS1 |65 1.64E-04 | 1/(kGy/h-s) [loguniform (0.5, | factor
72 CH3 (g) (67) 2.0)




0.

Reac-
. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2

lodine reactions with painted surfaces exposed to the gas phase

12 deposition on dry and wet 12 (g) --> 2 (DEP,paint,g) BAS1 |4 (62) [4.00E-03 [m/s loguniform factor
73 | paint (0.25, 4.0)

12 resuspension from dry and | 12 (DEP,paint,g) --> 12 (g) BAS1 |62 (4) [5.00E-09 [1/s loguniform factor
74 | wet paint (0.25, 4.0)

BAS2 8.80E-08 [1/s loguniform factor

75 (0.67, 1.5)

Physisorbed 12 into chemi- 12 (DEP,paint,g) --> ICHS BAS1 |76 1.00E-05 |1/s loguniform factor
76 | sorbed iodine (DEP,p,g) (77) (0.25, 4.0)

BAS2 1.00E-05 loguniform factor

77 (0.67, 1.5)

I2 transport to wet paint and 12 (g) --> 12 (DEP,paint,g) --> | BAS2 |44 3.10E-03 |m/s loguniform factor
78 | subsequent wash-down to 12 (w) (0.25, 4.0)

sump as 12

Wash-down from paint to 12 (DEP,paint,g) --> I- (w) BAS2 |9 2.70E-07 loguniform factor
79 |sump as |- in condensing con- (0.25, 4.0)

ditions

Thermal CH3I release from 12 (DEP,paint,g) --> CH3l (g) |BAS1 |14 1.50E-12 | 1/s:(m°/mol | loguniform (0.1, | factor
80 | physisorbed iodine ot 10.0)

Radiolytic CH3I release from 12 (DEP,paint,g) +y --> CH3l |BAS1 |7 3.60E-09 [ 1/(kGy/h-s) |loguniform (0.1, | factor
81 | physisorbed iodine (@) - (m?mol)™ [ 10.)

Thermal CH3I release from ICHS (DEP,paint,g) --> CH3l | BAS1 |68 1.50E-12 | 1/s-(m°/mol | loguniform (0.1, | factor
82 chemisorbed iodine (9) )9'1 10.0)

Radiolytic CH3I release from ICHS (DEP,paint,g) +vy --> BAS1 |66 3.60E-09 [ 1/(kGy/h-s) |loguniform (0.1, | factor
83 | chemisorbed iodine CH3I (g) - (m%mol)™" [ 10.)
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Reac-

. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2
lodine reactions with steel surfaces exposed to the gas phase
12 deposition on dry steel 12 (g) --> 12 (DEP,steel,g) BAS1 |51 2.6E-03 m/s logtriangular factor
(63) (0) (0.5, 1.0, 2.0)
84
Resuspension from dry steel 12 (DEP,steel,g) --> 12 (g) BAS1 |63 1.5E-04 1/s logtriangular factor
85 (51)  |(0) (0.2, 1.0, 5.0)
12 deposition on wet steel, 12 (g) --> I- (w) BAS2 |52 calc. m/s logtriangular factor
Fel2 formation, and wash- (1.35E-03) (0.67, 1.0, 1.5)
86 | down to sump as I-
Physisorbed 12 into chemi- 12 (DEP,s,g) --> FEI2 BAS1 |74 1.3E-04 1/s logtriangular factor
87 | sorbed iodine (DEP,s,9) 75) |(0) (0.5, 1.0, 1.5)
F.SAT f(rh) logtriangular factor
88 (0.67, 1.0, 1.33)
Reverse of reaction 74 with FEI2 (DEP,s,g) -->12 (9); BAS1 |75 4.60E-06 |[1/s uniform (2.0E- | direct
two different ways FEI2 (DEP,s,g) --> fixed-I (74) 6, 1.0E-5)
89
Wash-down of 12 (DEP,steel,g) | 12 (DEP,s,g) --> I- (w) BAS2 |84 1.00E-04 |1/s loguniform (0.2, | factor
to sump as I- in condensing 2.0)
90 | conditions
Wash-down of FEI2 FEI2 (DEP,s,g) --> I- (w) BAS2 |85 1.00E-04 |1/s loguniform (0.2, | factor
(DEP,steel,g) to sump as I-in 2.0)
91 | condensing conditions
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Reac-

. tion Uncertainty | Represented | Uncertainty | Represented
Uncertain parameter no. Refer- . . distribution by distribution by
No. Name ence val- | Dimension
(back ue
Reaction / Process Chem. formulation ';?:r::)' Step 1 Step 1 Step 2 Step 2

Mass transfer between gas and water phases

12 transfer through the inter- 12 (w) <==> 12 (g) P(12) |35 calc. loguniform factor
92 |face sump - gas (0.83, 1.2)

CH3I and CH3 transfer CH3I (w) <==> CHa3lI (g); P(CH |36 calc. loguniform factor
g3 [through the interface sump - CH3 (w) <==> CH3 (g) 3l) (0.83,1.2)

gas




4.6 Auswahl von Ergebnisvariablen

Die Ergebnisvariablen wurden im Wesentlichen nach ihrer Relevanz fur den lodquell-
term ausgewahlt. Dieser wird aus den luftgetragenen lodspezies im Containment ge-
bildet und hangt vom =zeitlichen Verlauf des Leckage-Massenstroms ab. Da am
PHEBUS-Containment keine Leckage auftrat, wird die maximal freisetzbare lodmenge,
das ist die gesamte luftgetragene lodmenge, als zusatzliche Ergebnisvariable einge-

fuhrt. Die ausgewahlten Variablen gliedern sich in:
a) alle lodspezies, die im Containment luftgetragen sind (I, CHsl, I0x und Csl)
b) alle Spezies im Sumpf
c) alle auf Oberflachen abgelagerten lodspezies
d) einige Aerosolvariablen
e) einige thermohydraulische Variablen

f) maximal freisetzbare lodmenge (Berechnung s. unten)

Tab. 4-6 zeigt die ausgewahlten Ergebnisvariablen. Die angegebene Prioritat fur die
Auswertung entspricht weitgehend den Gruppen (a), (b) und (c)+(d)+(e). Im Schritt 1

der UaSA wurden nicht alle Variablen ausgewertet.

Tab.4-6  Ausgewahlte Ergebnisvariablen fiir UaSA Step 1 und 2

No. | Variable Dim. Zone Location ggt&l;tslgygf mi;lliiz::::: file Priority | Step1 | Step 2

lodine in gas phase

1 gg’”centraﬁm N mont | Jcas mid of vessel | AFP 'AEICOZ(12,JC45) 1 X x

2 ﬁ";;;"”ce””atb” moll | JC45 mid of vessel | AFP 'AEICOZ(CH3I,JC45) 1 X X

3 | imnaeneoM@ON moin | 4c45 | mid of vessel | AFP 'AEICOZ(I0X JC45) 1 x x

4 ggsconce””aﬁ"” N ol | Jcas mid of vessel | AFP 'AEICOZ(03,JC45) 3 X X
Deposited iodine in gas phase

5 c?: I;;ngg:ér;:ga:r mol/m* | JCWET \;v:rt conden- :AAFEFI)COZ(CSI_PAINT,JCWET)' 3 X x

6 \Ifze(;to ggr?gg:stgrn o | molim? | JCWET | ot conden- &FETCOZ(IZ_PAINT,JCWET)‘ 3 X X
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Output/plot variable in

No. | Variable Dim. Zone Location COCOSYS-AIM output file Priority | Step 1 | Step 2
Csl concentration 2 dry conden- | AFP
7 | ondry condenser | MOVM™ | JCDRY oo 'AEICOZ(CS|_PAINT,JDRY)' 3 x x
I, concentration on 2 dry conden- | AFP
8 | dry condenser mol/m® | JCORY | oo 'AEICOZ(12_PAINT,JCDRYY) 3 X
g |l2concentrationon | oz | jcas mid of vessel | AFP 'AEICOZ(FEI2,JC45) 3 X
steel walls
19 |Felconcentration |\ 2 | o5 mid of vessel | AFP'AEICOZ(12_STEEL,JC45) | 3 x
on steel walls
11 | Fixed-Tconcentra- | )3 | ogg mid of vessel | AFP 'AEICOZ(12_FIXED,JC45) | 3 X
tion on steel walls
lodine in Sump
12 fszu‘r’ggce”"a“o” N moll | Jco sump AFP 'AEICOS(12,JC9) 2 X X
13 gucr‘r’]’p‘fe””at"’” N Amolt | Jco sump AFP 'AEICOS(I-,JC9)' 2 X x
14 |HOlconcentration | ), | jcg sump AFP 'AEICOS(HOI,JCO) 2 x
in sump
15 | Ag mass in sump mol JC9 sump AFP 'AEIMMS(AG,JC9)' 2 X X
16 | AgOx mass in sump | mol JC9 sump AFP 'AEIMMS(AGOX,JC9)' 2 X X
17 | Agl mass in sump | mol JC9 sump AFP 'AEIMMS(AGI,JC9)' 2 X X
1g | Jotaliodine mass | JCo sump AFP 'SUMIS(JCO) 3 X
in sump
Aerosol
19 | Cslaerosolcon- 1\ 3 | o5 mid of vessel | AFP 'AECON(CSI,C5) 2 X X
centration
CSl deposited on 2 AFP
20 . kg/m C5 mid of vessel | 'DEARRY(CSI,VERT_WALLS, 3 X X
vertical walls csy
Mass median di-
21 | ameter of total aer- | m C5 mid of vessel | AFP 'DMM(C5)' 3 X X
osol
Thermal hydraulics
22 | Gas temperature °C C5 mid of vessel | RALOC 'ZTEMP(GAS,C5) 3 X X
23 | Relative humidity % C5 mid of vessel | RALOC 'ZSATUR(GAS,C5)' 3 X X
. Junction . \ '
24 | Gas velocity m/s C5C7A mid of vessel | ATMOS_JUN 'VELO(C5C7A) 3 X X
25 | Sump watertem- . co sump RALOC 'ZTEMP(FLUID,C9) 3 X
perature
26 | Total pressure bar C5 mid of vessel | RALOC 'ZTOPRE(GAS,C5)' 3 X
27 Condensation rate kals Heat slab \;V:rt tlzg\zceiren— RALOC 3 x
on wet condenser 9 WALL10 par’t 'HGCWAT(LEFT,WALL10)'
Derived variable
og |Maximum releasa- | all calculated 1 X

ble iodine

Die abgeleitete Ergebnisvariable Nr. 28 ist die maximal freisetzbare lodmenge Imax in

Gramm. Sie berechnet sich aus den Konzentrationen der Spezies |,, CHs;l, IOx und der
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Csl-Aerosolkonzentration in der Gasphase (Gl. 4-7). In der AIM-Rechnung wird gene-
rell nur die lodmasse bilanziert. Dies gilt auch fir die Spezies CHsl und 10x. Im Csl-
Aerosol, das im Modul AERIKA berechnet wird, ist dagegen die Cs-Masse beriicksich-

tigt.

M)

Imaz =V [Iy - M(I) - 2 + CHy1 - M(I) + 10x - M(I) + Csl T

| L4z
M(l) und M(Cs) sind die molekularen Massen von lod und Casium. V ist das Contain-

ment-Volumen.

4.7 Ergebnis des ersten Schritts der UaSA

Anhand der Angaben zu den unsicheren Parametern (Wahrscheinlichkeitsverteilungen
und Abhangigkeiten) werden Uber Zufallsauswahl 208 alternative Vektoren von Para-
meterwerten gewonnen. Mit jedem dieser 208 Parametervektoren wird eine Rechnung
mit COCOSYS-AIM durchgefihrt. Die 208 Ergebnisdatensatze werden mit dem Pro-
gramm SUSA fir die in Tab. 4-6 aufgelisteten Ergebnisvariablen ausgewertet und die

Ergebnisse graphisch dargestellt als

e alternative Verlaufe aller 208 Rechnungen (Variationsrechnungen) und der Re-

ferenzrechnung

Die Ergebnisse der Sensitivitatsanalyse (Kapitel 4.1.2) zur Ermittlung der Rangfolge
der einzelnen Parameterunsicherheiten zur Unsicherheit der jeweiligen Ergebnisvariab-

len umfassen die graphische Darstellung als
e zeitabhangige Sensitivitatsindizes (Rang-Korrelationskoeffizienten)
Von den 208 Rechenlaufen bricht keiner ab, was auf eine gewisse numerische Ro-

bustheit von COCOSYS-AIM schlieRen lasst.

4.7.1 lodquelltermrelevante Variable (UaSA, Schritt 1)

Die direkt fir den lodquellterm relevanten Ergebnisvariablen sind die Konzentrationen

von |, CHsl, IOx und Csl in der Atmosphare.
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4.71.1 Molekulares lod im Gas

In Abb. 4-6 sind die 208 alternativen Verlaufe und der Referenzlauf (rot) der
I,(g)-Konzentration eingezeichnet. Die Ergebnisse streuen stark, vor allem in Richtung
kleiner Konzentrationen. Die Streubreite aller Laufe zeigt maximale Abweichungen vom
Referenzwert von (Faktoren 0,01 / 4,0). Die Abweichungen beginnen mit der lod-

Einspeisung und erstrecken sich Uber den ganzen Versuch.

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)

209 selected run(s) of consequence no. 1

1e-08

le-09

le-10

le-11

L, concentration in gas [mol/1]

le-12

le-13

Abb. 4-6 I,-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 1, Variationslaufe

Die Abb. 4-7 zeigt die gewonnenen Sensitivitdtsindizes in Form des Rang-
Korrelationskoeffizienten (RCC) fiir die Ix(g)-Konzentration. In Tab. 4-7 sind die
zugeordneten unsicheren Parameter und die Richtung des RCC angegeben. Ein
positives Vorzeichen bedeutet, dass mit zu- oder abnehmenden Werten des
unsicheren Parameters die ErgebnisgroRe ebenfalls zu- oder abnimmt. Ein negatives

Vorzeichen beteutet, dass sich diese Ausrichtung umdreht (siehe auch Kapitel 4.1.2)
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)
L, concentration in gas

consequence no. 1, sample size= 208

rank correlation coefficient
o
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Abb. 4-7 |, im Gas, UaSA Schritt 1, Sensitivitaten

Bei der Auswertung werden im Allgemeinen zwei Zeitabschnitte unterschieden (a) die
Versuchsphasen vor dem Abwaschen bei ca. t = 2,5E5 s. Sie umfasst die
Blndelzerstérung, die SP-Freisetzung und den Aerosolabbau und den ersten Teil der
lodchemiephase mit relativ geringer lodkonzentration im Sumpf und (b) die
lodchemiephase nach dem Abwaschen. In letzterer sind die lodkonzentration aber
auch die Silber- und die Silberoxidkonzentration im Sumpf deutlich héher. In diesem
zweiten Abschnitt haben daher die Reaktionen im Sumpf einen starkeren Einfluss auf

den Quellterm als im ersten Abschnitt.

Fir zwei Sensitivitaten ist der Absolutwert mit RCC > 0,6 auffallend hoch:
— Par.-Nr. 16, die I>-Einspeiserate und

— Par.-Nr. 26, die spezifische Oberflache der Ag- bzw. AgOx-Partikel
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Tab. 4-7  Sensitivitaten der Ergebnisvariable 13(g)-Konzentration

Versuchs- | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
teil ter Nr. *
Vor Abwa- 16 I,-Einspeiserate +
schen des " - . . .
elliptischen 26 Spezifische Oberflache der Silber- und Silberoxid- -
Bodens Partikeln im Sumpf, m?/g
(t=0 bis 65 Bildung von 10x(g) durch I,/Os-Reaktion -
2,5E5 s)
73 I.-Ablagerung auf trockene und nasse Farbe -
81 Radiolytische CHjsl Freisetzung aus physisorbier- +
tem lod auf Farbe
Nach Ab- 26 Spezifische Oberflache der Silber- und Silberoxid- -
waschen (t Partikel im Sumpf, m?/g
> 2,5E55s) 43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +
65 Bildung von 10x(g) durch 1,/0O3-Reaktion -
73 I,Ablagerung auf trockene und nasse Farbe -

*grau: |[RCC| > 0,6

Die in der Tabelle dargestellten sensitiven Parameter werden nachfolgend diskutiert.

I,-Einspeiserate (Parameter 16)

Die l,-Einspeiserate aus dem Circuit in das Containment hat von Beginn des Versuchs
bis zum Abwaschen einen starken Einfluss auf die Unsicherheit von I(g). Dieses
Ergebnis Uberrascht, da bislang angenommen wurde, dass bereits kurz nach der
Einspeisung die radiolytischen Prozesse im Sumpf die I2(g)-Konzentration bestimmen.
Hier hat aber die Ungenauigkeit der Einspeiserate eine viel langere Wirkung auf die

Ungenauigkeit des lodquellterms (hier sind es 3 Tage) als erwartet.

Die zu Grunde liegende Wahrscheinlichkeitsverteilung fir die |,-Einspeiserate enthalt
wegen der grof3en experimentellen Unsicherheit auch den Fall, dass Gberhaupt kein I,
aus den Circuit in das Containment eingespeist wird (Kapitel 4.3.2.). Diese Annahme
muss im Hinblick auf den langanhaltenden Einfluss der I|,-Einspeiserate auf die
quelltermrelevanten Ergebnisvariablen neu uUberdacht werden. Auch Uberdeckt der
dominate Einfluss der unsicheren |>-Einspeiserate andere wichtige Einflisse. Aus
diesen Griinden werden fiir den Schritt 2 der UaSA die Unsicherheitsangaben der I,-

Einspeiserate Uberarbeitet.
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Spezifische Oberflaiche der Ag- und AgOx-Partikel im Sumpf (Paramter 26)

Far die spezifische Silberoberflache (Sag) ist RCC < 0. Das bedeutet, dass mit kleiner
werdendem Spq die lx(g)-Konzentration im Containment ansteigt, da weniger lod mit

Ag(w) im Sumpf reagiert und daher mehr I, in den Gasraum entweichen kann.

Sag ist in der Zeit nach dem Abwaschen (t > 2,5E5 s) dominant und bestimmt die
Unsicherheit von lx(g) wesentlich. Durch das Abwaschen steigen die Csl-Menge und

die Silbermenge im Sumpf stark an.

Die starke Abhangigkeit der Iy(g)-Konzentration von Spg wird auch durch Parameter-
rechnungen mit COCOSYS-AIM zu PHEBUS FPT1 bestatigt. Die GroRe der Silberpar-
tikel wurde in PHEBUS nicht gemessen und die Abschatzungen schwanken stark
(/KLE 10/ und /BOS 12/). Entsprechend weit wurde auch der Unsicherheitsbereich von
Sag gewahlt. In Spq ist implizit berlicksichtigt, dass die Ag- und AgOx-Partikel schnell
auf den Boden des Sumpfes sinken und Spq aus Geometriegriinden und durch Agglo-
meration stark reduziert wird. In der urspriinglichen Wahrscheinlichkeitsverteilung sind
diese Effekte nicht bericksichtigt. Anhand der neuen Ergebnisse scheint diese An-
nahme nicht mehr weiter gerechtfertigt. Die Quantifizierung der Unsicherheit von Sagq
wird daher im Schritt 2 der UaSA Uberarbeitet.

4.7.1.2 Organoiod im Gas

Fur Organoiod (CHgl) ist die Streuung der alternativen Konzentrationsverlaufe (Abb.
4-8) qualitativ ahnlich wie fur 15(g) und betrdgt maximal (Faktoren 0,01 / 4,0). Das ist
plausibel, da Organoiod vorwiegend aus auf Farbe abgelagertem |, gebildet wird. Das
Ergebnis des Referenzlaufs wird ofter und starker unterschatzt als Gberschatzt. Abb.
4-9 zeigt die Sensitivitatsindizes fir die berechnete CHsl-Konzentration und die ent-

sprechenden unsicheren Eingabeparameter.
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Die |,-Einspeiserate (Par. 16) hat vor dem Abwaschen, ahnlich wie fur I5(g), auch auf
die Unsicherheit von CHsl(g) einen starken Einfluss. Gleiches gilt flr Sag (Par. 26) nach
dem Abwaschen. Dieser Zusammenhang ist plausibel, da CH3l vorwiegend radiolytisch
aus auf Farbe abgelagertem I, entsteht. Darliber hinaus tragen auch die unsicheren
Parameter 73, 81 und 72 zur Unsicherheit der berechneten CHsl-Konzentration stark
bei.

Tab. 4-8  Sensitivitaten der Ergebnisvariable CH;l-(g)-Konzentration

Versuchs- | Para- Unsicherer Parameter RCC
phase meter
Nr. *

Vor Abwa- 16 I,-Einspeiserate +
schen des
elliptischen 73 I,-Ablagerung auf trockener und nasser Farbe +
I(?;c;dgnbsis 81 Radiolytische CHgsl-Freisetzung aus physisorbier- +
2 5E5 s) tem lod auf Farbe
Nach Ab- 26 Spezifische Oberflache der Silber- und Silberoxid- -
waschen (t Partikel im Sumpf, m?/g
> 2,5E5 s)

72 Radiolytische CHsl-Zersetzung -

*grau: |[RCC| > 0,6

4.7.1.3 10x-Aerosol im Gas

Fir das feindisperse Aerosol IOx (AlIM-intern auch als lodat, 1057(g), bezeichnet) ist die
Streuung der alternativen Konzentrationsverldufe (Abb. 4-10) ahnlich wie fur I(g) und
CHsl(g) und betragt maximal (Faktoren 0,01 / 4,0). Dies ist plausibel, da IOx radioly-
tisch aus ly(g) gebildet wird. Abb. 4-11 zeigt die Sensitivitatsindizes fur die berechnete

CH;sl-Konzentration.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)

209 selected run(s) of consequence no. 3
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Abb. 4-10 IOx im Gas, UaSA Schritt 1, Variationslaufe

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)
I0x concentration in gas

consequence no. 3, sample size= 208
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Abb. 4-11 10Ox im Gas, UaSA Schritt 1, Sensitivitaten
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Tab. 4-9 zeigt die fir die Unsicherheit von IOx relevanten unsicheren Eingabeparame-
ter. Die I,-Einspeiserate (Par. 16) hat vor dem Abwaschen wie auf I,(g) auch auf 10x
einen starken Einfluss. Gleiches gilt flr Spq (Par. 26) nach dem Abwaschen. 10x ent-
steht durch Oxidation von |, mit Ozon. In diese Reaktion gehen die Parameter 24 und

70 unmittelbar ein.

Tab. 4-9  Sensitivitdten der Ergebnisvariable 10x(g)-Konzentration

Versuchs- Parame- Unsicherer Parameter RCC
phase ter Nr. *
Bis Abwa- 16 I,-Einspeiserate +
schen des el-
liptischen 26 Spezifische Oberflache von Silber- und Silber- | -
Bodens oxid-Partikeln im Sumpf, m?/g
t =0 bis
(2,5E5 s) 73 I,-Ablagerung auf trockene und nasse Farbe -
81 Radiolytische CHjsl Freisetzung aus physisor- +
biertem lod auf Farbe
Nach Abwa- 24 Dosisleistung in der Gasphase, kGy/h +
schen (t >
2,5E5 s) 26 Spezifische Oberflache der Silber- und Silber- -
oxid-Partikel im Sumpf, m?/g
28 Massengemittelter Durchmesser der 105 Pri- +
marpartikel, m
43 Radiolytische 1,-Bildung aus I im Sumpf +
70 Os-Zersetzung an Stahloberflachen -
73 I,-Ablagerung auf trockene und nasse Farbe -
*grau: I 1|RCC| > 0,6

4.71.4 Csl-Aerosol im Gas

Die Streuung der alternativen Verlaufe der berechneten Csl-Aerosolkonzentration ist
erheblich geringer als jene der bisher diskutierten lodspezies in der Gasphase (l2(g),
CHsl(g) und 10x(g)). Abb. 4-12 zeigt die Ergebnisse der Variationslaufe. Bis zur Kon-
zentration von 1,0E-7 kg/m?® betragt die maximale Abweichung nur die Faktoren (0,5 /
2,0). Danach wird sie grofer, doch tragt Csl dann nur noch unwesentlich zum Quell-

term bei. In der Folge ist die I0x-Aerosolkonzentration deutlich héher.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)

209 selected run(s) of consequence no. 19
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Abb. 4-12 Csl-Aerosol, UaSA Schritt 1, Variationslaufe

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)
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Abb. 4-13 Csl-Aerosol, UaSA Schritt 1, Sensitivitaten
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In Tab. 4-10 sind die unsicheren Eingabe- und Modellparameter mit dem groften Ein-
fluss auf die Unsicherheit der Csl-Konzentration zusammengefasst. Die beiden Form-
faktoren, die Grenzschichtdicke und die effektive Materialdichte sind GréfRRen, die nicht
direkt gemessen werden kénnen und daher meist in Parameterrechnungen angepasst

werden. Das Ergebnis Uberrascht daher nicht.

Die beiden Formfaktoren wurden bereits in einer friiheren UaSA zu einer FIPLOC-
Rechnung (Vorldufercode von COCOSYS) zum trockenen Aerosolverhalten im Ver-
such VANAM M2 als einflussreiche unsichere Parameter identifiziert /LAN 94/.

Tab. 4-10 Sensitivitaten der Ergebnisvariable Csl-Aerosolkonzentration

Versuchs- Parame- Unsicherer Parameter RCC

phase ter Nr. *

Ganzer Ver- 17 Diffusionsgrenzschichtdicke +

such 18 Effektive Aerosolmaterialdichte, kg/m? -
20 Dynamischer Formfaktor +
21 Agglomerationsformfaktor -

*grau: |[RCC| > 0,6

4.7.2 Weitere Variable (UaSA, Schritt 1)

Es wurden noch die folgenden Ergebnisvariablen analysiert:
— Molekulares lod im Sumpf, I,(w)
— lodid im Sumpf, I'(w)

—  Silberiodid im Sumpf, Agl(w)

Molekulares lod im Sumpf (Abb. 4-14, Abb. 4-15)

Die Streubreite der berechneten I,(w)-Konzentration ist sehr gro? (Abb. 4-14), vor al-
lem unterhalb des Referenzlaufs. Dort erstreckt sich das Unsicherheitsband Uber bis zu
4 GréRenordnungen. Uber dem Referenzlauf betrégt die Unsicherheit maximal einen
Faktor 1,5. Der wesentliche Einfluss kommt von Parameter 26, der spezifischen Ober-
flache der Ag- und AgOx-Partikel. Einen geringeren Einfluss hat Parameter 33, der

wasserseitige I,-Massentransferkoeffizient.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)

209 selected run(s) of consequence no. 12
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Abb. 4-14 |, im Sumpf, UaSA Schritt 1, Variationslaufe
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lodid im Sumpf (Abb. 4-16, Abb. 4-17)

Die Streuung der alternativen Rechenergebnisse fur I'(w) ist, ahnlich wie fur Ix(w), ext-
rem grof3 und betragt maximal 4 GrofRenordnungen. Nur unmittelbar nach der I,-
Einspeisung und nach dem Abwaschen ist sie klein und nimmt dann kontinuierlich zu.
Der Grund ist der Gleiche wie bereits fir I,(w) beschrieben. Alle Verlaufe liegen unter-
halb des Referenzergebnisses, d. h. mit allen Parametervariationen werden nur kleine-
re I'(w)-Konzentrationen berechnet. Den gréRten Einfluss auf die Unsicherheit von I'(w)
hat wieder Parameter 26, die spezifische Oberflache der Silberpartikel, gefolgt von Pa-

rameter 33, dem wasserseitigen Massentransferkoeffizienten.

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)

209 selected run(s) of consequence no. 13

0,0001

le-05

1e-06

le-07

I- concentration in sump [mol/l]

1e-08

1e-09 ‘

Abb. 4-16 I im Sumpf, UaSA Schritt 1, Variationslaufe
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)
I- concentration in sump
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Abb. 4-17 | im Sumpf, UaSA Schritt 1, Sensitivitaten

Silberiodid im Sumpf (Abb. 4-18, Abb. 4-19)

Die Streuung der alternativen Rechenergebnisse flir Agl(w) ist auergewdhnlich. Alle
Resultate der Variationsrechnung liegen mindestens einen Faktor 2 Uber dem des Re-
ferenzlaufs. Nach oben hin ist die Agl-Menge mit 2,2E-3 mol bzw. 6E-3 mol nach dem
Abwaschen durch die gesamte zur Verfigung stehende lodmenge (I" + I;) im Sumpf
begrenzt. In einige Rechnungen ist diese schon nach 4E4 s erreicht. In diesem Fall ist
alles zur Verfiigung stehendes lod in Agl umgesetzt. Den mit Abstand gréten Einfluss
auf die Unsicherheit von Agl(w) hat wieder Parameter 26, die spezifische Oberflache
der Silberpartikel. Es folgen Parameter 33, dem wasserseitigen Massentransferkoeffi-

zienten, und die Csl-Einspeiserate (Parameter 9).
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)

209 selected run(s) of consequence no. 17
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Abb. 4-18 Silberiodid im Sumpf, UaSA Schritt 1, Variationslaufe

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 1)
Agl mass in sump
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Abb. 4-19 Silberiodid im Sumpf, UaSA Schritt 1, Sensitivitaten
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Tab. 4-11 Sensitivitaten der Ergebnisvariablen Ix(w), I-(w) und Agl(w)

Parame- | Unsicherer Parameter Ergebnisvari- | RCC
ter Nr. able *
9 Csl-Einspeiserate Agl(w) +
26 Spezifische Oberflache von Silber- und l(w) -
Silberoxid-Partikeln im Sumpf, m?/g I'(w) -
Agl(w) +
33 Wasserseitiger I,-Massentransfer- I(w) -
koeffizient I"(w) -
Agl(w) +
*grau: |[RCC| > 0,6

4.7.3 Zusammenfassung und Konsequenz aus Schritt 1 der UaSA

In Tab. 4-12 sind alle identifizierten unsicheren Parameter, die eine Wirkung auf die fir
den Quellterm relevanten lodspezies haben, zusammengestellt. Die Ergebnisvariable
Csl-Aerosol ist nicht aufgenommen, da seine Unsicherheit vergleichsweise gering ist.
Ein unsicherer Parameter hat oft auf mehrere Ergebnisvariable Einfluss. Sehr ausge-
pragt ist der Einfluss von Parameter 26, der spezifischen Oberflache der Silberpartikel
im Sumpf (Sag). Von seiner Unsicherheit wird nicht nur die Unsicherheit von lx(w), I'(w)
und Agl(w) im Sumpf, sondern auch die von I5(g), CHsl(g) und I0x(g) in der Gasphase
stark beeinflusst. In der Referenzrechnung ist am Ende des Versuches ca. 1/5 des lods
als Agl gebunden. In vielen Variationsrechnungen ist dagegen das gesamte lod bereits
vorzeitig umgesetzt. Der Grund fur diese beschleunigte Agl-Reaktion sind erheblich
grofiere Spg-Werte als in der Referenzrechnung. Im zweiten Schritt der UaSA werden

daher die Unsicherheitsangabe zum Parameter 26 (Spq) Uberarbeitet.

Auch Parameter 16, die |.-Einspeiserate, zeigt einen starken Einfluss auf I5(g), CHzl(g)
und 10x(g). Auffallend ist auch, dass die Unsicherheit der I,-Einspeiserate einen
langanhaltenden Einflul auf die quelltermrelevanten lod-Ergebnisvariablen hat. Dieser
Einfluss reicht stets bis zur Washdown-Phase (Abb. 4-7 und Abb. 4-11) und im Fall von
CHsl(g) sogar bis an das Ende des Versuchs (Abb. 4-9). Bislang wurde davon
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ausgegangen, dass das lodverhalten unter PHEBUS-Bedingungen bestenfalls in den
ersten Stunden durch die I,-Freisetzung aus dem Primarkreis bestimmt werden kann,

dann aber von der |,-Freisetzung aus dem Sumpf dominiert wird.

Ubertragt man dieses neue Ergebnis auf Reaktorfalle, hat die |,-Freisetzung aus dem
Primarkreislauf eine viel langere Wirkung auf den lodquellterm aus der Anlage als
bisher vermutet. Der Genauigkeit der |-Freisetzungsrate (in der Regel < 5% der

gesamten lodfreisetzung) kommt daher nunmehr eine deutlich starkere Bedeutung zu.

Wie im Kapitel 4.7.1.1 beschrieben, ist die Annahme einer geringen oder gar keiner I,-
Freisetzung aus dem PHEBUS-Circuit im Hinblick auf das UaSA-Ergebnis (lang
anhaltender Einfluss der I,-Einspeisung) ohne eine starke altenative [,-Quelle im
Containment nicht Ianger zu rechtfertigen. Eine wirkungsvolle Quelle ist das am nassen
Condenser radiolytisch gebildete I, (Abschnitt 4.3.2). Diese I,-Produktion ist aber mit
den Modellen in COCOSYS-AIM derzeit nicht hinreichend genau zu beschreiben und
stellt daher keine Modellalternative dar. Aus diesen Grinden wird im Schritt 2 der

UaSA die Unsicherheit der |,-Einspeiserate Uberarbeitet.

Weiter haben die Parameter 73 (I,-Ablagerung auf trockener und nasser Farbe) und 81
(radiolytische 1,-Bildung aus physisorbiertem lod auf Farbe) einen deutlichen Einfluss
auf die Unsicherheit die lodspezies 12(g), CHsl(g) und I0x. Dieses Ergebnis ist nach-
vollziehbar und es besteht kein Grund, die Wahrscheinlichkeitsangaben fir diese Pa-

rameter im Schritt 2 zu andern.

Tab. 4-12 Unsichere Parameter mit Einfluss auf die quelltermrelevanten Spezies
12(9), RI(g), IOx (UaSA Schritt 1)

Par. | Unsicherer Pa- | Beeinflusste Er- Modellteil Anmerkungen
Nr. | rameter gebnisvariable **
16 | l>-Einspeisung l.(g), CHs;l(g), I0x | AIM, Eingabe
24 | Dosisleistung im | 10x AIM, Eingabe
Gas
28 | Massengemittel- | 10x AIM, Eingabe
ter Durchmesser
der 10Ox-
Primarpartikel
26 | Spezifische I,(g), CHs;l(g), 10x, | AIM, Eingabe lod/Silber-Reaktion
Oberflache der l(w), I-(w), Ag(w), im Sumpf
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Par. | Unsicherer Pa- | Beeinflusste Er- Modellteil Anmerkungen

Nr. | rameter gebnisvariable **

Ag- und AgOx- | AgOx(w), Agl(w)
Partikel im
Sumpf

43 | Radiolytische I,- | 12(g), l2(w) AIM, Reaktions- | Radiolyse im Sumpf
Bildung aus I im konstante
Sumpf

65 | 10x(g)-Bildung 12(g) AIM, Reaktions- | lodine/Ozon
aus I, and O3 konstante

70 | Os-Zersetzung 10x AIM, Reaktions- | lodine/Ozon
an Stahloberfla- konstante
chen

72 | Radiolytische CH;l(g) AIM, Reaktions- | Radiolyse im Gas
CHj;l- Zerset- konstante
zung

73 | |, Ablagerung I(g), CHsl(g), 10x, | AIM, Reaktions- | Trockene und nasse
auf trockener l2(w) konstante I 2/Farbe-Reaktion
und nasser Far-
be

81 | Radiolytische I2(g), CHsl(g) AIM, Reaktions- | Radiolyse auf Farbe
CH;l-Bildung konstante

aus physisor-
biertem lod auf
Farbe

*grau: |[RCC| > 0,6; **fett direkt quelltermrelevante Variable

4.7.4 Anderungen an den Unsicherheitsangaben fiir Schritt 2 der UaSA

Aus beschriebenen Griinden werden flir den Schritt 2 der UaSA die Unsicherheitsan-

gaben der beiden unsicheren Parameter geandert:
— |,-Einspeisung, Parameter 16

— Spezifische Oberflache der Silberpartikel, Parameter 26

Weiter wurden die Angaben zur Radiolyse im Sumpf modifiziert. Vier Reaktionen sind

davon betroffen:
— Radiolytische I>-Bildung aus I" im Sumpf, Parameter 43
— Ruckreaktion zur radiolytischen 1,-Bildung aus I' im Sumpf, Parameter 44

— Radiolytische I>-Bildung aus 103" im Sumpf, Parameter 45
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— Ruckreaktion zur radiolytischen 1,-Bildung aus 103" im Sumpf, Parameter 46

Die gednderten Wahrscheinlichkeitsparameter sind in Tab. 4-4 bzw. in Tab. 4-5 einge-
tragen. Die Anderungen betreffen ausschlieBlich die angefihrten Werte. Alle anderen
Angaben werden aus Schritt 1 Gbernommen. Die Begriindungen fiir diese Anderungen

sind im Folgenden zusammengefasst.

I,-Einspeisung (Parameter 16)

In PHEBUS FPT1 konnte kein |, in der Primarkreisleitung vor dem Eintritt ins Contain-
ment (Point G) gemessen werden. Fir Containment-Rechnungen gibt es daher prinzi-
piell zwei Modellalternativen (a) Verwendung der Einspeiserate, die anhand des Con-
tainment-Inventars von IRSN abgeschéatzt wurde. Das ist der herkdbmmliche Weg, der
in fast allen Interpretationen von FPT1 und auch in der COCOSYS-AIM-
Referenzrechnung verwendet wird. (b) Keine I,-Einspeisung, dafir Berechnung der
Freisetzung von radiolytisch gebildetem I, aus dem Wasserfilm am Condenser. Die Al-
ternative (b) ist derzeit mit COCOSYS-AIM nicht mdglich und sollte daher nicht, wie im
Schritt 1 indirekt geschehen, in der Wahrscheinlichkeitsverteilung des Parameters 16

bertcksichtigt werden.

Der Unsicherheitsbereich der I,-Einspeisrate wird daher im 2. Schritt der UaSA verrin-
gert. Es wird bezlglich der Herkunft des I, (circuit, wet condenser) nicht mehr unter-

schieden.

Spezifische Oberflache der Silberpartikel (Parameter 26)

Im Schritt 1 der UaSA schloss die Unsicherheitsverteilung flir den Parameter 26 den
Default-Wert flr das franzésische lodmodell IODE ein. Dieser Wert (0,3 m#g) ist we-
sentlich groRer als der AIM-Wert (5,7E-3 m?/g). Es gibt fur Sag generell keine Messun-
gen. Spg kann daher nur vage abgeschatzt werden. Es hat aber einen starken Einfluss

auf lx(w) und damit auf 1x(g).

Die Default-Werte fir AIM und IODE sind codespezifisch, da sie auf das jeweilige Mo-
dell abgestimmt sind. Es macht daher keinen Sinn, den Sag-Wert aus IODE auch in der
Unsicherheit des Parameters 26 zu bertcksichtigen. D. h. die Unsicherheitsverteilung

von Sagwird im 2. Schritt entsprechend verringert.
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Radiolytische I,-Bildung aus I’ im Sumpf (Parameter 43 - 46)

Die AIM-Reaktion Nr. 20 (radiolytische I,-Bildung aus I') beschreibt die Hauptquelle von
I im Sumpf. Sie hangt unter anderem vom pH-Wert bzw. der Wasserstoffionenkon-
zentration H* ab (H*)"%°. Die Unsicherheit des Exponenten N20 ist bislang nicht im Pa-

rameter 43 berucksichtigt.

N20 (und auch N29) wurde vor einigen Jahren von 0.5 auf 0.2 reduziert, da I»(g) im In-
ternationalen Standardproblem ISP-41 Follow up/Phase2 mit AIM systematisch Uber-
schatzt wurde. Die Wirkung dieser Anderung auf die l,-Bildung ist vom pH-Wert ab-
héngig. Die berechnete radiolytische Bildungsrate wird durch die oben genannte Ande-
rung reduziert: bei pH = 6 um den Faktor 0,5, bei pH = 5 um den Faktor 0,25 und bei
pH = 4 um den Faktor 0,125. Diese Modifikation erfolgte in der Version AIM F-1. Unklar
ist, ob sie in AIM-3 wegen anderer Anderungen noch in vollem Umfang gerechtfertigt
ist. Daher wird die Unsicherheit des Parameters 43 von loguniform (Faktoren 0,5/ 2,0)
auf loguniform (Faktoren 0,25 / 4,0) vergrolert (Details s. Tab. 4-5).

Die Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Parameter 44, 45 und 46 werden aus dem

gleichen Grund wie flr Parameter 43 angepasst.

4.8 Ergebnis des zweiten Schritts der UaSA

Im Schritt 2 der UaSA wurden die Angaben von 6 der 93 unsicheren Parameter aus
Schritt 1 wie beschrieben revidiert. Uber Zufallsauswahl wurden wieder 208 alternative
Vektoren von Parameterwerten gewonnen und damit je eine Rechnung mit
COCOSYS-AIM durchgefuhrt. Drei der Laufe brachen wegen numerischer Probleme
vorzeitig ab. Sie konnten nachgeholt werden, nachdem lediglich der maximale System-
zeitschritt (HMM) von 50 s auf 10 s reduziert wurde. Modellanderungen waren nicht er-
forderlich. Auch hier erwies sich COCOSYS-AIM-3 als numerisch robust.

Die 208 Ergebnisdatensatze enthalten die Resultate der in Tab. 4-6 (Schritt 2) aufgelis-
teten Ergebnisvariablen. Die Ergebnisse der Analyse sind wieder graphisch dargestellt
als alternative Rechenergebnisse, zweiseitige statistische (95%/95%)-Toleranzgrenzen

und zeitabgangige Sensitivitatsindizes.
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4.8.1 Relevante Variablen fiir den lodquellterm

I2(g), CHsl(g), 10x(g) und Csl sind die fiir den lodquellterm relevanten Ergebnisvariab-
len. Sie werden im Folgenden ausfihrlich diskutiert. Zusatzlich wurde die maximal frei-

setzbare lodmenge (Variable 28), die in Kapitel 4.6 naher beschrieben ist, ausgewertet.

4.8.1.1 Molekulares lod im Gas

In Abb. 4-20 sind die 208 alternativen Verlaufe der I,(g)-Konzentration mit dem Refe-
renzlauf (rot) dargestellt. Die Streuung (Faktoren 0,17 / 5,0) ist jetzt, vor allem zu klei-
nen Werten hin, deutlich geringer als im Schritt 1 der UaSA, in dem sie (Faktoren 0,01 /
4,0) betrug. Siehe dazu auch Abb. 4-6. Wie die Toleranzgrenzen (Abb. 4-21) zeigen,
streuen die Verlaufe weitgehend symmetrisch um die Referenzkurve. Diese Verande-
rung ist im Wesentlichen auf die modifizierte Wahrscheinlichkeitsverteilung der Para-
meter 16 (l-Einspeisung) und 26 (Spez. Oberflache der Silberpartikel) zurtickzufiihren.
Die Abweichungen zum Referenzlauf treten unmittelbar nach der Einspeisung auf und
bleiben dann bis zum Ende des Versuchs nahezu konstant, d. h. im Plot laufen die I»-
Konzentrationskurven parallel. Es stellt sich zwischen dem gasférmigen I,, dem abge-

lagerten I, und dem im Sumpf gelésten |, ein Konzentrations-Gleichgewicht ein.

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 1
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Abb. 4-20 |,-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Variationslaufe
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
two-sided tolerance limits for consequence no. 1

sample size =208, = 0.95,y=0.95
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Abb. 4-21 1,-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Toleranzgrenzen

Die Abb. 4-22 zeigt die berechneten Sensitivitdtsindizes in Form des Rang-

Korrelationskoeffizienten (RCC) fur die I,(g)-Konzentration.

In Tab. 4-13 sind die den Sensitivitatsindizes zugeordneten unsicheren Parameter und
die Richtung des RCC angegeben. Die grofiten Absolutbetrdge des RCC haben
Parameter 43 (radiolytische Bildung von |, aus I im Sumpf) und 73 (l,-Ablagerung auf
trockener und nasser Farbe). Beide Resultate sind plausibel. Fir Parameter 43 wurde
die Unsicherheit im Schritt 2 der UaSA vergroliert (Kapitel 4.7.4). Der Einfluss der
Unsicherheit von Parameter 43 steigt im Verlauf des Tests allmahlich an, da die
Konzentration des eingespeisten (und nicht radiolytisch gebildeten) 1, durch
Ablagerung und andere Reaktionen zurickgeht. Parameter 73 ist wahrend der
Einspeisung und bis etwa t = 1,5E5 s sowie nach dem Abwaschen relevant, also zu

jenen Zeiten, in denen in Sumpf und in der Gasphase die I.-Konzentration erhoht ist.

Der Parameter 33 (wasserseitiger |-Massentransferkoeffizient) beschreibt die Ge-
schwindigkeit, mit der |, aus dem Wasser in die Gasphase lbergeht und umgekehrt.
Parameter 65 (Bildung von I0x durch I,/O3-Reaktion) beschreibt die Oxidation von I5(g)
zu I0Ox. Mit zunehmender Reaktionsgeschwindigkeit sinkt die I>(g)-Konzentration
(Parameter 65).
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Der positive RCC fiur den Parameter 81 (radiolytische CHjsl-Freisetzung aus physisor-
biertem lod auf Farbe) unmittelbar nach der Einspeisung lasst sich wie folgt erklaren.
Bei trockenen Verhaltnissen erhéht eine schnelle CHsl-Freisetzung aus der Farbe die
Menge an CHs;l im Gas. Uber eine radiolytische Reaktion (Tang und Castleman) ent-
steht aus CHj;l wieder |,. Der RCC ist daher positiv. Bei nassen Verhaltnissen ist die Si-

tuation ahnlich, nur wird zusatzlich physisorbiertes |, von der Wand in den Sumpf ab-

gewaschen.
UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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Abb. 4-22 |,-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten

Tab. 4-13 Sensitivitaten der Ergebnisvariable I,(g)-Konzentration, UaSA Schritt 2

Versuchs- | Parame- | Unsicherer Parameter RCC

teil ter Nr. *

Vor Abwa- 33 Wasserseitiger I,-Massentransferkoeffizient +

schen des . : .

elliptischen 43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +

(BtOdgan_ 65 Bildung von 10x durch I,/O5;-Reaktion -

=0 bis

2,5E5 s) 73 I,Ablagerung auf trockene und nasse Farbe -

81 Radiolytische CHjl Freisetzung aus physisorbier- +
tem lod auf Farbe
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Versuchs- | Parame- | Unsicherer Parameter RCC

teil ter Nr. *

Nach Ab- 33 Wasserseitiger |,-Massentransferkoeffizient +

waschen (t

> 2,5E5 s) 43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +
73 I,Ablagerung auf trockener und nasse Farbe -

*grau: | 1|RCC|>0,6

4.8.1.2 Organoiod im Gas

Die alternativen Verlaufe der berechneten CHs;l-Konzentration in der Gasphase streuen
etwas weiter als die fur I,(g) (Abb. 4-23). Die Toleranzgrenzen (Abb. 4-24) haben vor
dem Abwaschen des elliptischen Bodens eine maximale Abweichung von (Faktoren
0,17 / 20) und danach (Faktoren 0,14 / 7,0) von der Referenzkurve. Wie bei der I5(g)-
Konzentration verlauft die Mehrzahl der Kurven parallel, was auf einen geringen oder
gar keinen Abbau hinweist. Nur etwa 15 Ergebniskurven zeigen nach der lod-
Einspeisung einen starken CHsl Abbau. Dieser ist offensichtlich die Folge von radiolyti-
scher Zersetzung. Diese Reaktion ist die einzige in AIM-3 modellierte CHjsl-

Abbaureaktion.

Abb. 4-25 zeigt die sensitiven Parameter von CHsl(g). Am Anfang des Versuches und
nach dem Abwaschen ist Parameter 81, das ist die radiolytische CH;l-Freisetzung aus
physisorbiertem lod auf Farbe, dominant, da die Dosisleistung hoch ist und daher am
farbbeschichteten Condenser viel CHjsl radiolytisch entsteht. Eine VergréRerung der
radiolytischen I>-Bildung aus I im Sumpf und die |,-Ablagerung auf trockener und nas-
ser Farbe (Parameter 43 und 73) fihren zu einem Anstieg der abgelagerten 1.-Menge
und damit der CH;l-Konzentration. Durch die radiolytische Zersetzung von CHal verrin-

gert sich die CH;l-Konzentration (Parameter 72).
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Abb. 4-24 CHgsl-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Toleranzgrenzen
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
CH.,I concentration in gas

consequence no. 2, sample size= 208
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Abb. 4-25 CHjs;l-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten

Tab. 4-14 Sensitivitaten der Ergebnisvariable CHsl(g)-Konzentration, UaSA Schritt 2

Versuchs- | Parame- | Unsicherer Parameter RCC

teil ter Nr. *

Vor und 43 Radiolytische 1,-Bildung aus I" im Sumpf +

nach Ab- o ;

waschen 72 Radiolytische Zersetzung von CHsl im Gas -

des ellipti- 73 l,-Ablagerung auf trockener und nasser Farbe +

schen Bo-

dens 81 Radiolytische CHgsl-Freisetzung aus physisorbier- +
tem lod auf Farbe

* grau: |[RCC| > 0,6

4.8.1.3 10x-Aerosol und Ozon im Gas

Die 208 alternativen Verlaufe der 10x-Konzentration und die Toleranzgrenzen sind in
Abb. 4-26 und Abb. 4-27 wiedergegeben. Das Toleranzband um den Referenzlauf ist
nach oben hin schmaler als nach unten (Faktoren 0,1 / 5). Die Sensitivitaten (Abb.

4-28) sind in Tab. 4-15 zusammengefasst.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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Abb. 4-26 |Ox-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Variationslaufe
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Abb. 4-27 10x-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Toleranzgrenzen

101



UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
IOx concentration in gas

consequence no. 3, sample size= 208

rank correlation coefficient
o
CCLCCLEEEE L EEER L HHHHI‘\HHHH‘\HHHH‘H\HHH LCLLLELPEEELEREEREEELL

(=)
—_
[¢]

+
]
W
[\
(¢}

+
]
W
W
a

+
S
W

4e+05

Abb. 4-28 10x-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten

IOx wird mit Ozon aus I,(g) gebildet. Dies erklart den starken Einfluss der Parameter
43 (wasserseitiger I,-Massentransferkoeffizient) und 70 (O; Zersetzung an Stahlober-
flachen) auf die Unsicherheit der berechneten |Ox-Konzentration. Plausibel ist auch der
negative RCC flir Parameter 73 (I, Ablagerung auf trockener und nasser Farbe). Das
positive RCC-Vorzeichen von Parameter 81 (radiolytische CHjl Freisetzung aus phy-
sisorbiertem lod auf Farbe) I&sst sich analog zu l,(g) in Kapitel 4.8.1.1 erklaren. Uber
die Tang/Castleman-Reaktion entsteht aus CHgsl radiolytisch |>(g) und daraus weiter
[Ox.

Die Streuung der alternativen Ergebnisse der Ozon-Konzentration (Abb. 4-29 und Abb.
4-30) ist mit (Faktoren 0,5 / 2.0) vergleichsweise eng. In Abb. 4-31 und Tab. 4-15 sind
die Sensitivitaten dargestellt bzw. die Ergebnisse zusammengefasst. Parameter 70
(Os-Zersetzung an Stahloberflachen) hat den starksten Einfluss auf die Unsicherheit
der berechneten Ojz-Konzentration. Mit zunehmender Zersetzung sinkt die Os-
Konzentration (Tab. 4-15). Auch die Auswirkung der Unsicherheit der anderen drei Pa-
rameter 24 (Dosisleistung im Gas; pos. RCC), 67 (radiolytische O3-Bildung; pos. RCC)
und 68 (radiolytische Os-Zersetzung; neg. RCC) auf die Os-Konzentration ist plausibel.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 4
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Abb. 4-30 0Oz-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Toleranzgrenzen
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
O, concentration in gas

consequence no. 4, sample size=208
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Abb. 4-31 0Os-Konzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten

Tab. 4-15 Sensitivitaten der Ergebnisvariablen |IOx-Konzentration und O;(g)-
Konzentration, UaSA Schritt 2

Ergebnis- | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
variable ter Nr. *

|Ox- 17 Diffusionsgrenzschichtdicke +
Konzentra- o . =

tion 43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +

70 O3-Zersetzung an Stahloberflachen -

73 I>-Ablagerung auf trockener und nasser Farbe -
81 Radiolytische CHgsl-Freisetzung aus physisorbier- +
tem lod auf Farbe
Os- 24 Dosisleistung im Gas +
Konzentra- — :
tion 67 Radiolytische Os-Bildung +

68 Radiolytische O3-Zersetzung -

70 O3-Zersetzung an Stahloberflachen -

* grau: |RCC| > 0,6
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4.8.1.4 Csl-Aerosol und MMD im Gas

Die alternativen Verlaufe der Csl-Konzentration sind in Abb. 4-32 und die Sensitivitaten
in Abb. 4-33 dargestellt.

Das Unsicherheitsband der berechneten Csl-Aerosolkonzentration ist, verglichen mit
jenen der lodvariablen, eng und asymmetrisch um den Referenzverlauf (Faktoren 0,5/
1,7). Zu berlcksichtigen ist, dass Csl-Konzentrationen < 1E-7 kg/m?® nur unwesentlich
zum lodquellterm beitragen. Der massengemittelte Partikeldurchmesser (MMD) des

gesamten Aerosols nimmt ab diesem Zeitpunkt ab (Abb. 7-1 im Anhang).

Die Parameter 18 (effektive Aerosolmaterialdichte) und 21 (Agglomerationsformfaktor
der Partikel) haben den starksten Einfluss auf die Unsicherheit der Csl-Aerosolkonzen-
tration (Tab. 4-16). Die Materialdichte beeinflusst die Sedimentationsgeschwindigkeit
und damit die Konzentration des luftgetragenen Csl. Der Agglomerations- und der dy-
namische Formfaktor beeinflussen das Partikelwachstum und damit auch Sedimentati-
onsgeschwindigkeit und Csl-Konzentration. In der zweiten Versuchshalfte gewinnt zu-
nehmend Parameter 17 (Diffusionsgrenzschichtdicke) an Bedeutung, doch ist die Csl-

Konzentration bereits verschwindend niedrig.

Die Sensitivitaten des massengemittelten Durchmessers flir das gesamte Aerosol sind
in Abb. 7-2 dargestellt und in Tab. 4-16 zusammengefasst. Der MMD des gebildeten
IOx-Primaraerosols (Parameter 28) bestimmt in der zweiten Versuchshalfte den MMD
des gesamten Aerosols. Die eingegebene Aerosolmaterialdichte (Parameter 18) hat
vor allem auf die Sedimentationsgeschwindigkeit Einfluss. In einem polydispersen Ae-
rosol werden die grof’en Partikel schneller als die kleinen abgelagert. Dadurch ver-
schiebt sich die PartikelgroRenverteilung zu kleineren Partikeln hin und der MMD wird
kleiner. Bei einer hohen Materialdichte erfolgt die Verschiebung der Verteilung schnel-
ler als bei einer niedrigen. Dies erklart den negativen Rang-Korrelationskoeffizienten

fur die Materialdichte (Parameter 18).
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 19
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Abb. 4-32 Csl-Aerosolkonzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Variationslaufe

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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Abb. 4-33 Csl-Aerosolkonzentration im Gas, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten
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Tab. 4-16  Sensitivitaten der Ergebnisvariable Csl-Aerosolkonzentration und mittlerer

Partikeldurchmesser des gesamten Aerosols, UaSA Schritt 2

Ergebnis- | Parame- | Unsicherer Parameter RCC

variable ter Nr. *

Csl- 17 Diffusionsgrenzschichtdicke +

Konzentra- ) .

tion 18 Effektive Aerosolmaterialdichte -
20 Dynamischer Formfaktor der Partikel +
21 Agglomerationsformfaktor der Partikel -

MMD des 18 Effektive Aerosolmaterialdichte +

gesamten : —

Aerosols 28 Massengemittelter Durchmesser der |Ox Primar- +

partikel

* grau: |RCC| > 0,6

4.8.1.5 Maximal freisetzbare lodmenge

Die maximal freisetzbare lodmenge aus dem Containment an die Umgebung (Imax)
setzt sich aus den fllichtigen lodspezies I, und RI, dem feindispersen Aerosol IOx und
dem Aerosol Csl zusammen. |« stellt quasi den maximal moglichen lodquellterm aus
der Anlage dar, der natirlich rein theoretisch ist, da das PHEBUS-Containment dicht
war. Abb. 4-34 zeigt die alternativen Resultate um den Referenzlauf. Am ersten Tag
bis ca. t = 8E4 s setzt sich |, praktisch nur aus Csl zusammen. Der héchste Wert be-
tragt 0,4 g lod, etwa die Halfte der insgesamt ins Containment freigesetzten Menge
(0,72 g). Erst spater, wenn sich das Csl-Aerosol weitgehend abgelagert hat, wird |«

aus |, CHs;l und 10x gebildet. |4 ist jetzt mit Werten um 1 mg deutlich niedriger.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 28
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Abb. 4-34 Maximal freisetzbare lodmenge, UaSA Schritt 2, Variationslaufe

Die zweiseitigen statistischen (95%,95%)-Toleranzgrenzen fur lmax sind in Abb. 4-35
dargestellt. Die Unsicherheit es Ergebnisses ist stark von der Zeit abhangig. Am ersten
Tag ist nur das Csl-Aerosol relevant. Die Rechenergebnisse weisen eine geringe und
asymmetrische Streuung auf. Bei t = 2E4 s (5,5 h) betragt sie (Faktoren 0,3 / 1,3).
Nach dem Ubergang zu den anderen lodspezies wird die Streuung von Inax erheblich
grolier. Bei 2E5 s (55 h) betragt sie (Faktoren 0,14 / 3,5). Nach dem Abwaschen des
elliptischen Bodens andern sich die Toleranzgrenzen etwas. Sie liegen bei t = 3,2E5 s
(89 h) mit (Faktoren 0,16 / 5,3) um den Referenzwert.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
two-sided tolerance limits for consequence no. 28

sample size = 208, beta = 0.95, gamma = 0.95
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Abb. 4-35 Maximal freisetzbare lodmenge, UaSA Schritt 2, Toleranzgrenzen

In Abb. 4-36 sind die Sensitivitatsindizes flr die maximal freisetzbare lodmenge darge-
stellt und in Tab. 4-17 sind die wichtigsten unsicheren Parameter und das Vorzeichen
des Rang-Korrelationskoeffizienten (RRC) aufgelistet. In der sogenannten Aerosolpha-
se haben naturgemal unsichere Parameter der Aerosolrechnung den starksten Ein-
fluss auf die Unsicherheit der maximal freisetzbaren lodmasse. Es sind dies der dyna-
mische Formfaktor (Parameter 20) und der Agglomerationsformfaktor (Parameter 21).
Ein steigender dynamischer Formfaktor reduziert die Sedimentationsgeschwindigkeit
und verstarkt |.x, der RCC ist daher positiv. Ein steigender Agglomerationsformfaktor
bzw. eine steigende Kollisionseffizienz (Parameter 22) verstarken die Agglomeration
und damit die Sedimentation der Partikel, | wird reduziert. Am Anfang der Aerosol-
phase haben auch die Unsicherheiten der Einspeiserate (Parameter 9), der mittleren
PartikelgroRe des eingespeisten Aerosols (Parameter 10) und der Diffusionsgrenz-

schichtdicke (Parameter 18) vortibergehend Einfluss auf |ax.

In der Phase des fliichtigen lods hat vor allem die Unsicherheit von Parameter 43, (ra-
diolytische |>-Bildung aus I im Sumpf) Einfluss auf die Unsicherheit von |, Das im
Sumpf gebildete I, gelangt Gber Massentransfer in die Gasphase und erhéht |, Der

I,-Massentransfer wird in AIM durch das sogenannte 2-Film-Modell mit dem wassersei-
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tigen I,-Massentranferkoeffizienten (Parameter 33) beschrieben, der auch einen Ein-
fluss auf |ax hat. Gleiches gilt fur die I,-Einspeiserate aus dem Circuit (Parameter 16),
die bis zur Mitte des Versuches (t = 2E5 s) Einfluss auf |, hat. Wie bereits erwahnt, ist
die lange Dauer des Einflusses erstaunlich, umso mehr als im Schritt 2 der UaSA die

Unsicherheitsverteilung der Einspeiserate aus Schritt 1 reduziert wurde.

Mit dem Abwaschen des elliptischen Bodens andern sich die Sensitivitaten von I
wenig. Die |,-Einspeiserate spielt keine Rolle mehr, stattdessen gewinnt Parameter 64,
die lx(w)-Konversion zu I'(w) an der Stahloberflache im Sumpf, an Bedeutung. Mit ver-
starkter Konversionsgeschwindigkeit nimmt 1>(g) und damit I, in der Gasphase und |
ab, der RCC ist daher negativ. In einer realen Anlage mit Druckwasserreaktoren
(DWR) sind nur kleine Stahlflachen in Kontakt mit dem Reaktorsumpf, da er im We-
sentlichen durch mit Farbe bestrichene Betonstrukturen begrenzt ist. Die Unsicherheit
der Konversionsgeschwindigkeit an Stahl spielt daher in DWR-Analysen von schweren
Storfallen keine Rolle. Sie kann aber in Storfallrechnungen fiir Siedewasserreaktoren
von Bedeutung sein, da deren Druckabbausystem groR3e Stahloberflachen enthalt. Im
Sumpf eines DWR kann aber die lod/Farbe-Reaktion eine Rolle spielen, die im Ver-
such FPT1 nicht entsprechend vorkam, da nur ein relativ kleiner Farbcoupon (0,18 m?)

installiert war.
UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

Maximum releasable iodine mass
consequence no. 28 , sample size= 208

rank correlation coefficient
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Abb. 4-36 Maximal freisetzbare lodmenge, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten
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Tab. 4-17 Sensitivitaten der Ergebnisvariable ,Maximal freisetzbare lodmenge*, Ua-

SA Schritt 2
Versuchsteil Param. | Unsicherer Parameter RCC
Nr. *
Aerosolphase 9 ** Csl-Einspeiserate +
(t=0 bis 5E4 s) 10 | Massengemittelter Partikeldurchmesser des | -
Csl-Aerosols
18 Diffusionsgrenzschichtdicke -
20 Dynamischer Formfaktor der Aerosolpartikel +
21 Agglomerationsformfaktor der Aerosolparti- -
kel
22 Kollisionseffizienz der Partikel -
81 Radiolytische CHj;l Freisetzung aus phy- +
sisorbiertem lod auf Farbe in der Gasphase
Phase des fliichti- 16 l,-Einspeiserate +
gen lods vor Abwa- 33 | Wasserseitiger I,-Massentransferkoeffizient | +
;COZ‘Z;]SGS elliptischen 3= Radiolytische -Bildung aus I im Sumpf ¥
(t = 5E4 bis 2,5E5 s) 81 R_adiol_ytische CHal Freisgtzung aus phy- +
sisorbiertem lod auf Farbe in der Gasphase
Phase des fliichti- 33 Wasserseitiger I,-Massentransferkoeffizient +
gen lods nach Ab- 43 | Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf
waschen (t > 2,5E5 s) _ .
64 I,(w)-Konversion zu I'(w) an der Stahlober- -
flache
81 Radiolytische CHgsl Freisetzung aus phy- | +
sisorbiertem lod auf Farbe in der Gasphase
* grau: |[RCC| > 0,6; ** nur kurz zu Versuchsbeginn einflussreich

4.8.2 Weitere lodvariablen

Im Mittelpunkt der Auswertung stehen quelltermrelevante lod-Ergebnisvariablen. Den-
noch sind auch die Ergebnisse der abgelagerten und im Sumpf geldsten lodspezies flr
die Modellentwicklung von Interesse. Abgelagertes und geldstes lod beeinflusst die
Konzentration von flichtigem lod in der Gasphase Uber verschiedene Reaktionen. Es

werden daher auch die folgenden Ergebnisvariablen analysiert:

— Abgelagerte lodspezies Csl und |, am trockenen und nassen Teil des farbbe-

schichteten Condensers
— Abgelagerte lodspezies I, und Fel, an den Stahlwanden des Behalters
— Csl an den vertikalen Behalterwanden

— Gelo6ste lodspezies I, I, HOl im Sumpf
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— Ungeldste Spezies Ag, AgOx, Agl und das Gesamtiod im Sumpf

Aus Griinden der Ubersichtlichkeit sind alle Abbildungen zu diesen Ergebnisvariablen

im Kapitel 7 ,Weitere Abbildungen“ am Ende des Berichts wiedergegeben.

4.8.2.1 lod am Condenser

Das Csl-Aerosol wird in FPT1 durch Diffusiophorese in der kurzen Phase mit Wand-
kondensation am nassen Condenser abgelagert. Am trockenen Condenser erfolgt die
Ablagerung durch Brown’sche Diffusion. Die trocken abgelagerte Csl-Menge betragt
nur etwa 2 % der nass abgelagerten Menge. Die Aerosolablagerungen werden in
COCOSYS mit dem Aerosolmodell AERIKA gerechnet.

Die Unsicherheit der Csl-Konzentration am nassen Condenser betragt vor dem Abwa-
schen bei t = 2,5E5 s maximal (Faktoren 0,05 / 4,0) und ist nach dem Abwaschen ext-
rem breit (Faktoren < 0,01 / 20), (Abb. 7-3). Am trockenen Teil ist das Unsicherheits-
band dagegen unterhalb der Referenzrechnung enger (Faktoren 0,4 / 5.0) (Abb. 7-5).

Der Parameter mit dem weitaus groften Einfluss auf die Unsicherheit der berechneten
Csl-Konzentration am nassen Condenser ist die mittlere Wasserfilmdicke (Parameter
23), (Abb. 7-4 und Tab. 4-18). Mit abnehmender Dicke nimmt auch die abgelagerte
(geldste) Csl-Menge ab. Fir die Ablagerung am trockenen Condenser ist der weitaus
relevanteste Parameter die Diffusionsgrenzschichtdicke (Parameter 17), (Abb. 7-6). Ei-
ne Reduktion verstarkt die Ablagerung durch Diffusion, der RCC ist negativ. Diffusion
ist auf trockenen vertikalen Wanden oder an der Decke der einzige wirksame Aerosol-

Ablagerungsmechanismus.

Die Unsicherheit der |,-Konzentration am nassen Condenser betragt vor dem Abwa-
schen maximal (Faktoren < 0,001 / 7,0) und nach dem Abwaschen (Faktoren 0,02 /
7,0), (Abb. 7-7). Am trockenen Teil ist das Unsicherheitsband sehr ahnlich (Abb. 7-9),
da die Ablagerungsgeschwindigkeit auf trockener and nasser Farbe gleich grof3 ist und

abgelagertes |, nur fur kurze Zeit abgewaschen wird.

Die Parameter mit dem grofdten Einfluss auf die Unsicherheit der berechneten abgela-
gerte I,-Menge am nassen und trockenen Condenser sind die gleichen (Abb. 7-8, Abb.
7-10 und Tab. 4-18). Es sind die radiolytische I,-Bildung aus I' im Sumpf (Parameter

43), die I,-Ablagerung auf trockener und nasser Farbe (Parameter 73) und die radioly-
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tische CHsl-Freisetzung aus physisorbiertem lod auf Farbe (Parameter 81). Der Zu-
sammenhang der ersten beiden Parameter mit der abgelagerten I,-Menge ist nahelie-
gend. Beim Prozess der CHsl-Freisetzung ist der Vorgang komplexer. Abgelagertes |,
steht gewdhnlich mit dem luftgetragenen im Gleichgewicht. Wird abgelagertes |, durch
die Reaktion mit organischem Material ,verbraucht®, steht insgesamt weniger |, zur

Verfligung und auch die Menge des abgelagerten |, geht zurlick.

Tab. 4-18 Sensitivitaten der Ergebnisvariablen Csl und I, am nassen und trockenen
Condenser, UaSA Schritt 2

Ergebnisvariable | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
ter Nr. *

Csl-Konzentration 23 Mittlere Wasserfilmdicke +

am nassen Con-

denser 53 Hydrolyse von CHsl durch H,O +

Csl-Konzentration 17 Diffusionsgrenzschichtdicke -

am trockenen

Condenser 21 Agglomerationsformfaktor -

I,-Konzentration 43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +

am nassen Con-

denser 73 l-Ablagerung auf trockene und nasse Farbe +

81 Radiolytische CHjl Freisetzung aus phy- -
sisorbiertem lod auf Farbe

I,-Konzentration 43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +

am trockenen

Condenser 73 I-Ablagerung auf trockener und nasser +
Farbe

81 Radiolytische CHjsl-Freisetzung aus phy- -
sisorbiertem lod auf Farbe

* grau: |RCC| > 0,6

4.8.21.1 |y, Fel,und fixed-l an der Stahlwand und Csl-Aerosol an vertikalen
Wanden

Die alternativen Verlaufe des adsorbierten molekularen lods auf Stahl, I»(ads,st), streu-
en mit (Faktoren 0,12 / 8,0) um den Referenzwert (Abb. 7-11). Die Breite der Streuung
ist vor und nach dem Abwaschen des elliptischen Bodens ahnlich. Die Verteilung der
alternativen Ergebniskurven fir Fel, auf Stahl ist dagegen oberhalb des Referenzver-
laufs deutlich breiter als darunter (Faktoren 0,5 / 30), (Abb. 7-13). Eine &hnliche asym-

metrische Verteilung um den Referenzwert bilden die fixed-I-Resultate (Faktoren 0.3 /
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10). Fixed-l kann nicht abgebaut, sondern nur aufgebaut werden. Die fixed-I-

Konzentration am Stahl steigt daher kontinuierlich an.

Die Unsicherheit von Iy(ads,st) wird vor allem durch die unsicheren Parameter Ablage-
rungs- und Resuspensionsrate von |, auf Stahl (Parameter 84 und 85) hervorgerufen,
wobei letztere einen starkeren Einfluss hat. Weiter spielt bei der Berechnung von
I(ads,st) die |,-Konzentration im Gas eine Rolle, die von der radiolytischen |,-Bildung
im Sumpf aufgebaut (Parameter 43) wird und bei der |Ox-Bildung (Parameter 65) ab-
gebaut wird (Abb. 7-12, Tab. 4-19).

Die zur Verfugung stehende Menge an reaktionsfahigem Eisen auf der Stahloberflache
(Parameter 30) hat den groften Einfluss auf die Unsicherheit der Fel, und fi-
xed-I-Konzentration. Durch Verschmutzung, Rost etc. kdnnen Teile der Oberflache
passiviert werden. Diese stehen dann fir Chemisorption nicht mehr zur Verfliigung. Fir
fixed-l ist zusatzlich der Parameter 89, das ist die Reaktion von Fel, mit Luftsauerstoff,
von Bedeutung (Abb. 7-14, Abb. 7-16, Tab. 4-19).

Die Aerosolablagerung an vertikalen Wanden erfolgt im trockenen Fall nur durch Diffu-
sion. Die Unsicherheit der Diffusionsgrenzschichtdicke (Parameter 17) hat daher den
grofiten Einfluss auf die Unsicherheit der berechneten Ablagerung (Tab. 4-19). Dazu
kommt der Agglomerationsformfaktor, der Einfluss auf die PartikelgréRenverteilung und
damit auf den Anteil kleiner Partikel hat (vgl. Tab. 4-10). Durch Diffusion werden vor al-
lem kleine Partikel (Abb. 7-18, Tab. 4-19) abgelagert.

Tab. 4-19 Sensitivitaten der Ergebnisvariablen I,-, Fel,-, fixed-l und Csl-Ablagerung

auf Stahlwanden

Ergebnisvariable | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
ter Nr. *
I,-Konzentration 43 Radiolytische I,-Bildung aus I" im Sumpf +
am Stahl :
65 IOx-Bildung aus lx(g) and O; -
84 I,-Ablagerung auf trockenem Stahl +
85 I,-Resuspension von trockenem Stahl -
Fel,-Konzentration 30 Zur Chemisorption verfugbare Stahlmenge an +
am Stahl der Oberflache
Fixed-I- 30 Zur Chemisorption verfliigbare Stahlmenge an +
der Oberflache
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Ergebnisvariable | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
ter Nr. *

Konzentration am 89 Reaktion von chemisorbiertem 1, zu physisor- +

Stahl biertem I, und fixed-I

Csl- 21 Agglomerationsformfaktor -

Aerosolkonzentra-

tion an vertikalen 17 Diffusionsgrenzschichtdicke -

Wanden

* grau: |RCC| > 0,6

4.8.2.2 I,-, I'-, HOI-Konzentration im Sumpf

Von Interesse sind hier vor allem die drei |6slichen lodspezies ly(w), I'(w) und HOI(w)
im Sumpf. Die alternativen Verlaufe dieser drei Ergebnisvariablen zeigen ein unter-
schiedliches Bild. |>(w) wird im Sumpf durch verschiede Reaktionen auf- und aber auch
abgebaut. Weiter stellt sich zwischen lx(w) und anderen Spezies ein Konzentrations-
gleichgewicht ein. Dieses wird beim Abwaschen durch den Eintrag von Csl-Aerosol,
das schnell zu I und Cs" dissoziiert, gestort. Das Unsicherheitsband der Rechener-
gebnisse um den Referenzwert liegt bei (Faktoren 0,05 / 4,0), (Abb. 7-19). Fur HOl(w)
ist die Situation ahnlich, nur dass die HOI(w)-Konzentration durch die kontinuierliche
Abnahme des pH-Werts von 5,6 am Anfang des Versuchs auf 4,5 am Ende zuriickgeht
(Faktor 0,125/ 6,0), (Abb. 7-23).

Durch chemische Reaktion wird I'(w) nur abgebaut, vor allem durch die Reaktion mit
Silber. Die Unsicherheit der berechneten I-Konzentration nimmt daher mit der Zeit zu.
Vor dem Abwaschen auf maximal (Faktoren 0,1 / 1,05) und nach dem Abwaschen, bei
dem wieder viel neues I" (iber Csl-Abwaschen) in den Sumpf gelangt, auf (Faktoren
0.2/1,05), (Abb. 7-21).

Den gréflten Einfluss auf die Unsicherheit der I>(w)-Konzentration hat die radiolytische
I,-Bildung aus I' im Sumpf und die Rickreaktion (Parameter 43 und 44), (Abb. 7-20).
Weiter haben zwei Abbaureaktionen einen mafigen Einfluss (|RCC| < 0,3). Die spezifi-
sche Oberflache der Silberpartikel (Parameter 26) spielt, wie bereits im Schritt 1 der
UaSA, noch immer eine Rolle, obwohl sie fur den Schritt 2 reduziert wurde. Die I,(w)-
Konversion an der Stahloberflache zu I'(Parameter 64) hat ebenso einen Einfluss auf

I,(w). Mit steigender Konversionsgeschwindigkeit nimmt die I,(w)-Konzentration ab.

115



Vor allem die Silber/lod-Reaktion tragt zur Unsicherheit von I-(w) bei. Die Reaktionsra-
te wachst mit steigender Oberflache der Silberpartikel (Parameter 26) und mit dem
wasserseitigen Massentransferkoeffizienten (KMTWAS, Parameter 33). Der KMTWAS
beschreibt den I,-Transport durch die Wasserschicht um die Silberpartikel und ist Teil

der Formel fiir die Silber/lod-Reaktionsrate.

HOI(w) entsteht durch Hydrolyse aus I;(w) im Sumpf. Die Unsicherheit von HOI hangt
im Wesentlichen von der Unsicherheit der Parameter 36, 43, 44 und 64 ab (Abb. 7-24).
Zusatzlich hat die Rickreaktion der radiolytischen I,-Bildung aus |- im Sumpf (Parame-

ter 39) einen Einfluss auf das HOI(w)-Ergebnis.

4.8.2.3 Ag-, AgOx- und Agl-Konzentration im Sumpf

Die Streubreite der berechneten Ag(w)-Masse im Sumpf ist bereits vor dem Abwa-
schen gering (Faktoren 0,2 /1,4), da nur ein kleiner Teil der gesamten Ag-Masse zu
AgOx bzw. weiter zu Agl reagiert. Nach dem Abwaschen ist sie noch etwas geringer
(Abb. 7-25).

Auch die Streubreite der berechneten AgOx-Masse ist mit (Faktoren 0,77 / 1,3) ver-
gleichsweise gering (Abb. 7-27).

Fur Agl(w) streuen die alternativen Verlaufe oberhalb des Referenzlaufs starker als die
unterhalb (Faktoren 0,77 / 5,0). Das liegt vor allem an der asymmetrischen Unsicher-
heitsverteilung der beiden wichtigsten Parameter (26 Spezifische Oberflache der Sil-
berpartikel und 33 Wasserseitiger Massentransferkoeffizient), deren Werte ofter tUber

als unter den Referenzwerten liegen.

4.8.2.4 Gesamte lodmenge im Sumpf

Die gesamte lodmenge im Sumpf besteht aus der gesamten eingespeisten lodmenge
(0,72 g) minus dem luftgetragenen und abgelagerten lod im Gasraum. Die lodmenge
im Gasraum ist vergleichsweise klein. Die Streuung der alternativen Rechenergebnisse

fur die gesamte lodmenge im Sumpf ist daher gering (Abb. 7-31).

Auf die Unsicherheit des Ergebnisses haben vor allem die unsichere Csl-Einspeiserate

(Parameter 9) und die unsichere Dampfeinspeiserate (Parameter 7) Einfluss (Abb.
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7-32). Die Dampfeinspeiserate kontrolliert das Abwaschen von abgelagertem Csl am

Condenser in den Containmentsumpf.

Tab. 4-20 Sensitivitaten der Ergebnisvariablen Ix(w), I'(w), HOI(w), Ag(w), AgOXx,
Agl(w) und des gesamten lods im Sumpf, UaSA Schritt 2

Ergebnisvariable | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
ter Nr. *
I,-Konzentration im 26 Spezifische Oberflache der Silberpartikel im -
Sumpf Sumpf
43 Radiolytische I,-Bildung aus I im Sumpf +
44 Ruckreaktion der radiolytischen I,-Bildung -
aus I" im Sumpf
64 l,(w)-Konversion zu I'(w) an der Stahlober- -
flache
I'-Konzentration im 9 Csl-Einspeisung +
Sumpf " " : L
26 Spezifische Oberflache der Silberpartikel im -
Sumpf
33 Wasserseitiger Massentransferkoeffizient -
HOI-Konzentration 36 pH-Wert im Sumpf +
im Sumpf
43 Radiolytische 1,-Bildung aus I im Sumpf +
39 Ruckreaktion der I,-Hydrolyse im Sumpf -
(Schritt 1 von 2)
44 Rickreaktion der radiolytischen [,-Bildung -
aus I"im Sumpf
64 I,-Konversion aus I an der Stahloberflache -
Ag-Konzentration 7 Dampfeinspeiserate
im Sumpf
11 Ag-Einspeiserate +
18 Effektive Aerosolmaterialdichte +
21 Agglomerationsformfaktor +
AgOx- 13 AgOx-Einspeiserate +
Konzentration im
Sumpf
Agl-Konzentration 26 Spezifische Oberflache der Silberpartikel im +
im Sumpf Sumpf
33 Wasserseitiger Massentransferkoeffizient +
48 Agl-Bildung aus AgOx + I +
Gesamte lodmen- 7 Dampfeinspeiserate +
ge im Sumpf Csl-Einspeiserate +
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Ergebnisvariable | Parame- | Unsicherer Parameter RCC
ter Nr. *

10 Mittlere PartikelgroRe des eingespeisten -
Csl-Aerosols

23 Mittlere Wasserfilmdicke -

28 Mittlere Partikelgrolke des |10x-Primar- -
aerosols

* grau: |RCC| > 0,6

4.8.3 Thermohydraulische Variable

Die Thermohydraulik im PHEBUS-Versuch FPT1 ist vergleichsweise einfach, da die
Atmosphéare des 10 m® groRen Containments stets homogen durchmischt ist und die
Behalterwande, der Condenser und der Sumpf auf bestimmten Temperaturen gehalten
werden. Die ermittelten relativ kleinen Unsicherheiten der thermohydraulischen Variab-

len sind daher PHEBUS-spezifisch und kénnen nicht verallgemeinert werden.

Dennoch ist der Verlauf der alternativen Resultate fur die folgenden Ergebnisvariablen

graphisch dargestellt:

—  Gastemperatur (Abb. 7-33)

— Relative Feuchte (Abb. 7-34)

— Gasgeschwindigkeit (Abb. 7-35)

— Sumpfwassertemperatur (Abb. 7-36)
— Gesamtdruck (Abb. 7-37)

— Kondensationsrate am Condenser (Abb. 7-38)

Fir alle Variablen streuen die alternativen Resultate nur geringfiigig um den Referenz-
wert. Z. B. ist die Streuung der Gastemperatur die meiste Zeit (- 1,3 °C / + 0,2 °C), nur
unmittelbar vor dem Abwaschen bei t = 2,5E5 s betragt sie (- 3,5 °C/ + 0,2 °C).

Auf die Auswertung der Sensitivitaten flr die thermohydraulischen Ergebnisvariablen
wird verzichtet, da die Streuung der Daten sehr gering ist, die Erfassung der ther-
mohydraulischen unsicheren Parameter wegen der Aufgabenstellung (lodverhalten)

unvollstandig ist und die Ergebnisse aufgrund der thermohydraulischen Besonderhei-
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ten des Versuches nicht direkt auf Unfallrechnungen fiir reale Anlagen Ubertragbar

sind.

4.8.4 Uberblick iiber die Ergebnisse der UaSA, Schritt 2

Tab. 4-21 gibt einen Uberblick Uber die in Schritt 2 der UaSA gewonnenen Unsicher-
heitsaussagen in Form der (95%,95%)-Toleranzgrenzen. Die angegebenen Quotienten
und Faktoren sind nur ein grobes Mal fiir die Toleranzgrenzen unterhalb und oberhalb
der Referenzkurve. Sie sind Mittelwerte Uber den Versuchszeitraum und dienen einem

schnellen qualitativen Vergleich der Unsicherheiten.

Bis auf das Csl-Aerosol haben alle quelltermrelevanten lodspezies in der Gasphase
einen relativ groRen Unsicherheitsbereich. Fir die mit COCOSYS-AIM berechneten
Konzentrationen der quelltermrelevanten lodspezies aufder Csl wird der Bereich durch
einen Quotienten bzw. Faktor 7,0 um das Referenzergebnis markiert. Kleiner ist nur

der Unsicherheitsbereich flr die berechnete Csl-Konzentration im Containment.

Noch groRer sind die Unsicherheitsbereiche fiir abgelagertes I, und Csl am nassen
Condenser. Ebenfalls grof3 ist die Unsicherheit von I, und I' im Sumpf. Einen relativ

kleinen Unsicherheitsbereich weisen Ag, AgOx und Agl im Sumpf auf.

Die GrofRRe des Unsicherheitsbereichs fir die maximal freisetzbare lodmenge (Imax) an-
dert sich mit der Zeit. In der Anfangsphase besteht |.x im Wesentlichen aus Csl-
Aerosol und der Unsicherheitsbereich von I« ist vergleichsweise schmal. Spater,
wenn die flichtigen lodspezies |nm.x dominieren, wachst der Unsicherheitsbereich von

Imax an.

Imax reprasentiert den potentiellen lodquellterm aus der Anlage. Die typische Unsicher-
heit des mit AIM berechneten lodquellterms mit vorwiegend fllichtigen lodspezies liegt
daher bei (Quotient 7 / Faktor 5) um den Referenzwert. Bei einem Quellterm mit viel
Csl-Aerosol, das in COCOSYS mit dem Modell AERIKA gerechnet wird, ist der Unsi-

cherheitsbereich mit (Quotient 3,1 / Faktor 1,3) erwartungsgeman deutlich schmaler.
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Tab. 4-21 Typischer Unsicherheitsbereich der 208 alternativen Verlaufe von Ergeb-
nisparametern flr den Schritt 2 der UaSA
Phase / Ort | Ergebnisvariable | (95%, 95%)-Toleranzgrenzen Anmerkun-
Quotient / Faktor zum Referenzwert * gen
Vor Abwaschen | Nach Abwaschen
t<2,5E5s t=2,5E5s
Im Gas 12(9) 6,0/5,0 Direkt quell-
termrelevan-
CHsl(g) 6,0/20 70/7,0 te Spezies
(@)% 10,0/4,0
Csl-Aerosol 2,0/1,7
Aerosolphase Vergleichbar
Max. freisetzbare 31/1.3 mit dem lod-
Iodrr.Ien o | Phase mit flichti- 6/5,3 quellterm in
9€, Tmax gem lod Reaktorana-
7/3,5 lysen
01(9) 2,0/2,0
Am Con- Csl-Condenser 20,0/4,0 >100/20 GrofRe Unsi-
denser nass cherheit
Csl-Condenser tro- 2,5/5,0
cken
I,-Condenser nass >1000/7,0 50/7,0 Grol3e Unsi-
cherheit
I,-Condenser >1000/7,0 50/7,0 Grole Unsi-
trocken cherheit
An der I,(ads)-Stahl 8,0/8,0
Stahlwand
Fel, 2,0/30
fixed-l 3,0/10
Im Sumpf l2(w) 10,0/3,0
I"(w) 10,0/ 1,05 5,0/1,05 Unsicherheit
kontinuierlich
zunehmend
HOI(w) 0,125/6,0
Ag(w) 5,0/1,4
AgOx 1,3/1,3
Agl(w) 1,3/5,0

*) untere Grenze = Referenzwert / Q; obere Grenze = Referenzwert * F
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In Tab. 4-22 sind alle unsicheren Parameter zusammengefasst, die einen Einfluss auf
die Unsicherheit der verschiedenen Ergebnisvariablen haben. Die quelltermrelevanten
Variablen sind gekennzeichnet. Auch die Variable ,Maximal freisetzbare lodmenge®
(Imax) ist eingetragen. Ebenso sind die Module angegeben, in denen die unsicheren Pa-
rameter Verwendung finden. THY ist das Thermohydraulikmodul und AERIKA das Ae-
rosolmodell im Aerosol-und Spaltprodukt-Modul AFP.

Mit Ausnahme von Variable 16 (l,-Einspeiserate) werden alle unsicheren Parameter
von 1 bis 23 im Aerosolmodell AERIKA verwendet und haben daher nur Einfluss auf
die gerechneten Aerosolkonzentrationen im Containment. Nur der Rang-
Korrelationskoeffizient (RCC) des Parameters 21 (Agglomerationsformfaktor der Aero-

solpartikel) hat temporar einen Wert RCC > 0,6.

Von den im eigentlichen lodmodell AIM verwendeten unsicheren Parametern haben
nur 9 einen direkten Einfluss auf die Unsicherheit von mindestens einer quelltermrele-
vanten Ergebnisvariablen. Nur 3 davon haben einen Rang-Korrelationskoeffizienten,
der temporar einen Wert |RCC| > 0,6 hat (Parameter 43, 73 und 81). Der Einfluss der
Parameterunsicherheiten auf die Unsicherheit der berechneten lodspezies und die des
fiktiven Quellterms |« ist etwas unterschiedlich. So haben einige Parameter, die fir
einzelne lodspezies wichtig sind, auf die Unsicherheit von |,.x keinen nennenswerten
Einfluss. Das sind die Parameter 65, 70 und 72. Parameter 73 wirde formal auch da-

zugehdren, hat aber eine Sonderstellung.

Wie in den Abb. 4-22 und Abb. 4-28 zu erkennen ist, hat der unsichere Parameter 73
am Anfang des Versuches einen erheblichen Einfluss auf die Unsicherheit der berech-
neten I5(g)- und 10x-Konzentrationen. In beiden Fallen ist |RCC| > 0,6. Dieser tempo-
rare Einfluss ist verstandlich, da das ins Containment freigesetzte I, schnell auf den
trockenen und nassen Farboberflachen abgelagert wird. Zu dieser Zeit wird aber |ax
vom Csl-Aerosol dominiert und Parameter 73 scheint sich daher nicht als unsicherer
Parameter von Il.x bezlglich der Modellunsicherheit auszuwirken. Da sich in anderen
Szenarien der Zeitablauf und damit die Zusammensetzung von |« verandern kann, ist

es sinnvoll, Parameter 73 in der Liste wichtiger unsicherer Parameter zu belassen.
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Tab. 4-22 Alle unsicheren Parameter mit Einfluss auf die Unsicherheit der Ergebnis-

variablen in der UaSA, Schritt 2

Par. Unsicherer Parameter Beeinflusste Er- Modul
Nr. * gebnisvariable **
Dampf-Einspeiserate Ag(w) THY
Csl-Einspeisung I"(W), Imax AFP/ AERIKA
10 Massengemittelter Partikeldurch- Imax AFP/
messer des Csl-Aerosols AERIKA
11 Ag-Einspeiserate Ag(w) AFP/ AERIKA
13 | AgOx-Einspeiserate AgOx(w) AFP/ AERIKA
16 I,-Einspeiserate limax AIM
17 Diffusionsgrenzschichtdicke 10x, Csl(ae), Csl- AFP/ AERIKA
wd
18 Effektive Aerosolmaterialdichte Csl(ae), Csl-trCd, AFP/ AERIKA
Ag(W)i Imax
20 Dynamischer Formfaktor der Partikel | Csl(ae), Imax AFP/ AERIKA
21 Agglomerationsformfaktor der Parti- | Csl(ae), Csl-trCd, AFP/ AERIKA
kel Csl-Wd, Ag(w), Imax
22 Kollisionseffizienz der Partikel lmax AFP/AERIKA
23 Mittlere Wasserfilmdicke Csl-naCd AFP/ AERIKA
24 Dosisleistung im Gas 0s(9) AIM
26 | Spezifische Oberflache der Silber- lo(w), I'(w), Agl(w) AIM
partikel im Sumpf
30 Zur Chemisorption verfigbare Fel,, fixed-I AIM
Stahlmenge an der Oberflache
33 Wasserseitiger I»- Io(g), I'(w), Agl(w), AIM
Massentransferkoeffizient Imax
39 | Rickreaktion der |,-Hydrolyse im HOl(w), AIM
Sumpf (Schritt 1 von 2)
43 | Radiolytische I,-Bildung aus I im I(g), CHsl(g), 10x, AIM
Sumpf I-trCd, l,-naCd, I--
St, Io(w), HOI(w),
Imax
44 | Ruckreaktion der radiolytischen I,- l2(w), HOI(w), AIM
Bildung aus I im Sumpf
48 | Agl-Bildung aus AgOx + I Agl(w) AIM
53 Hydrolyse von CHjsl durch H,O Csl-naCd AIM
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Par. Unsicherer Parameter Beeinflusste Er- Modul
Nr. * gebnisvariable **
64 I,(w)-Konversion zu I'(w) an der lo(w), HOI(W), Inax AIM
Stahloberflache
65 | Bildung von 10x(g) aus |, and O3 I2(g), 1>-St AIM
67 Radiolytische O3-Bildung 0s(9) AIM
68 Radiolytische O3 Zersetzung 0s(9) AIM
70 | Os-Zersetzung an Stahloberflachen 10x, Os(g) AIM
72 Radiolytische CHgsl- Zersetzung CH:l(g) AIM
73 I,-Ablagerung auf trockener und I.(g), 10x, I-trCd, I- | AIM
nasser Farbe naCd
81 Radiolytische CHjsl-Bildung aus phy- | I5(g), CHsl(g), AlM
sisorbiertem lod auf Farbe Io-trCd, 1,-naCd, lmax
84 I,-Ablagerung auf trockenem Stahl I-St AIM
85 I,-Resuspension von trockenem I,-St AIM
Stahl
89 Reaktion von chemisorbiertem |, zu Fixed-I| AIM

physisorbiertem I, und fixed-I

* grau: |RCCJ > 0,6;

** fett direkt quelltermrelevante Ergebnisvariable
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5 Zusammenfassung und Schlussfolgerungen

Es wurde eine Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse (UaSA) zur Simulation des lod-
verhaltens im Containment unter Unfallbedingungen in 2 Schritten durchgefiihrt. Als
Referenzlauf diente eine COCOSYS-AIM-Nachrechnung des PHEBUS-Versuchs
FPT1. Von den insgesamt 93 berilicksichtigten unsicheren Parametern sind 56 lod-
Reaktionskonstante. Eine vergleichbare Studie ist auch mit anderen lodmodellen nicht

bekannt.

Die 208 Variationsrechenlaufe fiir die Studie konnten ohne nennenswerte Schwierig-
keiten durchgeflihrt werden. Lediglich bei 3 Laufen musste der Systemzeitschritt redu-
ziert werden. Dies zeugt von einer hohen numerischen Robustheit von COCOSYS-
AIM, da viele lod-Eingabe- und Modellparameter in einem weiten Bereich variiert wur-

den. Das chemisch-physikalische Ergebnis aller Rechenlaufe ist plausibel.

Die Studie wurde in zwei Schritten durchgefihrt. Im ersten Schritt wurden die Unsi-
cherheiten der quelltermrelevanten Ergebnisvariablen vor allem durch zwei unsichere
Parameter dominiert: (1) die I>(g)-Einspeiserate vom Kuhlkreislauf ins Containment und
(2) die spezifische Oberflache der Silberpartikel im Sumpf (Sag), ein Parameter des
lod/Silber-Modelles. Fur den zweiten Schritt wurden daher die Unsicherheitsbereiche
far die Ix(g)-Einspeiserate und Sag reduziert und fur vier Parameter des Radiolysemo-
dells im Sumpf erweitert. Auf diese Weise konnten weitere unsichere Parameter mit

deutlichem Einfluss auf die Unsicherheit des lodquellterms erfasst werden.

Die Ergebnisvariable ,Maximal freisetzbare lodmenge* (Imax) umfasst die flichtigen lod-
spezies |, und RI, das feindisperse Aerosol I0x und das Aerosol Csl. | stellt ein Mal}
fur den potentiellen lodquellterm aus der Anlage dar. Die typische Unsicherheit des mit
AIM berechneten spaten lodquellterms mit vorwiegend flichtigen lodspezies liegt bei
(Quotient 7,0 / Faktor 5,0) um den Referenzwert. Bei einem friihen lodquellterm mit viel
Csl-Aerosol, das in COCOSYS mit dem Modell AERIKA gerechnet wird, ist der Unsi-

cherheitsbereich mit (Quotient 3,1 / Faktor 1,3) erwartungsgemaf schmaler.

Generell sind die ermittelten Unsicherheiten fir die quelltermrelevanten lodspezies
deutlich gréRer als die der thermohydraulischen und Aerosolergebnisvariablen. Die
gewonnenen Unsicherheitsaussagen beziehen sich auf das lodmodell, die Wechsel-
wirkung mit anderen COCOSYS-Modellen (Thermohydraulik, Aerosolverhalten) aber

auch die Unsicherheit von MessgréfRen, die in der Rechnung verwendet wurden. Nicht
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erfasst ist die Rickhaltung der lodspezies auf einem Leckagepfad und in den Filtern
einer Venting-Strecke, da das PHEBUS-Containment dicht war. Die selektive Rickhal-
tung der lodspezies auf einem Pfad bzw. in den Filtern einer Venting-Strecke kann die

Unsicherheiten und Sensitivitaten eines potentiellen Quellterms andern.

Zu berlcksichtigen ist, dass einige Ergebnisse der COCOSYS-AIM-Referenzrechnung
bereits deutlich von den Messergebnissen abweichen. So wurde die gemessenen 15(g)-
Konzentration um einen Faktor 0.2 unterschatzt und liegt somit auRerhalb des ermittel-
ten (95%/95%)-Toleranzbereichs fur I5(g), (vgl. Abb. 3-3 und Abb. 4-21). Ein mdglicher
Grund ist eine im Modell und daher auch in der UaSA nicht erfasste Reaktion. In Frage
kommt die radiolytische Zersetzung von abgelagertem Csl-Aerosol in flichtiges 15(g)
und CsOH. Diese Reaktion wurde erstmals im OECD STEM Projekt /STE 11/ gemes-
sen. Details liegen noch nicht vor. Die Messergebnisse aller anderen quelltermrelevan-

ten lodspezies liegen innerhalb der ermittelten Toleranzbereiche.

Die Sensitivitatsaussagen zeigen, dass nur wenige unsichere Parameter zur Unsicher-
heit der wesentlichen Ergebnisvariablen beitragen. Auf die iodquelltermrelevanten Er-
gebnisvariablen 1x(g), CHal, IOx-Aerosol und |, aber ohne Beriicksichtigung des Csl-
Aerosols, haben insgesamt sieben unsichere Parameter aus AIM einen Einfluss. Da-
von haben nur drei ein hohes Sensitivitditsmall (Rang-Korrelationskoeffizient > 0,6).
Dazu kommen zwei Parameter, die das Sensitivitdtsergebnis im Schritt 1 der UaSA

dominierten. Die wesentlichen unsicheren Parameter des lodmodells AIM sind daher:
— Reaktionskonstante fiir die radiolytische I>-Bildung aus I im Sumpf
— Reaktionskonstante fir die I,-Ablagerung auf trockener und nasser Farbe

— Reaktionskonstante fiir die radiolytische CH;l-Bildung aus physisorbiertem lod auf
Farbe

— Spezifische Oberflache der Ag- und AgOx-Partikel im Sumpf (aus Schritt 1)

— l,-Einspeiserate aus dem Kihlkreislauf ins Containment (aus Schritt 1).

Die l-Einspeiserate ins Containment ist eine AIM-EingabegroRe, die aus FPT1-
Messwerten abgeleitet wurde. Die I,-Einspeiserate hat in den Variationsrechnungen ei-
nen unerwartet langen (fast 3 Tage) Einfluss auf die Unsicherheit den lodquellterms.
Dies hat auch auf Unfallanalysen von realen Anlagen Konsequenzen. Die lod-
Freisetzung wird dort von Kernzerstoérungscodes, wie z. B. ATHLET-CD, gerechnet.

Das bedeutet, dass die Speziation des freigesetzten lods mit gas- und aerosolformigen

125



Anteilen sehr genau gerechnet werden muss. Die Bedeutung der |,-Einspeiserate ins
Containment fur den Quellterm wird bei Reaktoranwendungen noch starker werden,
wenn der Anteil an gasféormigem lod Uber dem in PHEBUS FPT1 (1,25 %) liegt, wie

z. B. in FPT3 (bis 80%), der mit einem anderen Steuerstabmaterial gefahren wurde.

Die auffalligsten unsicheren Parameter des Aerosolmodells AERIKA sind:
— Agglomerations- und dynamischer Formfaktor der Aerosolpartikel

— Kollisionseffizienz der Aerosolpartikel.

Da die Unsicherheit des berechneten Aerosolverhaltens in Containment und des Aero-
soliods im potentiellen Quellterm verhaltnismafig klein ist, sind unmittelbar keine Mo-

dellverbesserungen an AERIKA notwendig.

Alle anderen Parameter sind Bestandteile von lod-Einzelmodellen in AIM. Zur Verbes-
serung der Aussagefahigkeit muss daher in der Regel das ganze Einzelmodell Uberar-
beitet werden. Im Fall der radiolytischen |,-Bildung im Sumpf missen z. B. auch die
pH-Abhangigkeit sowie die Rlckreaktion in die Modellverbesserung mit einbezogen

werden.

In FPT1 wurde das lodverhalten unter realititsnahen Bedingungen aber mit vereinfach-
ter Geometrie und Thermohydraulik gemessen. Wesentliche Parameter des PHEBUS-
Containments, wie das Gas- und Sumpfvolumen oder die Farboberflache, sind nach
einem franzdsischen 900 MWe DWR skaliert. Bei der Simulation des lodverhaltens fur
andere vergleichbare Anlagen ist daher mit ahnlichen Ergebnissen zu rechnen, nur
werden die Unsicherheiten einiger thermohydraulischer Parameter (Temperatur, relati-
ve Feuchte, atmospharische Massenstrome) einen starkeren Einfluss auf das loder-
gebnis haben. In einem Benchmark, der im Rahmen von SARNET2 zu den THAI-
Mehrraumversuchen lod-11 und lod-12 durchgefiihrt wurde, hatten vor allem die lokal
unterschiedliche relative Feuchte und die Atmospharenstrome zwischen den Raumen
und damit indirekt die Wahl der Containment-Nodalisierung einen ausgepragten Ein-

fluss auf das lodergebnis gezeigt /WEB 12/.

Fur einen gezielten Abbau der Unsicherheiten im lodmodell AIM ist es erforderlich, die

folgenden Teilmodelle zu Uberarbeiten:

1. lod/Silber-Reaktion im Sumpf inklusive der spezifischen Oberflache der Ag- und

AgOx-Partikel, die sich mit dem Absetzverhalten der Silberpartikel andert.
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2. Radiolytische I,-Bildung aus I" im Sumpf inklusive pH-Abhangigkeit und Rickreak-

tion unter Einbeziehung der I,-Bildung aus 105 (w).

3. I>-Ablagerung auf / Resuspension von trockener Farbe und auf Farbe bei Wand-

kondensation inklusive Abwaschen in den Sumpf.

4. Radiolytische CHsl-Bildung aus physisorbiertem lod auf Farbe unter trockenen und

nassen Bedingungen unter Einbeziehung der Bildung aus chemisorbiertem lod.

Prinzipiell besteht auch ein hoher Einfluss durch I,-Einspeiserate vom Kihlkreislauf ins
Containment. Diese wird in Anwendungsrechnungen von Codes wie z. B. ATHLET-CD

berechnet und ist kein Bestandteil des lodmodells AIM.

Eine Voraussetzung fiir eine erfolgreiche Uberarbeitung dieser Teilmodelle sind zudem

neue, belastbare experimentelle Daten.

Da die lod/Silber-Reaktion im Sumpf weitgehend unabhangig von radioaktiver Strah-
lung im Sumpf ist, kann die Reaktion unter realistischen Bedingungen in der THAI-
Anlage untersucht werden. Darlber hinaus spielt auch eine belastbare Beschreibung
des Aerosoltransports im Primarsystem und im Containment (z. B. Abwaschen von Ag-
Partikeln von Wanden und Bdden sowie die Rluckhaltung in Pfiitzen) eine Rolle. Ab-
waschversuche wurden in der THAI-Anlage bereits durchgefiihrt, weitere mit Silber

sind geplant.

Zur radiolytischen I,-Bildung aus I" im Sumpf existieren Daten aus aktuellen
EPICUR-Experimenten, aber auch aus alteren Versuchen, wie z. B. von AEA, die mit
AIM noch genauer ausgewertet werden. Auch ein Vergleich der Radiolyse-Ergebnisse

mit Resultaten der mechanistischen Codes LIRIC oder INSPECT ware zielfihrend.

Zur l,-Ablagerung auf / Resuspension von trockener Farbe und zur radiolytischen
CH;l-Bildung aus physisorbiertem lod auf Farbe sind neue Daten aus Experimenten
der OECD-Vorhaben BIP-2 (Behaviour of lodine Project) und STEM (Source Term
Evaluation and Mitigation) zu erwarten. Fur die I,-Ablagerung bei Wandkondensation
wurde anhand von THAI-Versuchen ein neues Modell entwickelt, das in COCOSYS-

AIM integriert werden soll.

Fur Unfallrechnungen mit COCOSYS kann die l,-Einspeiserate ins Containment als

Ergebnis von Kernzerstérungs- und Kihlkreislaufrechnungen vorgegeben werden. Bis-
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herige Annahmen, wie z. B. < 5 % des lods sind gasférmig, reichen fur Anwendungen
im Reaktorfall nicht mehr aus. Vielmehr ist eine belastbare Prazisierung der |-
Einspeiserate in das Containment erforderlich. Die zu erwartenden Ergebnisse aus den
entsprechenden o. g. internationalen Untersuchungsprogrammen zur Bildung von
flichtigem lod im Primarsystem (z. B. CHIP (IRSN), und EXSI (VTT)) sind kinftig in der

Modellierung zu berticksichtigen.

Insgesamt bestatigt und quantifiziert die Unsicherheits- und Sensitivitatsstudie zum
lodmodell AIM in COCOSYS die anhand von Versuchsnachrechnungen und Parame-
terstudien schon lange vermuteten, noch bestehenden grofien Ungenauigkeiten der
lod-Simulation im Containment und insbesondere der Berechnung des potentiellen lo-
dquellterms an die Umgebung. Die Studie zeigt aber auch, dass durch neue experi-
mentelle Daten und einer gezielten Weiterentwicklung von wenigen lod-Einzelmodellen

diese Unsicherheiten effizient reduziert werden konnen.
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 20

1e-05

1e-06

1e-07

le-08

Csl deposited on vertical walls [kg/m?]

le-09 T T ] T T T T ] T T T T [ T T T 1

0 1e+05 2e+05 3e+05 4e+05
Time [s]

Abb. 7-17 Csl-Konzentration an vertikalen Wanden, UaSA Schritt 2, Variationslaufe

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
Csl deposited on vertical walls

consequence no. 20 , sample size= 208

rank correlation coefficient
o

-0,2
0,4
-0,6
-0,8
0 1e+05 2e+05 3e+05 4e+05

Abb. 7-18 Csl-Konzentration an vertikalen Wanden, UaSA Schritt 2, Sensitivitaten

143



UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
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UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 17
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UaSA of PHEBUS-FPTI with COCOSYS-AIM (Step 2)
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UaSA of PHEBUS-FPTI with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 24

Gas velocity [m/s]

Abb. 7-35 Gasgeschwindigkeit, UaSA Schritt 2, Variationslaufe

UaSA of PHEBUS-FPT1 with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 25

Sump water temperature [°C]
©
S
L1

Abb. 7-36 Sumpfwassertemperatur, UaSA Schritt 2, Variationslaufe
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UaSA of PHEBUS-FPTI with COCOSYS-AIM (Step 2)

209 selected run(s) of consequence no. 26
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Abb. 7-37 Gesamtdruck, UaSA Schritt 2, Variationslaufe
UaSA of PHEBUS-FPT!1 with COCOSYS-AIM (Step 2)
209 selected run(s) of consequence no. 27
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Abb. 7-38 Kondensationsrate am nassen Condenser, UaSA Schritt 2, Variationslaufe
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