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Untersuchungen zur Dampfexplosion mit Aluminiumoxid-Tropfen in

Zusammenfassung

Bei der Analyse von schweren, hypothetischen Schnellbriiterstér-
fdllen sind die Auswirkungen einer BNR, d.h. thermischen Reaktion
des heiBen Brennstoffs mit Natrium, zu berlcksichtigen. Um die
thermische Fragmentation eines Einzeltropfens zu untersuchen,
wurden Experimente mit schmelzfliissigen Aluminiumoxid-Tropfen in
Natrium durchgeflihrt. Bei den Experimenten wurden Aluminiumoxid-
temperaturen bis zu 3100 K und Natriumtemperaturen bis zu 1143 K
erreicht. Es ist erstmals gelungen den Filmsiedezustand zwischen
einem Aluminiumoxid-Tropfen und Natrium einzustellen.

Beli einigen Experimenten, in denen sich der Tropfen im Filmsieden
befand, wurde die Fragmentation durch eine extern erzeugte Trig-
gerdruckwelle eingeleitet. In diesen Experimenten erfolgte nach
Erreichen einer Kontakttemperatur von 2060 K X160 K eine prompte
Reaktionsdruckverstérkung nach der Triggerung. In Analogie zu
Tropfenexperimenten mit anderen Materialien entspricht diese Kon-
takttemperatur etwa der homogenen Keimbildungstemperatur des
Kihlmittels.

Basierend auf den vorhandenen und frilheren experimentellen

Ergebnissen wurde ein Modell fir die Fragmentation entwickelt.




Investigations of vapour explosions with alumina-droplets in

sodium

Abstract

Within the analysis of severe hypothetical fast breeder accidents
the consequence of a fuel-coolant interaction has to be considered,
i e. the thermal interaction between hot molten fuel and sodium.
Experiments have been performed to study the thermal fragmen-
tation of a molten alumina droplet in sodium. Alumina tempera-
tures up to 3100 K and sodium temperatures up to 1143 K were
used. For the first time film boiling of alumina drops in sodium
was achieved. With some droplets undergoing film boiling, the
fragmentation was triggered by an externally applied pressure
wave. In these experiments, the trigger was followed promptly by
a strong reaction pressure wave if and only if a contact tempera-
ture threshold of Ty = 2060 KZ2160 K was exceeded. In agreement
with similar experiments in which other materials were studied,
this threshold corresponds to an interfacial temperature close to
the homogeneous nucleation temperature of the vapourising liquid.
Based on the present and previous experimental results a model

concept of thermal fragmentation is developed.
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1. EINLEITUNG

1.1 Problemstellung

Im Rahmen von Sicherheitsanalysen filir schnelle natriumgekilhlte
Brutreaktoren werden unter anderem auch Konsequenzen sogenannter
hypothetischer Unf&lle untersucht, d.h. Ereignisabl&ufe, deren
Eintrittswahrscheinlichkeit extrem niedrig ist. In diesem Zusam-
menhang werden auch Kernschmelzunfé&dlle diskutiert. Ein Zusammen-
treffen von Natrium und Oxidschmelze, dessen Temperatur weit ober-
halb der Siedetemperatur des Kihlmittels liegt, kdnnte unter noch
nicht vollst&ndig verstandenen Voraussetzungen heftige, kohdrente
Dampfexplosionen, unter Freisetzung groBer,meéhanischer Energie
zur Folge haben. Dies hatte flir die Reaktorsicherheit ernste
Folgen, da im Falle des Containmentversagens gr&Bere Mengen ra-

dioaktiver Stoffe in die Umgebung freigesetzt werden kénnen.

Als Ursache filir das Zustandekommen einer Oxidschmelze k&énnen fol-
gende Einleitungsereignisse, bei denen es zu einer unkontrol-
lierten Leistungsexkursion im Reaktorkern eines schellen Brut-

reaktors kommt, genannt werden /1/:

~ der unkontrollierte Kihlmitteldurchsatzstdrfall, bei dem der
extrem unwahrscheinliche Fall des gleichzeitigen Versagens aller

Prim&rpumpen und beider Abschaltsysteme angenommen wird.

- der unkontrollierte Leistungsstérfall, bei dem, z.B. als Folge
eines Ausfahrens einer Regelstabbank, eine Reaktivitidtsrampe in
den Reaktorkern eingeleitet wird, die beiden unabhé&ngigen Ab-
schaltsysteme die dadurch eingeleitete Leistungsexkursion aber

nicht begrenzen, da sie ebenfalls versagen.

e Leistungsexkursion filhrt dazu, daB

zen und letztendlich versagen. Die ge-

schmolzene Masse aus Metalloxid (UOZ) und Strukturmaterial tritt




mit dem Natrium in Kontakt und verursacht eine thermische Wechsel-
wirkung.

Von entscheidender Bedeutung fiir die Interpretation einer solchen

Wechselwirkung ist es thermische Randbedingungen zu bestimmen, die
es erlauben, Aussagen iliber die Heftigkeit und das Zerstdérungspo-

tential einer thermischen Wéchselwirkung zu treffen.

2. UBERBLICK UBER DIE WICHTIGSTEN THEORETISCHEN UND EXPERIMEN-
TELLEN ARBEITEN UND ZIELSETZUNG DIESER ARBEIT

2.7 Allgemeine Definition

Eine Dampfexplosion ist ein sehr schnell ablaufender Warmeliber-
tragungsprozeB mit Dampfproduktion zwischen einer kalten, leicht
fllichtigen Flissigkeit (coolant) und einer sehr heiBen Fliissig-
keit (fuel), deren Temperatur weit iber der Siedetemperatur der
ké&lteren Fllissigkeit liegt. W&hrend der Dampfexplosion findet ein
rascher Warmelibergang aufgrund einhergehender Fragmentation der
heiBeren Flissigkeit statt. Damit es zu einer Explosion kommen
kann, muf die Zeit, in der die W&rme lbertragen wird klein sein
gegenliber der Expansionszeit des Gemisches, sodaB ein wesentli-
cher Anteil der verfiliigbaren thermischen Energie in mechanische
Arbeit umgesetzt werden kann.

Folgende Ereignisabl3ufe sind nach Cronenberg /3/ charakteri-

stisch fir eine Dampfexplosion:

Vorvermischungsphase: Eine heife Fliissigkeit vermischt sich mit

einer k&lteren, leicht fliichtigen Flissigkeit. Beide Komponenten

sind zundchst durch einen Dampffilm voneinander getrennt.

Triggerphase: Der Dampffilm wird durch Druckstdérungen oder

thermische Effekte zum Zusammenbruch gebracht. Dabei kommt es zum




Fliissig-Flliissig Kontakt beider Komponenten, was einen intensiven
Warmelibergang und Druckaufbau zur Folge hat. Der direkte Flissig-
Fliissig Kontakt wird von Caldarola /4/ angezweifelt. Er stellte
diese Voraussetzung infrage, da eine solche Kontaktart bei vielen
der kalten Flissigkeiten im iliberkritischen Temperaturbereich
stattfinden miiBte, was physikalisch undenkbar ist, z.B. in den

Kupfer-Wasser Versuchen von Ando /5/.

Propagationsphase: Nach der Triggerung erfolgt die Wechselwir-

kung und Fragmentation der heiBen Komponente. Der dadurch sprung-
hafte Anstieg der zur Wirmelbertragung zur Verfligung stehenden
Oberflé&che, kann zu einer groBen Energiefreisetzung mit gleichzei-
tiger Verdampfung des Kilhlmittels flihren. Ist die Dampfexplosion
an einer Stelle initiiert, erfolgt unter noch nicht vollsté&ndig
gekldrten Umstdnden eine Propagation der Reaktion tliber das ge-

samte Vorvermischungsgebiet.

Expansionsphase: Der durch die Reaktion entstandene hohe Dampf-

druck wird durch Abgabe der Energie an die umgebende Fliissigkeit
und unter Freisetzung mechanischer Energie an die Beh#lterwan-

dungen entspannt.

Im folgenden soll ein kurzer Uberblick tliber die wichtigsten
theoretischen und experimentellen Arbeiten zur Dampfexplosion
gegeben werden. Da die Dampfexplosion bei einer groBen Anzahl von
Materialkombinationen beobachtet worden ist, umfaBt sie praktisch
den gesamten technisch relevanten Temperaturbereich. Eine Viel-
zahl von Modelltheorien wurde bis heute zur Kl&rung der beobach-

teten Ph&nomene vorgestellt.

2.2 Theoretische Arbeiten

keit einer Dampfexplosion im Reaktor weisen zum

erstenmal Hicks und Menzies hin /6/. Die sehr konservative Ab-




schitzung zur maximal méglichen Energiefreisetzung beruht auf der
Annahme, daB zwischen der heiBen und kalten Flissigkeit ein voll-
stédndiger Temperaturausgleich nach der Vermischung stattfindet.

Dies setzt eine ideale Feinfragmentation der Schmelze voraus. Das
entstandene Gemisch aus Dampf- und Flissigkomponenten wird danach
unter Abgabe von Arbeit isentrop auf einen vorgegebenen Enddruck

entspannt. Die hierbei berechneten Energiekonversionsraten liegen
im Bereich von etwa 45%, was in deutlichem Widerspruch zu experi-

mentell ermittelten Werten von maximal 1-4% steht.

Anderson und Armstrong /7/ modifizierten dieses Modell hinsicht-
lich der thermodynamischen Randbedingungen. In ihrem "adiabaten
Modell" wird anstelle des pldtzlichen Temperafurausgleichs die
isolierende Wirkung des Dampffilms zwischen Schmelze und Kiihl-
mittel mit in Betracht gezogen. Die Rechenergebnisse zeigen, daB
sich die thermisch freiwerdende Arbeit bis zu 50 % reduziert.
Ahnliche Untersuchungen dieser Art wurden von Corradini /17/,
Benz /9/, sowie Witte et al. /12/ durchgefiihrt. Eine ausfiihrliche
Beschreibung der zugrundegelegten Modellannahmen und benutzten
Formeln, sowie parametrische Beispielberechnungen werden in /11/

angegeben.

Board und Hall /12-14/ haben in Anlehnung an die chemische Deto-
nation, bei der die Energiefreisetzung infolge Verbrennung statt-
findet, ein Modell fiir eine koh&rente Dampfexplosion erstellt.
Demnach soll eine Dampfexplosion nach dem gleichen Schema ablau-
fen wie eine chemische Detonation. Dieses Modell ist auf die
Behandlung stationérer, ebener Druckwellenausbreitung beschrédnkt.
Instationdre Modelle, wie sie von Jacobs /15/, Fishlock /16/
sowie Corradini /17/ vorgestellt wurden, ermdglichen dariiberhin-
aus eine Aussage liber den kleinstmdglichen Ausgangstrigger, der

bendtigt wird, um ein entsprechendes Detonationsverhalten zu

1 H,.O ungd

H,0 un
U02/Na Zeigen zum Beispiel, daB ein Ausgangstrigger von 1 MPa

=
[o})
(as
~

ie ¢

n

initiieren. Berechnungen von Fishlock fiir ysteme

Fx3

fir das erstgenannte System ausreicht, um in dem im Filmsiedezu-




stand vorvermischten System eine Detonationswelle entstehen zu
lassen. Auch im UOZ/Na—System ist die Voraussetzung flir eine
koh&rente Dampfexplosion eine Vorvermischung im Filmsiedezustand.
Um hierzu die notwendigen Bedingungen zu schaffen werden, wie in
einem spidteren Kapitel deutlich gezeigt wird, extrem hohe Oxid-
temperaturen und geringe Natriumunterkiihlungen ben&étigt. Detail-
lierte, formelm&dBige Beschreibungen zu den Detonationsmodellen

findet man bei Goldammer /18/, Schwalbe /19/ und Schumann /11/.

Eines der wichtigsten und vieldiskutiertesten theoretischen Mo-
delle ist das "spontane Keimbildungsmodell"™ nach Fauske /20-23/.
Auf der Grundlage von Beobachtungen aus "large-scale" Experimen-
ten (Experimente mit groBen Massen) hat Fauske ein Temperaturkri-
terium zur Kl&8rung der Dampfexplosion aufgestellt. Abb. 2.1 be-
schreibt in stark vereinfachter Form die grundlegenden Punkte

seiner Hypothese.

"Eine Dampfexplosion kann nur dann stattfinden, wenn die sich
einstellende Kontakttemperatur zwischen Schmelze und Kihlmittel
oberhalb der spontanen Keimbildungstemperatur des Kiihlmittels

liegt."

Obwohl diese Hypothese aus den Ergebnissen von large-scale
Experimenten entstanden ist, wurde auch in einigen”small-scale”
Experimenten (Experimente mit kleinen Massen, z.B. Trdépfchenexpe-
rimente) eine erstaunlich gute Ubereinstimmung zwischen Hypothese
und experimentellem Befund festgestellt /2/, /24/. Da die erstma-
lige Uberpriifung und Anwendbarkeit des Fauske-Kriteriums auf die
reaktortypische Stoffkombination Oxidschmelze/Fliissigmetall zen-
traler Gegenstand dieser Arbeit darstellt, soll im folgenden et-
was ndher auf die theoretischen Hintergriinde der spontanen Keim-
bildungstheorie eingegangen werden.

Die in Abb. 2.1 angegebene Kontakttemperatur T; wird idblicher-

weise nach dem Modell zweier halbunendlicher Kérper verschiedener

Anfangstemperaturen berechnet, die zum Zeitpunkt Null in ideal
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thermischen Kontakt gebracht werden. Gleichung (2-1) bertick-

(2-1)

sichtigt jedoch nicht die eventuell freiwerdende Erstarrungswarme

wdhrend der Kontaktierung. Korrigiert man (2-1) hinsichtlich die-

ser Tatsache, so erhdlt man die in dieser Arbeit benutzte Be-




ziehung fiir die Kontakttemperaturberechnung /25/.

(f’éw\)y' + (F‘;OA)KJ’/; cerf @ 2-2)
(faff\)/‘ + (f@w\)”‘ erfd

ot
(T/r"'/y ¢ @Z /\# (f"f’)é +£f-’[¢/ (2-3)
A,[1fj Ak; 0>

P

Die spontane Keimbildungstemperatur TgN geht aus der Ableitung der

=

mit

homogenen Keimbildungstemperatur Tyy unter Berilicksichtigung

der Benetzungseigenschaften zwischen den beiden flilissigen Kompo-
nenten wlhrend des Kontaktes hervor. Zur Bestimmung der homogenen
Keimbildungstemperatur werden sowohl thermodynamische (siehe van
Stralen und Cole /26/), als auch molekularkinetische Ansétze
(siehe Blander und Katz /27/) herangezogen.

Die aus der thermodynamischen Betrachtungsweise gefundene Glei-
chunge flr die maximal mégliche Uberhitzung einer Flilissigkeit,
z.B. die van der Waals-Gleichung, wurden so angelegt, als ob die
betrachtete Fliissigkeit oder das Gas ein Kontinuum darstellen und
nicht aus Moleklilen best&nden. Molekulare Fluktuationen werden
jedoch in Wirklichkeit beim Uberhitzen die Fliissigkeit destabili-
sieren und zur Verdampfung anregen, bevor die thermodynamisch
maximal erreichbare Uberhitzungstemperatur, die Temperatur auf
der Spinodale im Zweiphasengebiet, erreicht wird.

Die homogene Keimbildungstemperatur Tyy berechnet sich aus

der van der Waals'schen Gleichung 2zu

7;(/\/ = 2}/32’ ' /c;—;f (2-4)

Nach der kinetischen Theorie fiir Gase und Flissigkeiten kénnen

sich aufgrund der molekularen Bewegungen zuf&llig Dampfblasen-




keime bilden /26/. Der Modellvorstellung nach wachsen einzelne
Siedekeime durch Absonderung einzelner Molekiile. Die Keimbil-
dungsrate ist proportional der Keime pro Volumeneinheit, der
Oberfl&che der Keime, sowie der Rate, nach der einzelne Molekile
diese Oberfl&che verlassen.

Findet die Siedekeimbildung in der Grenzfldche zweier Fliissigkei-
ten statt (in unserem Fall zwischen dem Oxid und dem Natrium), so
ist die zur Siedekeimbildung bendtigte Arbeit von der Benetzbar-
keit der Flilssigkeiten untereinander und somit von den Verhdlt-
nissen der Oberfldchenspannungen abhédngig. Mit zunehmender Benet-
zung steigt die Keimbildungsarbeit und entspricht im extremsten
Fall der homogenen Keimbildungsarbeit. Sinkt die Keimbildungsar-
beit, d.h. im Falle schlechter Benetzung, so wird in der verdamp-
fenden Flissigkeit nur eine geringe Uberhitzung bendtigt, um
hohe Keimbildungsraten zu erzielen. Die Keimbildungsarbeit kann
mit Hilfe geometrischer Uberlegungen hinsichtlich des Blasen-
wachstums an einer Flissig-Fliissig-Grenzfl&che berechnet werden,
siehe van Stralen & Cole /26/ und andere Autoren /27/,/84/.

Auf diesen Grundlagen zur homogenen bzw. spontanen Siedekeimbil-
dung hat Fauske sein Dampfexplosionsmodell aufgestellt. Folgende
Anfangs- und Randbedingungen werden diesem Dampfexplosionsmodell

zugrundegelegt:

- Schmelze und Kihlmittel missen anfé&nglich durch einen Dampffilm
voneinander getrennt sein, um eine Vorvermischung ohne gréBere

Widrmeverluste zu erlauben.—+»(stabiles Filmsieden)

- Flissig-Flilissig-Kontakt nach dem Dampffilmzusammenbruch

- Die sich instantan nach Kontakt an der Phasengrenze einstellen-
de Kontakttemperatur Ty soll groBer als die spontane Keimbil-
dungstemperatur des Kiihlmittels sein, um eine explosionsartige

Verdampfung herbeizufiihren (siehe Abb. 2.1).

- Ausreichende Verddmmung des Systems




Obwohl einige experimentelle Befunde die Anwendbarkeit des Tempe-
raturkriteriums nach Fauske unterstiitzen, bleiben in diesem Mo-

dell weiterhin folgende Fragen unbeantwortet:

~ Wieviel thermische Energie wird wdhrend der Dampfexplosion in

mechanische Energie umgesetzt (Konversionsfaktor).

- In einigen Experimenten, 2z.B. Pentan/Hzo, wurden Dampfexplo-
sionen beobachtet, obwohl die Kontakttemperatur unterhalb der
spontanen Keimbildungstemperatur lag. Fauske machte die sich
pldétzlich durch hydrodynamische Einfllisse &dndernden Benetzungs-

eigenschaften hierfiir verantwortlich.

- Es werden Dampfexplosionen im System Stahl-Wasser in einem Kon-
takttemperaturbereich oberhalb der kritischen Temperatur des
Wassers beobachtet /29/. Dies bedeutet, daB das von Dullforce
/24/ erweiterte Fauske-Kriterium nicht vorbehaltlose Gliltig-

keit flir alle denkbaren Materialkombinationen besitzt.

- Es fehlt der endgililtige Beweis, ob die Wechselwirkung durch
spontane Keimbildung oder durch den Zusammenbruch eines vorher
vorhandenen Dampffilmes ausgelést wird. Anhand der Experimente
kann diese Frage nicht endgliltig beantwortet werden. Beide

Effekte treten etwa im gleichen Temperaturbereich auf /3/.

Weitere kritische Anmerkungen wurden von Board und Caldarola /30/
sowie Cronenberg et.al. /31/ gemacht. Trotz dieser M&ngel hat
jedoch das von Fauske aufgestellte Temperaturkriterium dazu bei-
getragen, die Erforschung der Dampfexplosion auf einige wenige
Schliisselphdnomene zu konzentrieren. Nicht zuletzt die experimen-
tellen Ergebnisse von Morita /2/ und deren weiterfiihrende Inter-
pretation von Jacobs und Peppler /32/ weisen darauf hin, daB das

v
rkriterium nach wie vor als Voraussetzung fiir das Auf -~

Temperatt

-

f

treten einer Dampfexplosion angesehen werden kann.




2.3 Experimentelle Arbeiten

In der Vergangenheit wurde eine Vielzahl von Experimenten zur
Erforschung von Dampfexplosionen durchgefiihrt. Um bei der groBen
Zahl von Experimenten eine grobe Ubersicht zu behalten, unter-
teilt man die Experimente sinnvollerweise nach den Experimentty-
pen, nach der Masse der beteiligten Komponenten sowie der verwen-

deten Stoffe:

- Experimenttypen: Tropfenexperimente

EinguBexperimente
Einspritzexperimente

StoBrohrexperimente

- Masse der beteiligten
Materialien: "large~scale" Experimente

"small-scale" Experimente

- Stoffe: Metallische~, oxidische Schmelzen,
organische Flilissigkeiten;

Sduren

Einige Autoren haben eine nahezu vollstdndige Zusammenstellung
der bisher durchgefiihrten experimentellen Untersuchungen aufge-

listet, siehe hierzu /3/, /5/, /8/, /11/.

Im folgenden werden nochmals die wesentlichen Fakten dieser Expe-

rimente wiedergegeben:

- Bei allen heftigen Dampfexplosionen waren die heife Komponente
und das Kilhlmittel in der Anfangsphase durch einen Dampffilm
voneinander getrennt. Fand von Beginn der Kontaktierung an der
Warmeaustausch zwischen der heiBen und kalten Komponente im
unterkiihlten Blasensieden (subcooled-boiling) oder im Uber-

gangssieden statt, wurden sowohl in large-scale, als auch in
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small-scale Experimenten nur gemédfigte, thermische Wechselwir-

kungen beobachtet /33/, /34/, /35/, /36/, /31/.

- Heftige Wechselwirkungen werden nach einer Wartezeit ("dwell-

time") durch den Zusammenbruch des Dampffilmes ausgeldst.

~ Bei einigen Experimenten tritt nur eine Wechselwirkung auf, bei
anderen beobachtet man mehrzyklisches Reaktionsverhalten. Letzt-

genanntes beobachtet man h&ufiger in "large-scale" Experimenten.

-~ Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Reaktionsdruckwelle liegt
unterhalb der Schallgeschwindigkeiten der einphasigen, flissigen
Komponenten. Zwei-Phasen-Effekte spielen hierbei die entschei-

dende Rolle.

- In einigen small-scale Experimenten (Zinn/Wasser, Freon/Wasser,
Cerrotru/Wasser) konnten sogenannte thermische Interaktionszo-

nen, "TIZ", nachgewiesen werden /24/.

Innerhalb dieser Wechselwirkungszonen sind Dampfexplosionen sehr
oft zu beobachten, treten jedoch nicht unbedingt auf. Die Ausdeh-
nhung einer "TIZ" ist von mehreren Parametern abh&ngig, z.B. ex-
terner Trigger, sodaB die exakten Bedingungen fiir eine solche
Interaktionszone nicht vollst&dndig gekl&rt sind. Abb. 2.2 zeigt
das charakteristische Aussehen einer Temperaturwechselwirkungs-
zone. Bei der linken Berandung der Wechselwirkungszone f&allt die
Kontakttemperatur zZwischen den beteiligten Komponenten nahezu mit
der homogenen Keimbildungstemperatur des Kiihlmittels zusammen.
Die Kontakttemperatur in der Reaktionszone ist hoéher als die
Schmelztemperatur der heifen Komponente. Die mit dem Nachweis der
TIZ erlangten Ergebnisse zeigen eine gute Ubereinstimmung mit dem

Temperaturkriterium nach Fauske. Experimente, die die Existenz

““““ onszone fiir schnellbrutreaktortypische Mate-

- 4
“

(=D

rialien wie UOZ/Na nachweisen sollten, konnten, aufgrund der hier-

fdr notwendigen hohen Temperaturen fiir Oxidschmelze und Natrium,
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Abb. 2.2 Schematische Darstellung einer Temperaturwechsel-~-

wirkungszone, "TIZ"

bis her noch nicht durchgefiihrt werden.

Armstrong /35/ bzw. Mizuta /37/ filihrten Mehrtrépfchenexperimente

mit wenig liber den Schmelzpunkt erhitzten U0, in Natrium durch,

ohne dabei nur in die N&he der geforderten Temperaturbereiche

einer "TIZ" zu dgelangen. In diesen Experimenten lagen die Kon-
takttemperaturen weit unterhalb der Schmelztemperatur des Oxids
bzw. der homogenen Keimbildungstemperatur des Natriums, sodaB mit
einer friihen Erstarrung der Schmelze nach Eintritt ins Natrium zu

rechnen war. Heftige Wechselwirkungen mit hohem Reaktionsdruck-

aufbau konnten in keinem der Experimente beobachtet werden.
Ein interessanter Aspekt hinsichtlich des Kontakttemperaturkri-
teriums wurde von Morita /2/ in getriggerten Trépfchenexperimen-

ten mit Silikondl und Natrium in Pentan gefunden. Die Analyse der

Natrium-Pentan Experimente ergab, daB der zur Einleitung der thermi-
schen Wechselwirkung bendtigte Triggerdruck sein Minimum besitzt,
wenn die Kontakttemperatur T; etwa der homogenen Keimbildungstem-

peratur Ty, des Pentans entsprach, Abb. 2.3.
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Abb. 2.3 Bendtiger, externer Triggerdruck zur Einleitung der

Fragmentation in Na-Pentan Tropfchenexperimenten.
Vertikale; gestrichelte Linien entsprechen konstante

Kontakttemperaturen /2/

Die Triggerung der Experimente erfolgte mit Hilfe einer Drahtex-
plosion, "exploding-wire". In den Silikondél-Pentan Versuchen
konnte Morita /2/ zeigen, daB nach Erreichen einer Kontakttem-
peratur gleich Tyy €ine prompte (Verzdgerung zwischen ansteigen-
der Triggerdruckflanke und Reaktionsbeginn <~60/ké) Reaktions-~-
druckverstédrkung nach der Triggerung erfolgt, siehe Abb. 2.4.
Diese beobachteten Effekte, die ebenfalls stark mit der Fauske-
Hypothese verknlipft sind, kénnten hinsichtlich der Koh&renz und
des Propagationsverhaltens auch bei Dampfexplosionen mit grdBeren
Massen, die sich bereits im "coarse-mixing" befinden, eine ent-
scheidende Rolle spielen /32/ . Zum besseren Verstindnis der
Fragmentationsmechanismen wurden die Versuche von Morita, wie
auch die von Ande /5/ und Peppler et al. /39/, mit Hilfe, einer
Hochgeschwindigkeitskamera (max. 105 Bufnahmen pro Sekunde) auf-

genommen. Wegen der fehlenden Aufnahmem&glichkeit von Hochge-
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Abb. 2.4 Maximaler Reaktionsdruck als Funktion der Kontakt-
temperatur in getriggerten Silikondél-Pentan Trépfchen-

experimenten; der verwendete Triggerdruck ist konstant /2/

schwindigkeitsbildern in den hier vorgestellten A1203—Natrium
Experimenten waren besonders die Aufnahmen aus den A1203—Wasser-
Versuchen /39/ zur Herleitung der Wechselwirkungsmodelle von

groBer Bedeutung.

2.4 Fragmentationsmodelle

Um in den Bereich einer explosionsartigen, thermischen Wechsel-
wirkung zwischen der heiBen und kalten Komponente zu gelangen,
mufl eine intensive Vorvermischung der Komponenten im Filmsieden
vorausgegangen sein. Nur eine unmittelbar danach erfolgende, aus-
geprédgte Feinstfragmentation der heiBen Schmelze, ermbdglicht die

Zur raschen Dampfentwicklung bendtigte groBe Oberfléche.

Folgende Fragestellungen miissen zur Kl&rung des Fragmentations-
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verhaltens beantwortet werden:

- Was sind die physikalischen Grinde fir die Fragmentation?

- Ist der Fragmentationsgrad vorherbestimmbar?

- Wie lange dauert der Fragmentationsprozef?

Die zur Klirung dieser Fragestellungen entwickelten Fragmenta-

tionsmodelle k&énnen in drei Gruppen unterteilt werden:

- thermisch bedingte Fragmentation

- hydrodynamische Fragmentation

- Fragmentation w&@hrend der Erstarrung
zur thermischen Fragmentation:

Swift und Baker /40/ machten, nach Auswertung von Trépfchenexperi-
menten mit verschiedenen Metallschmelzen in Wasser, unterkiihltes
Blasensieden filir die Fragmentation verantwortlich. W&hrend des
hochturbulenten Blasenanwachsens und Kollabierens an der Schmel-
zeoberfléche entstehen Fliissig-Fllissig Kontakte, deren hydrodyna-
mische Kr&fte ihrer Meinung nach ausreichen, die Oberflé&chen-
spannung der Schmelze zu iliberwinden und nachfolgend die Fragmen-

tation einzuleiten.

Buchanan /41/ nimmt an, daB an der Schmelzeoberfléche kolla-
bierende Dampfblasen, erkldrbar mit dem Plesset & Chapman-Effekt
/38/, Flissigkeitsjets erzeugen, die mit hoher Geschwindigkeit
die heiBe Oberfl&che durchdringen und die Fragmentation einlei-

ten. Eine wesentliche V u tzung dieser Modelle ist jedoch,
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Erstarrung an der Oberfldche stattgefunden hat. Weiterhin er-
scheint es fragwlirdig, ob bei large-scale Exerpimenten die Anzahl
der durch Blasenkollaps verursachten "Jets" ausreichen, um eine

kohd&rente Dampfexplosion zu initiieren.
zur hydrodynamischen Fragmentation:

Hydrodynamische Fragmentationsmechanismen sind eng mit der Deto-
nationstheorie von Board und Hall /12/ verkniipft. Wird ein
Schmelzetropfen von einer StoBwelle erfaBt, unterliegt er aufgrund
des Dichteunterschiedes einer Geschwindigkeit relativ zu der ihn
umgebenen Flissigkeit. Durch die Staudruckverteilung an der
Tropfenoberfliche werden Kr&fte erzeugt die dazu filihren, den
Tropfen entgegen seiner Oberfl&dchenspannung zu fragmentieren (Im-
paktfragmentation). Dieser Fragmentationsmechanismus wird viel-
fach als "Weber-Zerfall" bezeichnet. Die Weber-Kennzahl, das Ver-
h&ltnis aus Staudruck (Tr&gheitskraft) und Oberfldchenspannung,

wird wie folgt definiert:

2

.PCJQ. ' éb L =
A/EL 6 (2.5)

Ivins /42/ zeigte anhand einiger Experimente mit niedrigschmel-
zenden Metallen in Wasser, daB die Tropfen oberhalb einer Weber-
Zahl von We Z 20 beim Aufprall auf eine Wasseroberfl&che fragmen-

tieren.

Kelvin-Helmholtz-Instabilitd&ten (parallel zur Fluidgrenzfl&che)
infolge von Relativgeschwindigkeiten an Fluidgrenzen, sowie Ray-
leigh-Taylor-Instabilitdten (normal zur Fluidgrenzfl&che), verur-
sacht durch Grenzfl&chenbeschleunigung in Richtung der dichteren
Komponente, werden in vielen Dampfexplosionsmodellen als aus-
l&sende Mechanismen fiir die Fragmentation genannt /2/, /5/, /8/.
Dagegen hat Schriever /43/ in seiner Arbeit darauf hingewiesen,

daB Rayleigh-Taylor-, Kelvin-Helmholtz-Instabilitéten, sowie
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Grenzschichtabstreifung allein, zur Fragmentation in Flissig-Flis-
sig-Systemen nicht ausreichen.
Eine umfassende Diskussion der hydrodynamischen Fragmentationsme-

chanismen findet man in der Arbeit von Schriever /43/.

Fragmentation w&hrend der Erstarrung:

In den vorangegangenen Fragmentationsmodellen wurde generell an-
genommen, daB die heiBe Komponente sich w&hrend der Wechselwir-
kung im schmelzfllissigen Zustand befindet. Bei hochschmelzenden
Materialien, vor allem Metalloxide und Carbide, muB jedoch davon
ausgegangen werden, daf wdhrend des "Quenching"-Vorganges im
Kihlmittel, besonders im Natrium, ein GroBteii der Schmelze er-
starrt. In den bisher zitierten large- bzw. small-scale Versuchen
mit Oxiden)lag die Kontakttemperatur zwischen den beteiligten
Massen weit unterhalb der Schmelztemperatur der heiBen Komponen-
te, siehe /33/, /34/, /35/, /37/. Die Fragmentation wird in die-
sen Fallen wahrscheinlich durch thermisch bedingte Spannungen in
der Kruste eingeleitet. Modellberechnungen zur maximal erreich-
baren Krustendicke und Spannungsanalysen fiir die erstarrte Kruste
werden in der Regel in viel zu vereinfachten Rechenmodellen zu
l6sen versucht. So werden die Dichteunterschiede beim Wech-

sel des Aggregatzustandes vernachléssigt /45/, /46/, /74/, was
gerade bei der Betrachtung von Oxiden eine zu vereinfachte Rand-
bedingung darstellt, z.B. Al,03:F ¢ ./ FP¢y = 0,75.

Eine eingehende Beschreibung des Krustenwachstums und der dabei
diskutierten Bruchmechanik zur Fragmentation findet man in den

Arbeiten von Cronenberg /28/, Corradini /45/ und Biirger /47/.
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2.5 Ziele dieser Arbeit

Wegen der guten Reproduzierbarkeit der thermischen Randbedingun-
gen wurden bis heute eine Vielzahl von Trdpfchenexperimenten zum
Verstdndnis der Dampfexplosionsphd&nomene durchgefiihrt. Grundlage
der meisten Dampfexplosionsmodelle ist eine anfdngliche Vorvermi-
schung (coarse mixing) der heiBen und kalten Komponente im Film-

siedezustand.

Das Ziel dieser Arbeit ist es deshalb einmal, genauere Kenntnisse
und Voraussagen lber die noch experimentell nicht untersuchten,
minimalen Filmsiedebedingungen zwischen einem flissigen Metall-
oxid (hier Al,03) und einem Fliissigmetall (hier Natrium) zu er-
langen.

Im zweiten Schritt soll dann das Temperaturkriterium nach Fauske,
sowie in Anlehnung daran die Existenz eines prompten, getrigger-
ten Reaktionsdruckereignisses, wie es Morita /2/ nachweisen konn-
te, iUberpriift werden. Sind bei den bisher durchgefihrten Experi-
menten zur Dampfexplosion {iberwiegend Simulationsmaterialien ein-
gesetzt worden, so ist in diesem Experiment die Realitdtsndhe der
beteiligten Materialien 2zu Reaktorbrennstoff und Kiihlmittel einhes
Schnellbrutreaktors gewdhrleistet.

Im experimentellen Teil der Arbéit wurde zundchst ein komplexer
Versuchsstand konzipiert, der es ermdglichte, hohe Oxid- und Na-
triumtemperaturen flir die Versuche bereitzustellen. Die entschei-
denden Versuchsparameter (Natriumtemperatur, Al,03-Temperatur,
Triggerdruckst8rke) wurden derart variiert, daR die zur Uberprii-
fung der Modelle interessierenden Bereiche UlUberdeckt werden.

Auf der Grundlage der Druckmessungen, der thermischen Randbedin=
gungen, sowie der Nachuntersuchung der Fragmente sollte eine In-

terpretation der experimentellen Ergebnisse erfolgen.
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3. EXPERIMENTE

Im ersten Abschnitt dieses Kapitels werden die Anforderungen an
den Versuchsaufbau und die MeBtechnik genannt und die daraus
resultierenden L&sungen vorgestellt. Daran anschlieBend wird die
experimentelle Durchfiihrung der Versuche beschrieben. Im letzten
Punkt dieses Kapitels werden die bei der Messung der physikali-

schen GréBen entstehenden MeBfehler diskutiert.

3.1 Experimenteller Aufbau

Im experimentellen Teil dieser Arbeit war zu untersuchen, ob
und unter welchen thermischen Randbedingungen es zu Dampfexplo-
sionen zwischen einem schmelzfliissigen A1203—Tropfen hoher Tem-
peratur und Natrium kommen kann. A1203 und Natrium wurden unter
dem Gesichtspunkt ausgewdhlt, eine annidhernd reaktortypische

(Schnellbrutreaktor) Simulation der Materialien zu gewdhrleisten.

Die zur Durchfilihrung der Experimente entwickelte Versuchsanlage

(Prinzipskizze siehe Abb. 3.1) besteht aus folgenden Komponenten:

- Handschuhbox mit angekoppelter Gasreinigungsanlage
- A1203—Schmelzeinrichtung
- Na-Versuchsbehé&lter

~ Magnethammersystem und Ignitron
Handschuhbox mit Gasreinigung:

Wegen der hohen Reaktionsneigung des fliissigen Natriums und des
Schmelzofenmaterials mit Sauerstoff, muBten alle Experimente un-
ter einer Schutzgasatmosphdre durchgeflihrt werden. Hierzu diente

eine Handschubox, wie sie auch bei der Handhabung adioaktiver

Q
=

r
und toxischer Stoffe eingesetzt wird. Die Handschuhbox besitzt
t

wa 1,5 m3 und ist Uber vier Handschuhstutzen

3

ein Volum

[
=]

von e

einseitig bedienbar, Abb. 3.2. Das zugehdérige Gasreinigungssystem
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(Typ: BRAUN MB 200 G) dient zur kontinuierlichen Umw&lzung und
Reinigung des Arbeitsgases (95% Argon, 5% Wasserstoff). Es be-
steht im wesentlichen aus zwei voneinander getrennten Filterein-

heiten in Edelstahlausfihrung, beladen mit einem Molekularsieb

Abb. 3.2 Handschuhbox

und Kupferkatalysatormaterial. Das Gas wird kontinuierlich umge-
wdlzt und bei Bedarf (Oxidhautbildung an der Na-Oberfl#che) rege-

neriert. Die maximal erreichbare Reinheit des Arbeitsgases be-

tragt 1 ppm H,0 bzw. 1 ppm 0,-

A1203 - Schmelzeinrichtung

Eine der wesentlichsten Schwierigkeiten bei der Konzipierung der
experimentellen Anlage waren die Entwicklung und Erprobung einer
leistungsfédhigen Schmelzeinrichtung fiir den Oxidtropfen. Um in

den geforderten, physikalisch interessanten Bereich einer thermischen

Wechselwirkung zu gelangen war es Voraussetzung, das Oxid um
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mehrere hundert Grad {iber seinen Schmelzpunkt hinaus zu Uberhit-
zen. Eine induktive Erwdrmung, wie sie vielfach bei der Erschmel-
zung von Metallen eingesetzt wird /5/, schied wegen der geringen
elektrischen Leitfdhigkeit des Oxids aus. In Vorversuchen zu die-
ser Arbeit wurde das Oxid mittels eines Plasmabrenners (Lei-
stungsaufnahme ca. 25 kW) erschmolzen. Da aber in der Plasmaflam-
me Temperaturen von mehreren tausend Kelvin herrschen, konnte
diese Versuchstechnik aus sicherheits- und handhabungstechnischen

Griinden in der Handschuhbox nicht weiterverfolgt werden.

In einer zu Anfang erprobten Schmelzeinrichtung wurde das Oxid in
sogenannten "Aufdampfschiffchen" aus Wolfram, Rhenium, Graphit,
sowie anderen hochschmelzenden Metallen, wie sie z.B. in Aufdampf-
verfahren in der Vakuumtechnik eingesetzt werden, erschmolzen und
iberhitzt. Flir den experimentellen Einsatz dieser niederohmigen,
widerstandsbeheizten Schmelztiegel muBte eine Hochstromeinrich-
tung mit den entsprechenden Regel- und Steuereinheiten entwickelt
werden, Blockschaltbild siehe Appendix B. Die Erschmelzung und
Aufheizung des Oxids mittels dieser Methode war problemlos. Es
konnte jedoch in keinem der Vorversuche gelingen, kleinere Trop-
fen durch Kippen aus dem Tiegel zu entfernen. Folgende Griinde
spielen hierbei die entscheidende Rolle, /80/:

- Das schmelzflilissige Al,04 besitzt eine hohe Viskositat.

- Aufgrund der Rauhigkeit der festen, benetzenden Tiegelwand sowie
der chemischen Vorginge (Oxidation des Tiegelmaterials) und
Adsoption an der Tiegeloberfliche, findet eine sehr gute
Benetzung statt.

Die letztendlich zum Ziel fiihrende und in den Experimenten er-

folgreich eingesetzte A1203—Schmelzvorrichtung ist in den

Abbildungen 3.3 und 3.4 dargestellt.

Der prinzipielle, experimentelle Aufbau zur vorher geschilderten

Tiegelmethode blieb unver&ndert, es wurde lediglich der Schmelz-

tiegel durch einen aus Rheniumblech bestehenden "Strahlungsofen*

etzt. Das Rheniumblech (0,13 mm dick), das zu einem 50 mm

hohen Hohlzylinder mit etwa 10 mm Inndurchmesser gebogen und
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zwischen zwei Cu-Adapter geklemmt wurde, Abb. 3.3, diente zur
beriithrungslosen Aufheizung und Erschmelzung des A1203—Tropfens.
Beim Aufheizen des Rheniumbleches wurden Temperaturen bis 3400 K
(bei ~ 550 A, 6 V) an der Oberfl&che erreicht. Um einen Oxidtrop-
fen zu erschmelzen, wurde entsprechend der Masse der gewlnschten
TropfengréBe ( 0.22 g,‘mem) ein Stick eines A1203—Kapillar—
réhrchens (Typ DEGUSSIT, Al123 Fa. Friedrichsfeld) am Ende eines
diinnen, umgebogenen Wolframfadens (¢ 0,5 mm) fixiert und mittig
in den Strahlungsofen geh&ngt. Der Wolframfaden wurde in einem
iber dem Strahlungsofen befindlichen VA-R8hrchen mit innerer Ke-
ramikkapillare ( ¢0.5mm) eingeklemmt, um den zu erschmelzenden

Al,03~-Tropfen in der gewilnschten Position halten zu kdnnen.

Abb. 3.4 Schmelzeinrichtung filir den Al,03-Tropfen

Wéhrend des Experiments wird der Strahlungsofen kontinuierlich
aufgeheitzt, bis das Oxid zu erschmelzen beginnt und als
Tr6pfchen am unteren Ende des Wolframfadens h&ngt, Abb. 3.5.

Durch weiteres Hochfahren der elektrischen Leistung wird der
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Oxidtropfen mehrere hundert Grad lber seinen Schmelzpunkt hinaus
aufgeheizt. Der Zeitpunkt, bei dem sich der A1203-Tropfen vom
Fadenende 1&st, h&ngt im wesentlichen von der Masse des Tropfens
und der fiir die Benetzung (Adh&dsion) zur Verfligung stehenden
Drahtoberfl&dche ab. BAbb. 3.5 zeigt in schematischer Darstellung
die Position des Tropfens vor und wdhrend seiner Erschmelzung im

Strahlungsofen.

] f Faq ¢ Adhdsions-
kraft = f (T)
Fe & Gewichts-
kraft
Al, 0,-Kapillare Al, 05 - Tropfen im
vor der Erschmelzung geschmolzenem Zustand
Abb. 3.5 Schematische Darstellung des Al,03-Tropfens im
Stahlungsofen

Nachdem sich der Tropfen vom Fadenende gel&st hat, durchféllt er,
unter Zufuhr weiterer Strahlungsenergie,den restlichen Strah-
lungsofen. Mit Hilfe eines Quotientenpyrometers wird die Tempera-

tur vor dem Eintauchen ins Natrium gemessen und aufgezeichnet.

Natrium-Versuchsbeh8lter

Der Versuchsbeh&lter ist aus VA-Stahl (Werkstoff Nr. 4301) gefer-
tigt und ist etwa mittig am Boden der Handschuhbox gasdicht ange-
flanscht. Er besteht aus einem¢59 * 2.9 mm starkem Rohr mit einer
LLdnge von etwa 390 mm. W&hrend der Versuche befinden sich~ 0,8 dm
Natrium im Vorratsbeh&lter und~ 0.2 dm> im danebenliegenden
Vorratstank, Abb. 3.6.

Da die zur Messung der transienten Reaktionsdriicke benétigten
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piezoresistiven Druckaufnehmer nur bis zu Temperaturen von 650 K
einsetzbar sind, muBte der Versuchsbehdlter derart konzipiert
werden, daB {ber eine stabile Temperaturschichtung im Natrium der
Versuchsbereich ("heiBer Teil", Na-Temperatur bis 1143 K) vom
MeBbereich ("kalter Teil") getrennt werden konnte. Der Versuchs-
behdlter wurde daher in vier Bereiche unterteilt. Im oberen Teil
befindet sich die etwa 90 mm lange Versuchsstrecke, im mittleren
Teil das zur Kihlung erforderliche Rippenrohr und im unteren Teil
die MeBstrecke mit dem angeschweiBten Faltenbalg. Alle Beh8lter-
teile und Natriumzuleitungen wurden mit Hilfe angeldteter Minia-

turheizer, unterteilt in 12 regelbare Heizkreise, beheizt.

Abb. 3.7 Versuchsbehdlter nach der Fertigung

Das Rohr um den Versuchsbereich wurde mit einer besonders dichten
Heizleiterwicklung ausgestattet, da hier die héchsten Natriumtem-
peraturen bendtigt werden. Um in die N&he der S&ttigungstempera-
tur zu gelangen, wurde zus&tzlich in den Deckel des Versuchsbe-
h&lters ein zylindrisch gewickelter Miniaturheizer eingeldtet.

Wegen der hohen Verdampfungsrate des Natriums ab Temperaturen von
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700 K, muBte der Natriumspiegel wdhrend der Experimente abdeckt

werden. Ein im Deckel befindliches VA-R&hrchen (¢16*1mm)

diente dem Tropfen als Eintauchdffnung.

Abb. 3.8 Versuchsbehdlter nach der Montage an die Handschuhbox

Die AbklGhlung des Natriums auf Temperaturen von etwa 600 K er-
folgte liber die Rippenrohrstrecke. Das Rippenrohr wurde so dimen-
sioniert, daB selbst bei Temperaturen von iiber 1100 K im Ver-
suchsbereich, die =zuldssigen Grenzwerte der Temperaturen an den
Druckaufnehmern nicht liberschritten wurden.

Im unteren Teil des Versuchsbeh&lters befindet sich ein Falten-
balg (Typ: Fa. Witzenmann). Bei den getriggerten Versuchen werden
durch einen Magnethammerschlag auf den Faltenbalgboden Druckwel-
len in den Beh&lter eingeleitet. Der Magnethammer, der Druckim-
pulse von liber 2,5 MPa mit einer Impulsdauer von etwa 300 ps im

Natrium erzeugen kann, ist unterhalb des Faltenbalgs am Beh&lter

o

ngeflanscht und wird wie folgt eingesetzt:
in

1=

e Kondensatorbatterie von 100 pF wird mit einer Spannung von

max. 2,5 kV aufgeladen. Durch Ausldsen des Ignitrons wird die
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gespeicherte Energie auf eine Spule (prim8rseitig), die sich un-
terhalb eines ferromagnetischen St6fels und Kupferringes befin-
det, eingebracht. Der sekunddrseitig im Kupferring entstehende
hohe Strom bewirkt {iber das aufgebaute Magnetfeld ein AbstoBen
des StoBels. Der StdéBel schlédgt gegen den Faltenbalgboden und
induziert auf diese Weise eine Druckwelle in die Natriumsé&ule.
Eine eingehende Beschreibung der Behé&lterakustik hinsichtlich der
Druckwellenausbreitung erfolgt im n&dchsten Kapitel.

Die Abbildungen 3.7 und 3.8 zeigen den Versuchsbeh&lter nach der
Fertigung bzw. im angeflanschten und instrumentierten Zustand an

die Handschuhbox.

3.2 Temperatur- und DruckmeBtechnik, Akustik des Na-Behdlters

- Temperaturmessung

Die Natriumtemperatur wurde mit Ni/CrNi-Thermoelementen gemessen.
Die Thermoelemente haben einen Durchmesser von 1 mm und sind an
der MeBstelle isoliert (TI-MeRstelle). Sie sind an verschiedenen
Stellen des Versuchsbehélters angel&tet, Abb. 3.6, und wurden,
neben der Temperaturiiberwachung, zur Regelung der Heizkreise ver-
wendet. Wichtige TemperaturmeRstellen, z.B. die Temperatur in der
Versuchsstrecke oder an den Druckaufnehmern, wurden wd&hrend des
Versuches aufgezeichnet.

Die A1203—Tropfentemperatur wird beim Austritt aus dem Strah-
lungsofen mit Hilfe eines Quotientenpyrometers (Typ: QPMRS 465,
Fa. Dr. Maurer) gemessen. Der dgrofe Vorteil der QuotientenmeBtech-
nik besteht darin, daB der Emissionsgrad des Objektes und der
Transmissionsgrad des umgebenden Mediums bei der Messung nahezu
eliminiert werden k&nnen. Dies gilt aber nur unter der Vorausset-
zung,; daB zwei spektrale Bereiche gefunden werden, flr dleZTM,

& ()\1 yT) ~ Ty, & (Ao: T) gilt. Der hierflir eingesetzte Pyrometer
miBt bei Wellenl&ngen von 51 = 950 nm und 62 = 1080 nm. Die
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vom Al,0,5-Tropfen ausgesendete Strahlung gelangt, von einer Vor-
satzoptik optisch geblindelt, UlUber einen flexibelen Lichtleiter zum
Strahlungsempfénger (MeBbereich 800°C - 3000°C). Der Vorteil die-
ser Temperaturmeftechnik liegt darin, daB bei der Messung nur ein
kleiner MeBfleck (g 2 mm) auf dem Objekt ausreicht,und das eigent-
liche Gerdt mit der Auswerteelektronik auBerhalb der Handschuh-
box bedient werden kann. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Theo-
rie und Einsetzbarkeit der QuotientenmeBtechnik findet man unter

folgender Literaturstelle /48/.
- DruckmeBtechnik und Akustik des Versuchsbehdlters

Die transienten Druckereignisse wurden mit Hilfe von Hochtem-
peratur-Quarzdruckaufnehmern (Typ 6001, Fa. Kistler) gemessen.
Die piezoresistiven Quarze in den Druckaufnehmern besitzen eine
Eigenfrequenz von Uber 150 kHz. Um Schwingungen in der N&he
dieser Frequenz zu vermeiden, wurden im Ladungsverstdrker Tief~-
paBfilter von 68 kHz eingesetzt. Zwei der drei eingesetzten
Druckaufnehmer sitzen blindig mit der Beh&lterwand in zwei ange-
schweiBten Druckaufnehmeradaptern, "DA-oben", "DA-unten", der
dritte befindet sich in einer Temperaturabklingstrecke in HOhe
des Versuchsortes, "DA-TA", Abb. 3.6

Um den EinfluB einer plétzlichen Druckerh8hung auf das Wechslwir-
kungsverhalten eines im Filmsiedezustand befindlichen Al,03-Trop-
fens zu untersuchen, wurden in einigen Experimenten Druckwellen,
mit Hilfe des Magnethammersystems, in den Behdlter eingeleitet.

Da die konstruktiven Eigenschaften des Beh&lters, z.B. Steifig-
keit, Gré6Be und Form, wesentlichen EinfluB auf die Druckwellen-
ausbreitung besitzen, soll im folgenden etwas ndher ‘auf die Akus-~
tik des Versuchsgef&Bes eingegangen werden. Abb. 3.9 zeigt in
schematischer Darstellung die zur Beschreibung der Akustik be-
ndtigten Beh&lterabmessungen, sowie die zugrundegelegten Annahmen
zur Reaktionsdruckwellen- und Triggerdruckwellenausbreitung. Die
durch den Magnethammerschlag auf den Faltenbalg erzeugte Druck-

welle lauft vom Faltenbalgboden aus als annihernd ebene Welle bis
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Abb. 3.9 Schematische Darstellung des Versuchsbeh&lters hin-

sichtlich der Reaktions- und Triggerdruckwellenaus-

breitung

zur freien Natriumoberfl&che, wo sie als Unterdruckwelle reflek-
tiert wird. Bevor die Druckwelle die Fllssigkeitsoberfl&che er-
reicht, verursacht sie, unter der Voraussetzung einer ausreichend
hohen Druckamplitude, die thermische Wechselwirkung am Al,03-Trop-
fen. Die H6he der erzeugten Druckamplitude sowie die Druckan-
stiegszeit sind von der jeweiligen Kondensatorspannung abh&ngig.
Abb. 3.10 zeigt den Zusammenhang zwischen der im Behé&lter, DA -
oben, gemessenen Druckamplitude und der Kondensatorspannung.

Beim Durchlaufen der Natriums&ule wird die Welle an Impuls ver-
lieren, sodaB bei der Ankunft der Welle am Reaktionsort mit einer

abgeschwdchten Druckamplitude gerechnet werden muB.
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In Vorversuchen wurde mit Hilfe einer DruckmeBlanze, die in etwa

in H8he des Reaktionsortes positioniert wurde, quantitativ der
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Impulsverlust durch Vergleichen der gemessenen Driicke in der Be-
hdlterinnenwand, DA-oben, und der DruckmefBlanze bestimmt.

Abb. 3.11 zeigt das Verh&ltnis £% der gemessenen Druckwellenampli-
tuden (Druck in der MeBlanze zu Druck DA-oben) als Funktion der
Kondensatorspannung.

Mit Hilfe des Faktors £% , der beiden Diagramme in Abb. 3.10 und

Abb. 3.11, sowie der einfachen Beziehung

%
Freake. - Ot = ‘F " P DA - oben (3-1)

ist man bei bekannter Triggerdruckamplitude im Beh&lter (DA-oben,
DA-unten) in der Lage, den abgeschwdchten Druckpuls am Reak-

tionsort abschidtzen zu k&nnen, siehe Abb. 3.12
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Triggerdruck, DA — oben ( MPa)
Abb. 3.12 Druck am Reaktionsort (abgesché&tzter Wert) als Funk-

tion des gemessenen Triggerdrucks im Behdlter, DA-oben

Die mittlere Druckwellengeschwindigkeit zwischen DA-oben und
dem Reaktionsort betrdgt 1890 r 280 m/s, was einer Laufzeit von
100 As 15 Ms entspricht

Im Gegensatz zur Triggerdruckwelle breitet sich die Reaktions-
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druckwelle nach ihrer Entstehung zundchst wie eine Kugelwelle
aus, da sie anfdnglich von der Behdlterwand nicht beeinfluBt
wird. Der Druck an der Beh8lterwand (Radius Rw) berechnet sich

nach Cole /79/ aus dem Druck am Reaktionsort (Radius RT) zZu

K -
/’agw = Rr . Pr, (3-2)
w

Nachdem die Reaktionsdruckwelle die Beh8lterwand erreicht hat,
wird angenommen, daB sie im weiteren Verlauf als ebene Druckwelle
die restliche Natriums&ule duchlduft (Impulsverlust etwa Faktor
0,5) und mit abgeschwichter Amplitude an den Druckaufnehmern
DA-oben und DA-unten aufgezeichnet wird.

Mit

PoA - obers = ©, S PR, (3-3)

und Gleichung (3-2) erhdlt man flr den in grober N&herung abge-

schdtzten Wert des Druckes am Reaktionsort folgende Beziehung:

Rw
PReakt. - Ort = 05 R,  PPoA-oben (37

mit

?b\/ o 40 (3-5)

R r
Diese Abschétzung zeigt, daB der an den Druckaufnehmern DA-oben
bzw. DA-unten gemessene Druck etwa 1/20 des Druckes wiedergibt,
der in Wirklichkeit zum Zeitpunkt der Reaktion am Tropfen vorge-
legen hat. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit werden, in den vorge-
stellten Diagrammen und Druckverldufen, ausschlieBlich die im La-
borsystem, also ohne Druckamplitudenkorrektur, gemessenen Driicke

angegeben.
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- MeBdatenerfassung

Zur MeBdatenerfassung (Druckverl&ufe, Tropfentemperatur) wurde
ein Transientenspeicher eingesetzt. Der Transientenrekorder be-
sitzt neun Aufnahmekan&le mit einer Speichertiefe von 4095 MeBR-
punkten und einer maximalen Aufnahmefrequenz von 1 MHz. Die Trig-

gerung der MeBdatenerfassung erfolgte entweder durch das Pyrome-

ter- oder ein vorgegebenes Drucksignal. Alle MeBdaten wurden auf

einer Festplatte gespeichert.

3.3 Durchfiihrung der Experimente

Flir die Versuche wurden A1203—Proben mit einer Masse von 0,21 -
0,22 g verwendet, Dies entspricht im geschmolzenen Zustand einem
Tropfendurchmesser von etwa 5 mm. Die A1203-Probe wurde am
unteren, umgebogenen Ende des Wolframfadens fixiert und mittig in
3/4 H6he des Re-Strahlungsofens geh&ngt. AnschlieBend wurde die
Vorsatzoptik des Quotientenpyrometers so eingerichtet, daB der
A1203—Tropfen beim Austritt aus dem Strahlungsofen den MeBstrahl
des Quotientenpyrometers kreuzt. Nach diesen Versuchsvorberei—
tungen in der Handschuhbox konnte das Natrium im Vorratsbehdlter
und der Versuchsbeh&lter auf Temperatur gebracht werden. Entspre-
chend den Versuchsbedingungen wurde nach Einfillen des Natriums
in den Versuchsbehdlter, die geforderte Temperaturschichtung im
Behdlter eingeregelt. Nach Erreichen der gewlinschten Temperaturen
wurden Ladungsverstdrker, Quotientenpyrometer und Transientenre-
korder zur MeBdatenerfassung in Aufnahmebereitschaft versetzt.
Durch Zuschalten der elektrischen Leistungsversorgung (Transfor-
mator, SchlieBen der Leistungsschiitze) wurde der Strahlungsofen
bis auf Temperaturen von 3400 K erhitzt. Die A1203—Probe léste
sich etwa 15-20 s nach dem Schmelzen vom Wolframfaden und trig-
gerte beim Durchkreuzen des Pyrometerstrahls die Versuchsauf-
zeichnung durch den Transientenrekorder. Eine schematische Dar-

stellung der zeitlichen Abl3ufe wlhrend eines Experimentes zeigt
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Abb. 3.13. Nach Abschaltung der elektrischen Leistungsversorgung
und AbkiUhlung des Natriums im Versuchsbeh&lter,wurden die bei der
Wechselwirkung entstandenen Al,05;-Fragmente mittels eines feinma-
schigen Siebes, siehe Abb. 3.6, aus dem Natrium entnommen. Na-
triumreste an den Fragmenten wurden durch Splilen in Ethylalkohol
entfernt. Von einigen Versuchen wurden Rasterelektronenmikroskop-

aufnahmen (REM) der Fragmente erstellt.

3.4 Fehlerabsch&tzung

Bei der Messung der physikalischen Gr&Ben wie Temperatur (A1203—
Tropfen, Natrium) und Druck ergeben sich, auférund der endlichen
MeBgenauigkeit der benutzten Komponenten und Gerdte, systembe-
dingte Fehlerquellen. Eine der wesentlichsten MeBfehler bei diesen
Experimenten entsteht bei der Al,05-Temperaturmessung mit Hilfe
des Quotientenpyrometers. Obwohl die Temperaturanzeige am
Schmelzpunkt des Aluminiumoxids kallibriert wurde, muB man davon
ausgehen, daB mit steigender Objekttemperatur der TemperaturmeB-
fehler relativ mit der Temperatur zunimmt. Die maBgebliche Feh-
lerquelle ist hierbei die Unsicherheit bei der Festlegung der
spektralen Emissionskoeffizienten, da diese sich von Spektralbe-
reich zu Spektralbereich &ndern kénnen. Die gidngigen Wertetabel-
len geben die spektralen Eigenschaften der Materialien nur bei
einigen ausgewdhlten Temperaturen im festen Aggregatzustand an.
Eine mdglichst hohe MeBgenauigkeit bei der QuotientenmeBtechnik
wird nur dann erreicht, wenn das Emissionsgradverh&ltnis

E( A:, T )/ €(A:, T ), das Transmissionsgradverh&ltnis

TAL 1) / T(A, T,)
Lp( A:/z), reflektiert durch das Objekt mitjf()wr;,T ), bekannt, und

. w il
mit den Spektralbereichen.A,und AL des Pyrometers vertréglich

und die Reflektionsanteile des Streulichtes

sind, siehe Kapitel 3.2. Nach Einschdtzung der Ger&teentwickler
kann in diesem speziellen Anwendungsfall mit einem relativen Feh-
ler von kleiner als 2.5% gerechnet werden /48/.

Darltberhinaus besitzt das Aluminiumoxid im fliissigen Zustand die
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Eigenschaft, fiir einen grdBeren Wellenlédngenbereich transparent zu
sein /80/, sodaB bei der Temperaturmessung mit Hilfe des Pyrometers
nicht nur die Oberfl&chentemperatur allein, sondern eine mittlere,
ndherungsweise liber das Volumen gemittelte Temperatur gemessen

wird /81/. Tabelle 3.1 faBt, gegliedert nach den verwendeten
Komponenten, die Fehler zusammen, die sich aus den vom Gerdteher-

steller angegebenen MeRBger&tedaten ergeben.

GesamtmeBfehler der Temperaturmessung

Temperaturmessung Fehler

im Natrium

Thermoelemente absoluter Fehler < 3 K
(Ni-CrNi) ' MeBbereich bis 1210 K
Trennverstérker rel. Fehler durch Gerdteunge-
(DANA 2860) nauigkeit: <0,1 %

rel. Fehler durch Nicht-
linearitdt:<0,01 %

Transienten- Fehler vernachléssigbar

rekorder

Gesamtfehler: < 5 K

Temperaturmessung

des A1203

Quotientenpyro-~ rel. Fehler durch MeBungenauig-
meter (QPMRS 465, keiten: €<2.5 %

Fa. Dr .Maurer) MeRbereich: 800 - 3000 K
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Gesamtfehler: < 20 K

Gesamtfehler der Druckmessungen

Druckmessung im Fehler

Natrium

Druckaufnehmer rel. Fehler durch Nicht-
(Typ: 6001, Fa.KISTLER) linearitdt: <0,8 %

MeBbereich: 0 - 5 MPa
Ladungsverstéarker rel. Fehler durch Ger&teunge-
(Fa. KISTLER) nauigkeit: < 0,05 %

rel. Fehler durch Nicht-

linearitét:< 1 %

Gesamtfehler: « 0.1 MPa
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4. VERSUCHSERGEBNISSE

4.1 Zusammenstellung der Wechselwirkungsarten

Im folgenden Kapitel werden, geordnet nach den beobachteten Sie-
deregimen und dem jeweiligen Wechselwirkungsverhalten, charak-

teristische Reaktionsdruckverl&8ufe vorgestellt und diskutiert.

1000~
S
L
=
o 0 Reakt, Typ 4
5 X
g— 800+ % x X % Reakt. Typ 3
2 @ Reakt. Typ 2
£ 700+
2 x X x X Reakt. Typ 1
2 6004 y

500 T T | T T T | I ]

T
2700 2750 2800 2850 2900 2950 3000 3050 3100 3150 3200
Aluminiumoxidtemperatur ( K )

Abb. 4.1 Gesamtdarstellung aller ausgewerteten Experimente, ge-

ordnet nach dem vorgelegenen Wechselwirkungsverhalten

Abb. 4.1 zeigt in Abh&ngigkeit der A1203—Tropfen— und Natrium-
temperatur sowie den daraus resultierenden Kontakttemperaturen,
eine Gesamtdarstellung aller ausgewerteten Experimente und den
von ihnen lberdeckten Parameterbereich. Um in dieser Darstellung
eine Ubersicht iUber die gefundenen Wechselwirkungsmechanismen zu
erlangen, werden die experimentellen Ergebnisse folgenden Reak-

tionstypen zugeordnet:

Reaktionstyp 1: =selbsttriggernde Wechselwirkung im unterkiihlten

Blasensieden
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Reaktionstyp 2: selbsttriggernde Wechselwirkung im Filmsieden

Reaktionstyp 3: getriggerte Wechselwirkung mit verzdgerter Reak~
tionsdruckverstédrkung

Reaktionstyp 4: getriggerte Wechselwirkung mit prompter Reak-

tionsdruckverstdrkung

In Tabelle 1, Appendix A, sind die wichtigsten Versuchsparameter

der durchgefiihrten und ausgewerteten Experimente zusammengestellt.

4.2 Experimentelle Bestimmung der Siedeformen in Natrium

Grundlage vieler Dampfexplosionsmodelle ist eine anfé&ngliche Vor-
vermischung der Komponenten im Filmsieden (coarse mixing). Daher
war es auch bei der Durchflihrung dieser Experimente wichtig, die
jeweiligen Siedeformen um den A1203—Tropfen im Natrium zu kennen
und hinreichend genau voneinander trennen zu k&nnen.
Zur Veranschaulichung der bekannten Siederegime und der dabei
zugrundeliegenden Wirmelbertragungsformen, zeigt Abb. 4.2 in sche-
matischer Darstellung den spezifischen WarmefluB als Funktion der
Wandiliberhitzung (Differenz zwischen Wand- und S3ttigungstempera-
tur), sowie die Mechanismen der Dampfblasenbildung beim "pool-
boiling". Beim "pool-boiling" befindet sich die Flissigkeit im
S&ttigungszustand. Da die hier vorgestellten Experimente in zum
Teil um mehrere hundert Grad unterkilihltem Natrium duchgefiihrt
wurden, spricht man anstelle vom Ubergangs- bzw. Blasensieden vom
unterkihlten Blasensieden, "subcooled boiling"/82/. Der wesentli~
che Unterschied zum "pool-boiling" besteht darin, daB beim Bla-
sensieden einer unterkihlten Flissigkeit die Dampfblasen die
heiBe Oberfliche nicht verlassen, sondern unmittelbar nach ihrer
Entstehung wieder an, oder in unmittelbarer N&he der Oberfldche
kollabieren, siehe Abb 4.3. Diese Siedeform ist, &hnlich wie beim
"pool-boiling" im Ubergangs- und Blasensieden, mit einer hohen
Warmelibertragung gekoppelt. Die Erforschung der jeweiligen Siede-
t

regime in Natrium und anderen Alkalimetallen war in den zurilck-
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Abb. 4.2 Siedeformen beim "pool-boiling" /84/

liegenden Jahren, besonders im Hinblick auf die Sicherheit
schneller natriumgekihlter Reaktoren, Schwerpunkt vieler experi-

menteller und theoretischer Arbeiten /21/, /49/, /50/, /51/,

/53/.

42




COLLAPSE

Abb. 4.3 Schematische Darstellung der Dampfblasenbildung beim
unterkiihlten Blasensieden /82/

Das Siedeverhalten von Natrium ist ebenso wie bei nichtmetalli-
schen Fliissigkeiten von einer Vielzahl von EinfluBfaktoren abhén-
gig. Die dabei wichtigsten,thermophysikalischen EinfluBgréfBen
sind neben der Fliissigkeitsunterkiihlung, die Eigenschaften der
heifen Oberfldche (Rauhigkeit, Materialeigenschaften, Geometrie)
sowie die Stroémungsform (freie oder erzwungene Strémung) um den
heiBen Kérper. An Festkdrperoberflidchen spielen bei der Siede-
keimbildung vor allem vorhandene Gaseinschliisse in Kavit3ten eine
entscheidende Rolle, wdhrend in Fliissig-Fliissig Systemen die ge-
genseitigen Benetzungseigenschaften von Bedeutung sind.

Nach Farahat /49/ konnte in den hier vorgestellten Experimenten
Zum zweiten Mal {iberhaupt Filmsieden im unterkithlten Natrium
nachgewiesen werden. Dabei war die Natriumunterkiihlung mit 200 K
wesentlich gréBer als bei den Tantal-Natrium Experimenten von

Farahat, A T = 31 K. Die von Henry /SSA mit Hilfe der experi-

sub
mentellen Ergebnisse von Farahat, abgeleitete Beziehung fir die
minimale Filmsiedebedingung an oxidischen Oberflichen und hdheren
Natriumunterklhlungen wird in Kapitel 5 mit Hilfe der eigenen,

experimentellen Ergebnisse auf ihre Brauchbarkeit {iberprift.
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In den nachfolgend vorgestellten Experimenten mit Al,O03-Tropfen
in Natrium traten das unterkiihlte Blasen- und Filmsieden auf.
Dies ergibt sich aus den signifikanten Unterschieden bei der
Tropfenverweilzeit im Natrium bis zur selbsttriggernden Reaktion
und der H8he der Reaktionsdrilicke. Es ist leicht einzusehen, daB
bei einer schnellen Abkiihlung und Erstarrung des heifien Tropfens
eine energetische Wechselwirkung umso unwahrscheinlicher wird, je
mehr von.der heiBen Schmelze schon erstarrt ist. Derartige Beob-
achtungen wurden auch von Armstrong /35/ und Mizuta /37/ in U0, -
Tropfenexperimenten in Natrium gemacht. Ein Indiz flir den Film-
siedezustand um einen K&rper ist seine nachweislich langsamere
Abkiihlung als im unterkiihlten Blasensieden /49/, /52/. Infolge-
dessen wird ein im Filmsiedezustand befindlicher A1203—Tropfen
entsprechend langsamer erstarren und abkihlen und zu grdBeren
Wechselwirkungsdriicken neigen.

Bei den Al,03~Na Experimenten mit hoher Natriumunterkiihlung

(A& T up 2 200 K) fand nach einer kurzen Verweilzeit (< 33 ms) des
Tropfens im Klihlmedium eine selbsttriggernde Reaktion statt. Der
im unterkiihlten Blasensieden befindliche Tropfen wird aufgrund
der hohen Warmestréme, Corradini /45/ schlédgt fiir dieses Siedere-
gime einen Wérmelibergangskoeffizienten von & =1,6-106 w/m2K vor,
sehr schnell erstarren und nur wenig erschmolzenes Al,04 wird
wdhrend der Fragmentation mit dem Natrium in eine Wechselwirkung
treten. Ein hierzu entwickeltes Wechselwirkungsmodell, unter-
stiitzt durch REM-Aufnahmen der Fragmente, wird in Kapitel. 6.1.1
vorgestellt. Befindet sich der Tropfen nach dem Eintauchen im

Filmsiedezustand, A T < 200 K, f&llt er zundchst eine Zeitlang

sub
ohne zu fragmentieren durch das heiBe Natrium bis dann, aufgrund
thermohydraulischer Effekte, der Dampffilm kollabiert und das noch
nicht erstarrte A1203 mit dem Natrium in Wechselwirkung tritt. In
zwel nichtgetriggerten Filmsiedeexperimenten konnte der Al,03~
Tropfen, ohne in Wechselwirkung mit dem Natrium zu treten, zu
einem Ellipsoid erstarren, siehe Schnittbild in Abb. 4.4. Das

Ellipsoid besitzt aufgrund der erheblichen Dichteinderung wdhrend

des Phasenwechsels einen Erstarrungslunker. Gleiche Erstarrungs-
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formen konnte man auch bei den A1203—Wasser—Versuchen /39/ beob-
achten, da hier der Tropfen stets von einem Dampffilm umgeben war
und daher ebenfalls langsam im Filmsiedezustand erstarren konnte.

In Abb. 4.5 wird die Verweilzeit des Tropfens im Natrium bis zur

Abb. 4.4 Schnittbild durch einen erstarrten A1203—Tropfen

f\160_ P
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Abb. 4.5 Tropfenverweilzeit im Natrium bis zur selbsttriggern-

den Wechselwirkung als Funktion der Kontakttemperatur
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selbsttriggernden Wechselwirkung als Funktion der anfédnglichen
Kontakttemperatur zwischen dem A1203 und dem Natrium dargestellt.
Die Abbildung zeigt, daB die Verweilzeit des Tropfens bis zur
spontanen Reaktion im Blasensieden um ein Vielfaches geringer ist
als im Filmsiedezustand. Unter Zugrundelegung einer mittleren

Fallgeschwindigkeit von etwa 0,4 m/s wird der A1203—Tropfen im

unterkiihlten Sieden schon nach ungefé&hr 15 mm Eintauchtiefe mit
dem Natrium in spontane Wechselwirkung treten, wogegen im Film-
sieden Eintauchtiefen von 50 mm und mehr erreicht werden.

Die Abbildungen 4.6 und 4.7 zeigen die gemessenen Reaktionsdriicke
in der Beh&lterwand, DA-oben, und in der ndher am Reaktionsort
gelegenen Temperaturabklingstrecke, DA-TA. Die vorgestellten Er-
gebnisse in Abb. 4.5 - 4.7 lassen erkennen, daB eine anféngliche
Kontakttemperatur von etwa T; = 2000 K, AT up = 200 K, bendtigt
wird, um zwischen einem Al,03-Schmelzetropfen und Natrium in den
Filmsiedezustand zu gelangen. Inwieweit die TropfengrdBe, sowie
die Fallgeschwindigkeit (Grad der erzwungenen Konvektion) im Na-
trium die Grenztemperatur beeinflussen, wurde im Rahmen dieser

Arbeit nicht untersucht.

4.2.1 gelbsttriggernde Wechselwirkungen im unterkiihlten Blasensieden

In den Versuchen mit einer anfdnglichen Kontakttemperatur unter
2000 K fanden stets selbsttriggernde Wechselwirkungen und Fragmen-
tation des A1203—Tropfens statt. Die Auswertung der aufgezeichne-
ten Pyrometer- und Drucksignale ergab, daB die Fallzeit im Na-
trium bis zur spontanen Wechselwirkung 10-30 ms betragen hat, was
einer Eintauchtiefe von 10-15 mm im Natrium entspricht. Die ge-
samte Reaktion fand in einem Zeitraum von 20-40 ms statt und war
durch mehrere Druckereignisse gekennzeichnet. Der im unterkiihlten
Blasensieden abgekiihlte Al,03-Tropfen verursachte Reaktionsdriicke
von nur einigen hundert Millibar. Der Grund hierfir liegt zum
einen in der transienten Abklihlung und Erstarrung des Al,03-

Tropfens und zum anderen in der geringen Verdimmung des
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Abb. 4.8 Reaktionsdruckverlauf einer selbsttriggernden Wechsel-

wirkung im unterkitithlten Blasensieden, DA-oben, V195

Reaktionsortes. Die Versuchsergebnisse im unterkiihlten Blasensie-
den zeigen, daB bei einer hohen Natriumunterkilihlung bzw. gering-
fligig Uberhitzten Oxidschmelze eine Vorvermischung, "coarse-mi-
xing", gréBerer Massen nicht zu erwarten ist. Der Reaktionsdruck-
verlauf in Abb. 4.8 zeigt den typischen Verlauf einer Wechselwir-
kung im unterkilihlten Sieden. Folgende Anfangsbedingungen lagen
bei V19 vor: TA1203 = 2950 K, TNa = 873 K. Nach einer Fallzeit
von etwa 30 ms im Natrium erfolgte die spontane Wechselwirkung und
Fragmentaion. Die Reaktion dauerte etwa 20 ms. Die Druckmessungen
in der Beh#lterinnenwand, DA-oben, Abb. 4.8, und in der Tempera-
turabklingstrecke ergaben maximale Druckamplituden von 13.7 kPa
(137 mbar) bzw. 50.8 kPa. Im Druckverlauf in Abb. 4.8 kann man
erkennen, dafl die gesamte Wechselwirkung in zwei deutlich vonein-

ander zu trennenden Reaktionsereignissen stattgefunden hat.
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4.2.2 Selbsttriggernde Wechselwirkungen im Filmsieden

Ubersteigt die anféngliche Kontakttemperatur zwischen dem Al,04-
Tropfen und dem Natrium eine Wert von Ty = 2000 K, kann man auf-
grund der gemessenen Verweilzeiten davon ausgehen, daf sich der
A1203—Tropfen nach dem Eintauchen ins Natrium im Filmsieden be-

findet. Dariiberhinaus wird auch eine deutliche VerstiArkung der
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Abb. 4.9 Reaktionsdruckverlauf einer selbsttriggernden Wechsel-

wirkung im Filmsieden, DA-oben, V24

Reaktionsdriicke gegeniiber denen im unterkiihlten Sieden beobachtet.
Die Verweilzeiten im Natrium bis zur Reaktion betragen Uber 100 ms.
Die zeitliche Ausdehnung der Reaktion liegt etwa in der gleichen
Gr6Benordnung wie bei Reaktionstyp 1. Die Abbildungen 4.9 bis

4.11 zeigen die typischen Reaktionsdruckverliufe von zwei selbst-
triggernden Wechselwirkungen im Filmsiedezustand. Bei dem Versuch

V24, Abb. 4.9, lagen folgende Anfangsbedingungen vor:
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TA1203 = 2990 K, TNa = 979 K. Daraus ergibt sich eine anfdngliche
Kontakttemperatur von Ty = 2020 K. Nach einer Fallzeit im Na-
trium von etwa 100 ms kommt es zZu einer selbsttriggernden Wech-
selwirkung und Fragmentation des A1203—Tropfens. Der am Druckauf -
nehmer , DA-oben, gemessene maximale Druck betrégt etwa 0.32 MPa.

In Experimenten mit geringer Natriumunterkihlung,aT < 100 K,

sub
und Kontakttemperaturen lUber 2100 K konnte in einigen F&llen eine
Wechselwirkung mit Hilfe eines Triggerdruckpulses nicht gezielt
eingeleitet werden. Entweder reichte die vorgewdhlte Trigger-
druckstdrke nicht aus, oder aber ein friither am Tropfen stattfin-
dendes Ereignis initiierte die Wechselwirkung, was filir die Exi-
stenz einer thermischen Wechselwirkungszone, "TIZ", auch bei die-
ser Materialpaarung spricht /24/.

Abb. 4.10 und 4.11 zeigen den Reaktionsdruckverlauf einer spon-

tanen Wechselwirkung bei niedriger Natriumunterkilihlung, V 46.
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Abb. 4.10 Reaktionsdruckverlauf einer selbsttriggernden Wechsel-

wirkung im Filmsieden, DA-oben, V46
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Folgende Anfangsbedingungen lagen bei Versuch V46 vor:

Ta1203 = 3013 K, Tna = 1143 K, T = 2150 K. Die spontane Reak-
tion erfolgte nach einer 110 ms langen Fallzeit im Natrium und
hatte eine Dauer von etwa 1 ms. Die an der Beh3lterwand gemessene
maximale Druckamplitude betridgt etwa 0.83 MPa. Mit Hilfe einer
grdferen zeitlichen Aufldésung der gemessenen Drucksignale, DA-oben
und DA-unten in Abb. 4.11, 14Bt sich eine Reaktionsdruckwellenge-

schwindigkeit von~ 207 m/s angeben.
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Abb. 4.11 Reaktionsdruckverlauf einer selbsttriggernden Wechsel-

wirkung, groéBere Zeitauflésung, DA-oben, DA-unten, V46

Ergénzt man die in den Abbildungen 4.4 bzw. 4.5 vorgestellten
Versuchsergebnisse bei gr&Berer Natriumunterkiihlung mit denen bei

niedriger Unterkihlung, erhilt man eine Gesamtdarstellung aller
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selbsttriggernden Wechselwirkungen mit den besonderen Merkmalen
des jeweiligen Siedezustandes, Abb. 4.12 - 4.13

Die Ergebnisse in Abb. 4.12 und 4.13 zeigen, daff mit zunehmender
Kontakttemperatur ein deutlicher Anstieqg der Reaktionsdriicke und
der Tropfenverweilzeiten im Natrium bis zur selbsttriggernden

Wechselwirkung zu erkennen ist.

4.2.3 Getriggerte Wechselwirkung mit verzdgerter Druckverstérkung

Im Kontakttemperaturbereich von 2000 = T £ 2060 K wurden in

sechs getriggerten Experimenten "verzdgerte" Wechselwirkungen
beobachtet. Dies bedeutet, daB zwischen dem maximalen Trigger —
druck und dem ersten meBbaren Reaktionsdruck eine Zeitspanne von

etwa 1-3 ms liegt. Die Abbildungen 4.14 und Abb. 4.15 =zeigen in
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Abb. 4.14 Reaktionsdruckverlauf einer getriggerten, verzdgerten

Wechselwirkung, DA-oben, V31
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verschiedenen Zeitaufldsungen den charakteristischen Reaktions-
druckverlauf einer verzdgerten Wechselwirkung, Versuch V31. Die
anf&ngliche Natrium- bzw. Oxidtemperatur betr&gt in diesem Ex-
periment TNna = 1026 K bzw. Ta1203 = 2890 K, die Kontakttemperatur
Ty = 2030 K. Einem Triggerdruckpuls von 0.62 MPa (Druckanstiegs-
zeit: 400/us, Pulsdauer: 800/&8) folgt nach etwa 2 ms die deut-
lich erkennbare verzdgerte Wechselwirkung. Das erste Reaktions-
ereignis besitzt eine maximale Druckamplitude von 0.47 MPa und
hat eine Dauer von weniger als 2 ms. Nach zwei aufeinanderfolgen-
den Rekompressionsdruckwellen erfolgen weitere, kleinere Wechsel -
wirkungen mit Druckamplituden von 0.15 MPa. Etwa 16 ms nach der
ersten Reaktion ist die mit meBbarer Energiefreisetzung verbun-

dene Wechselwirkung abgeschlossen.
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Abb. 4.15 Reaktionsdruckverlauf einer getriggerten, verzdgerten

Wechselwirkung, DA-oben, DA-unten, V31

54




Die Auswertung der Reaktionsdruckwellenlaufzeit zwischen DA-

oben und DA-unten ergibt eine Druckwellengeschwindigkeit von

216 m/s. Die Ubrigen fiinf Experimente mit verzdgerter Wechselwir-
kung verliefen in &hnlicher Weise. Eine physikalische Modellvor-

stellung dieser Wechselwirkungsart findet man in Kapitel 6.1.4 .

4.2.4 Getriggerte Wechselwirkungen mit prompter Druckverstdrkung

Liegt zwischen dem Triggerdruckpuls und der ersten meBbaren
Druckerhdhung infolge einer Wechselwirkung die Zeit unter einer
Millisekunde, spricht man, entsprechend der Definition von Jacobs
und Peppler /32/, von einer prompten Wechselwirkung. Die prompte
Wechselwirkung, eine Beobachtung, die bereits von Morita in Sili-

kondl-, Na-Pentan Experimenten gemabht wurde /2/, kann unter
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Abb. 4.16 Triggerdruckverlauf ohne Wechselwirkungsereignis,

Vorversuch zu V36, DA-oben
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noch ndher zu untersuchenden Umst&dnden, entscheidenden EinfluB
auf das Propagationsverhalten einer Dampfexplosion in einem vor-
gemischten "large-scale" System erlangen. Morita stellte bei sei-
nen Experimenten fest, daB nach Erreichen einer Kontakttemperatur
Ty gleich der homogenen Keimbildungstemperatur Tpyy des Pentans,
eine prompte Wechselwirkung und Fragmentation des Tropfens er-
folgt. Gleiches Verhalten beobachtete man bei den Al,053-Na Expe-

rimenten nach Erreichen einer Kontakttemperatur von Ty= 2060 K.

Die Abbildungen 4.17 und 4.18 zeigen den Reaktionsdruckverlauf
einer prompten Wechselwirkung in verschiedenen Zeitaufl&sungen
Folgende Randbedingungen lagen bei dem Versuch, V36, vor:

Zur Hervorhebung der prompten Wechselwirkung wird in Abb. 4.16

der reine Triggerdruckverlauf aus einem Vorversuch angegeben.
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Abb. 4.17 Reaktionsdruckverlauf einer getriggerten, prompten

Wechselwirkung, DA-oben, V 36
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Aus den Druckaufzeichnungen in Abb. 4.17 und 4.18 ist deutlich zu
erkennen, dafB der erste, meBbare Reaktionsdruckanstieg etwa 460/As
nach dem Triggerdruckanstieg erfolgt. Dieser ersten Reaktion
folgen im Abstand von 230/As zwel weitere Reaktionspeaks. Die
Druckamplitude des ersten Reaktionsereignisses liegt Uber 0.5 MPa.
Etwa 7 und 13 ms nach der ersten Wechselwirkung folgen zwei wei-
tere, meBbare Reaktionen mit maximalen Druckamplituden von

0.17 MPa. Diese sp8teren Reaktionsereignisse resultieren aus einer
erneuten SystemdruckerhShung infolge von Rekompressionsdruck-
wellen in der Natriums&ule. Fir die Geschwindigkeit der Reak-
tionsdruckwelle ergibt sich ein Wert von ca. 600 m/s. Dies ent-

spricht etwa einem 3-fach hdheren Wert als bei einer verzdégerten

Wechselwirkung.
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Abb. 4.18 Reaktionsdruckverlauf einer getriggerten, prompten

Wechselwirkung, DA-oben, DA-oben, V 36

57




Prompte Wechselwirkungen wurden in finf getriggerten Experimenten
beobachtet, wobei die Kontakttemperaturgrenze zwischen der ver-
z8gerten und prompten Reaktion bei Ty = 2060 K liegt.

Abb. 4.19 zeigt den maximalen Reaktionsdruck der getriggerten
Fragmentationsereignisse als Funktion der Kontakttemperatur. Da
die gemessenen Reaktionsdriicke etwa um das 20-fache geringer

sind als die am Reaktionsort selber, siehe Kapitel 3.2, wird in
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Abb. 4.19 Reaktionsdruck der getriggerten Wechselwirkungen als

Funktion der Kontakttemperatur, DA-oben

diesem Diagramm ein entsprechend korrigierter Natriumdampfdruck,
als Funktion der Kontakttemperatur, zum Vergleich eingetragen.
Wie man aus der Darstellung deutlich erkennen kann, entspricht
der Reaktionsdruck. etwa dem Natriumdampfdruck.

In Abb. 4.20 wird der Zusammenhang zwischen Reaktionsverzdgerung
und Kontakttemperatur gezeigt. Auch in dieser Darstellung ist
deutlich die Kontakttemperaturgrenze zwischen den verzdgerten und
prompten, getriggerten Wechselwirkungsereignissen zu erkennen. Der
Nachweis einer prompten Reaktion bedeutet, daB in einem Kon-

takttemperaturbereich von grdBer Ty = 2060 K ein relativ kleiner
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Triggerdruck ausreicht, um eine prompte Reaktionsdruckverstérkung
liber den die Reaktion einleitenden Triggerdruckpuls hinaus zu
bewirken. Sollte sich dieses am Einzeltropfen gefundene Phdnomen
in ein im "coarse mixing" befindliches Mehrtropfensystem Gbertra-
gen lassen, kénnte dies zur Kl&rung der Kohdrenz und des Propaga-
tionsverhaltens einer Dampfexplosion einen wesentlichen Beitrag

leisten. Eine ph&nomenologische Modellvorstellung hinsichtlich
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Abb. 4.20 Reaktionsverzégerung als Funktion der Kontakttemperatur

des Verdampfungsvorganges in der Kontaktgrenzfl&che und dem Wech-

selwirkungsablauf wird in Kapitel 6.1.4 vorgestellt.

Berlicksichtigt man bei der Angabe der Kontakttemperatur die denk-
bar méglichen, physikalischen Unsicherheiten beziiglich der zu-
grundegelegten Wirmelilbergangskoeffizienten, der Temperaturmes-
sung etc., erhdlt man, in Analogie zu den Silikondél-, Na-Pentan

Experimenten von Morita /2/, eine erstmals experimentell bestimmte

-

homogene Keimbildungstemperatur (unterer Grenzwert) fiir Natrium
T . = z .

von T = 20602160 K.

Theoretisch ermittelte Werte filr Tun liegen in Abhé&ngigkeit der
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jeweiligen Bestimmungsmethode, molekularkinetische oder ther-

modynamische Ansdtze, im Bereich von 2060 K /85/ bis 2310 K /23/.

4. 3 Nachuntersuchungen der Fragmente

Die makro- sowie mikroskopische Nachuntersuchung der Fragmente
spielte bei der Interpretation der Versuche eine wesentliche

Rolle. Entsprechend dem Siedezustand, unterklhltes Blasensieden

oder Filmsieden, haben die Fragmente folgendes Aussehen.

- Fragmente aus der Reaktion im unterkiihlten Blasensieden

( T. € 2000 K,aT = 200 K):

I - sub
Die Fragmente bestehen zumeist aus kleinen, =zerbrochenen, kru-
stenférmigen Partikeln mit scharfen Kanten. Je nach Kontakttem-
peratur ist ein geringer Anteil der Fragmente kugel- bzw. trop-
fenfbrmig erstarrt. Die Struktur der Fragmente deutet darauf hin,
daB die Fragmentation aufgrund thermischer Spannungen in der Kru-
ste stattgefunden hat. Die kleinen, runden, z.T. mit Erstarrungs-

lunker vorhandenen Fragmente, reprd@sentieren den noch wdhrend der

Wechselwirkung schmelzfllissigen Anteil des Aluminiumoxids.

-~ Fragmente aus der Reaktion im Filmsieden

( Ty Z 2000 K,aT = 200 K)

sub
Da der A1203—Tropfen im Filmsieden einer deutlich geringeren Ab-
kihlgeschwindigkeit als im unterkiihlten Blasensieden unterlag,
konnte er in zwei nichtgetriggerten Experimenten zu einem Ellip-
soid mit ausgeprdgtem Lunker erstarren, siehe Abb 4.3
Thermohydraulische Effekte am Tropfen bewirkten jedoch in den
ibrigen F&llen den Dampffilmzusammenbruch, bevor der Tropfen
génzlich erstarrt war. In solchen Versuchen findet man bei Kon-

takttemperaturen unterhalb 2060 K zwei Fragmenttypen: Reste von
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zusammenhdngenden Krusten und feinpulvrige, runde Fragmente.
Oberhalb einer Kontakttemperatur von 2060 K wurden nur noch
feinstfragmentierte Partikel ohne Schalen zurilickgewonnen. Die
Fragmente bestanden in diesem Temperaturbereich ausschlieBlich

aus sehr kleinen, runden und zum Teil schaumig erstarrten A1203—

Partikeln.

Makroaufnahmen und REM-BAufnahmen ausgewdhlter Versuche zeigen die

Fragmente im Detail, siehe hierzu Appendix F.

4.4 Zusammenfassung der experimentellen Ergebnisse

In den vorhergehenden Abschnitten wurden die typischen Wechsel-
wirkungsabldufe der Aluminiumoxid-Natrium-Trdpfchenexperimente
vorgestellt. Es wurden Experimente sowohl im unterklihlten Blasen-
sieden als auch im Filmsieden durchgefiihrt. Die beobachteten
Wechselwirkungen im unterkiihlten Sieden waren ausschlieBlich
selbstgetriggert, wogegen im Filmsiedezustand getriggerte und
auch selbsttriggernde Wechselwirkung vorgekommen sind. Es folgt
eine Zusammenfassung der wichtigsten Beobachtungen aus den Ex-

perimenten:

- Die Grenze zwischen unterkilhltem Blasensieden und Filmsieden
liegt im System Aluminiumoxid-Natrium bei einer Kontakttempera-

tur von Ty = 2000 K, &aT = 200 K.

sub

- Die Wechselwirkungen im unterkiihlten Blasensieden sind stets
selbsttriggernd und erfolgen nach einer kurzen Tropfenverweil-

zeit im Natrium, ¢t < 30 ms.

eichen einer Kontakttemperatur von T; Z 2000 K,

WA m

rr
sub 200 K, wurde in einigen Experimenten die Wechselwirkung
gezielt durch einen Triggerdruckpuls eingeleitet. In diesen

aT
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Experimenten treten sowohl verzdgerte als auch prompte Wechsel-
wirkungen auf. Eine prompte, druckverstdrkende Reaktion erfolgt

nach Erreichen einer Kontakttemperatur von T; = 2060 K.

- In Analogie zu den Ergebnissen von Morita /2/ liegt die erst-
mals experimentell ermittelte, homogene Keimbildungstemperatur
Tyy des Natriums bei 2060 KZ 160 K.

Oberhalb einer Kontakttemperatur von T; = 2100 K, aTg ,, = 150 K
erfolgen z.T. wieder energetische, selbsttriggernde Wechselwir-
kungen. Diese Tatsache weist auf die Existenz einer thermischen
Wechselwirkungszone, "TIZ", hin, in deren Temperaturbereich sich

spontane Reaktionen ereignen kdnnen.

- Nachuntersuchungen der wiedergewonnenen Fragmente aus den

Versuchen ergaben folgende Ergebnisse:

Unterkiihltes Sieden: Scharfkantige Bruchstilicke von Krusten, nur

wenig runde Al,O04-Partikel

Filmsieden: Schalenférmig zusammenh&ngende Krusten, viele
kleine, runde Partikel, z.T. auch schaumig

erstarrtes A1,0,.
In Tabelle 1 Appendix A, sind die wichtigsten Versuchsparameter

der durchgefliihrten Experimente sowie die thermophysikalischen

Eigenschaften der verwendeten Materialien zusammengestellt.
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5. THEORETISCHE ARBEITEN

5.1 Berechnung der minimalen Filmsiedetemperatur und Anwendung

auf die experimentellen Ergebnisse

Eine Vorvermischung gréBerer Massen Oxidschmelze mit Kihlmittel
setzt eine anfédngliche Isolierung der Komponenten im Filmsiedezu-
stand voraus. Neben einem einzigen Filmsiedeexperiment in Na-
trium mit einer Tantalkugel /49/, ist man bis heute auf theore-~
tische Voraussagen der minimalen Filmsiedebedingungen an oxidi-
schen Oberfl&chen angewiesen. Filir das System U0, - Natrium
verwendet man im allgemeinen die von Henry /55/ angegebene Korre-
lation, die als einzige Theorie den qualitativen Verlauf von T .,
als Funktion der KUhlmitteltemperatur wiedergibt. Ladisch /52/
untersuchte die minimalen Filmsiedebedingungen auf keramischen
und metallischen Heizern in Wasser. Er stellte fest, daB die

Filmsiedetemperatur T linear mit der Fluidunterklhlung zu-

min

nimmt, und daB T unter Voraussetzung gleicher Fluidtempera-

min’
turen, bei einem keramischen Heizer deutlich (100-200 K) hdher

liegt als bei einem metallischen.

Da im Bereich der Reaktorsicherheit, besonders in Verbindung mit
Dampfexplosionen, vielfach die Henry-Korrelation zur Voraussage
der minimalen Vorvermischungstemperatur diskutiert wird, soll im
folgenden die Glltigkeit und Anwendbarkeit auf die hier vorge-
stellten experimentellen Ergebnisse iliberpriift werden.

Die Henry-Korrelation fiir Thin lautet:

n

/Mfu,ll = 7;'"‘“"/8 + & (/w'u,g - /k) (5-1)

R/ \ 9 6
b = (eepA) k. hig (5-2)
- -

(fC,O/\)# (Tmiu,$— 7?(@1‘)‘?;,
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Thin,p Ist die "DFB" (departure of film boiling) Temperatur nach

Berenson:

2

3
7. =042%. Soop g Q(fé"? ~ Puap)
batin , B /\,_).a_P (fﬁ'ﬁ"f'v-‘l/ﬂ)

(5-3)

G- 2
. 4 / 2
g(f(_'? fwf)/ g 7 (Ja(-’? f”’”‘f)j e

nimmt linear mit abnehmender Kilhlmitteltemperatur zu und

rI‘min,B
hdngt nur von den Stoffeigenschaften des Kihlmittels ab. Fir
Natrium bei S&ttigungstemperatur und unter Atmosphdrendruck be-

trdgt T = 1198 K. Die Stoffdaten, die in den Faktor b einge-

min, B
hen, sind éemperaturabhéngig. Henry gibt nicht an, bei welcher
Temperatur die Stoffdaten berechnet werden sollen. Hier wird der
Wert von b, wie Ladisch /52/ vorgeschlagen hat, bei der Kontakt-
temperatur Ty zwischen dem Oxid und dem Flissigmetall (im S&tti-
gungszustand) berechnet. Dies ist eine konservative Absché&tzung,
da b bei der so berechneten Kontakttemperatur kleiner ist als bei

einer mittleren Temperatur und T nach Gleichung (5-1)

min,H
dadurch ebenfalls kleiner wird.

‘/“ — (TMI'u;H)TNa= Tsat T ﬁ
z 4+/’> (5-4)

mit

2
_ lrepA)
/@ - (f%\)r/i

Nach numerischer Auswertung von fgund b bei verschiedenen

Temperaturen wird ersichtlich, daB die Kontakttemperatur TI nahe -
Zzu unabh&ngig davon ist, bei welcher Temperatur die Werte von f?
und b berechnet werden. Fiir das System Al,0;-Na ergibt sich ein
Wert fir b von 5,8 und fiir U0,-Na von b = 16,2.

In der Abb. 5.1 wird in Abh&ngigkeit der Natriumtemperatur die
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minimale Wandtemperatur T g nach Henry fiir die Materialkombi-

min,
nationen Al,04 und UO, in Natrium dargestellt.

4000+

£+ U02 ~ Na
3¢ Al203 ~ Na

3000+

ZOOOj

minimale Wandtemperatur Tmin

—
]
o
[&]

] T 1 [ T 1
600 700 800 900 1000 1100 1200
Natriumtemperatur ( K )

Abb. 5.1 Minimale Wandtemperatur nach Henry/55/ fur U0, und

Al,04 als Funktion der Natriumtemperatur, pu=0.1MPa

Experimentelle Ergebnisse von Ladisch /52/ mit A1203—, Mo-Zylin-
dern in Wasser zeigten, daB bei kleinen Wasserunterkiihlungen Kon-
takte zwischen der heiBen Wand und des Kihlmittels schon lange
vor dem Filmzusammenbruch hidufig stattgefunden haben. Ladisch
schlieBt daraus, daB bei kleinen Unterkiihlungen der relativ dicke
Dampffilm aufgrund von hydrodynamischen Instabilit&ten sehr
leicht instabil wird, siehe auch Hsieh /56/, /57/, und, dafB der
F'ilmzusammenbruch erst dann stattfinden kann, wenn der WdrmefluB,
der unmittelbar nach dem Kontakt entsteht, kleiner als ein Grenz-
wert ist, (ber dem PFilmsieden wieder hergestellt werden kann.

Bei groBer Fluidunterkiihlung wird der Dampffilm dinner und hydro-

dynamischen Instabilitdten gegenliber stabiler, siehe Toda et
1./

’ -

3/. In diesem Fall sinkt die Wandte

o o

.
. v . )
ei dem der Wirmefluf bei direktem

gleich dem Grenzwert

-3

min i8t. Sobald der Dampffilm destabilisiert wird (z.B. Tig-
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gerung), fiithrt der erste Kontakt zum Filmzusammenbruch. Kurzzei-
tige Phasengrenzfldche-Wand-Kontakte werden in der Henry-Korrela-
tion bei kleinen Unterkiihlungen berlicksichtigt, da diese Kor-
relation im Grunde genommen nur eine Erweiterung der Berenson-
Gleichung (Filmsiedeexperimente fanden stets im S&ttigungszustand
statt) darstellt /58/. Dies bedeutet, daB bei kleiner Unterkiihlung
die Henry-Korrelation den Zusammenhang 2zwischen minimaler Wand-
temperatur und Fluidunterkiihlung relativ gut wiedergibt. Eine
vorbehaltlose Extrapolation dieser Korrelation zu hoheren Unter-
kithlungen erscheint jedoch fragwirdig, da der Strahlungsaustausch
zwischen der heiBen Wand und der Phasengrenzfl&che, besonders im
Bereich hoher Unterkiihlungen und dadurch bedingten hohen Wandtem-
peraturen, unberilicksichtigt bleibt. Korrigiert man nun die Henry~-
Korrelation hinsichtlich des Strahlungsanteiles beim W&rmeliber-
gang,; siehe Appendix C, so erkennt man, daB mit zunehmender Unter-

kithlung die minimale Wandtemperatur deutlich unter der, mit Hilfe
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+ Unterk.—Sied.

>
o
o
T

le Wandtemperatur Tmi
S
o
T

¢ Film—Sieden

+ Henry—Korrel

3000 x Henry+q"rad

® o QRS

R . :
§

1000

minima

T T T T T T ]
500 600 - 700 800 900 1000 1100 1200

Natriumtemperatur ( K )

Abb. 5.2 Minimale Filmsiedetemperatur (Henry-Korrelation) ls

Funktion der Natriumtemperatur mit und ohne Beriicksichti-

=

1

gung der Strahlung; experimentelle Ergebnisse der

A1203—Versuche, pu=0.1 MPa
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der einfachen Henry-Korrelation ermittelten liegt.

Abb. 5.2 zeigt sowohl die unkorrigierte als auch strahlungskorri-
gierte Henry-Gleichung fiir die Materialpaarung Al,03 - Natrium.
Ergdnzt man Abb. 5.2 mit den experimentellen Ergebnissen, so wird
deutlich, daB der experimentell ermittelte Filmsiedebeginn bei

relativ hohen Natriumunterkithlungen (&aT = 200 K) sehr gut mit

sub
dem theoretisch gefundenen Wert der korrigierten Henry-Korrela-
tion {ibereinstimmt.

Die in der Abb. 5.2 eingetragenen experimentellen Ergebnisse und
der Verlauf der korrigierten Henry-Korrelation zeigen iberein-
stimmend, daB bei einer Fluidunterkihlung von AT .,y = 200 K und
einer Kontakttemperatur von Ty = 2000 K Filmsieden im Natrium
erreicht wird. Demgegeniiber sagt die unkorrigierte Henry-Korrela-
tion bei dieser Unterkllhlung eine etwa 30 % hdhere Wandtemperatur

voraus. Die erstmals mit einem Metalloxid in Natrium gewonnenen

,\GOOOT
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40009 o, - Siedepunkt

"\\i‘%——— Tr 22060 K

minimale Wandtemperatur Tmin ( K

30004"U0, - Schmelzpunkt \
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T T T , T T l
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~Natriumtemperatur T-Na (K)

Abb. 5.3 Minimale Filmsiedetemperatur (korrigierte Henry-Kor-
relation) als Funktion der -Natriumtemperatur im System
U0,-Natrium, einfach schraffiert: Filmsieden, dop-

t:

pelt schraffier Ty = 2060 K

E 7T
- HN, Natrium’

—_

M

e

pu=0. a
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Filmsiedeergebnisse lassen nunmehr vermuten, daB bei der reaktor-
relevanten Materialpaarung, UO, in Natrium, &hnliche Filmsiedebe-~-
dingungen zwischen den Komponenten zu erwarten sind.

Abb. 5.3 zeigt den mit Hilfe der strahlungskorrigierten Henry-
Gleichung ermittelten Zusammenhang zwischen der minimalen Film-
siedetemperatur und der Natriumtemperatur im System UO,-Natrium.
Das einfach schraffierte Gebiet gibt den Temperaturbereich an, in
dem Filmsieden zu erwarten ist, das doppelt schraffierte Gebiet
den Kontakttemperaturbereich, in dem TI> THN ist. Diese konser-
vative Absché&tzung der dampfexplosionsrelevanten Gebiete flr die
Stof fpaarung U0,-Natrium zéigt, daB nur unter sehr extremen, ther-

mischen Randbedingungen das Fauske Kriterium erfiillt ist.

5.2 Nachrechnungen zum Krustenwachstum und Bestimmung des W&rme-

libergangskoeffizienten flir das Natrium-Filmsieden als Funk-

tion der Unterkihlung

Wie in Kapitel 4.3, Nachuntersuchung der Fragmente, gezeigt wur-
de, bilden sich bei der Abkiihlung des Al,05-Tropfens im Film-
siedezustand zusammenh&ngende Krusten im Bereich der unteren
Tropfenhdlfte. Nach mikroskopischer (REM) Auswertung der Fragmen-
te konnte die jeweilige Krustendicke und GréBe bestimmt werden.
Von drei Experimenten verschiedener Na-Unterkiihlung wurde mit
Hilfe eines mehrdimensionalen, instationdr rechnenden Wirmelei-
tungscodes (HEATING 6) /77/, eine Nachrechnung des Krustenwachs-
tums vorgenommen. Die zweidimensionale Modellierung des Rota-
tionsellipsoiden erfolgte in Zylinderkoordinaten durch Ubereinan-
derschichtung von sehr diinnen Zylinderscheiben unterschiedlicher

Radien, siehe Abb. 5.5.

Bei der Berechnung des Wirmeillberganges im Filmsieden wurde folgen-

o
_______ 9 |93

~ Der A1203—Tropfen fédllt nach der Erschmelzung im Strah-
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koeffizienten fiir das Natrium-Filmsieden
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lungsofen, unter der Annahme einer anfénglich isothermen Tempe-

raturverteilung, durch die Argon/Hz-Atmosphére. Warmeverluste

infolge Strahlung und Konvektion werden berilicksichtigt, Abb. 5.

- Beim Auftreffen des A1203-Tropfens auf den Natriumspiegel wird
der Tropfen aufgrund des Weber-Effekts zu einem Rotations-
ellipsoiden verformt. Der Verformungsgrad wurde anhand von
Nachuntersuchungen an einem erstarrten, nicht fragmentierten

Tropfen bestimmt, siehe Abb. 5.4 b.

- Bei der Festlegung der thermischen Anfangsbedingungen im Na-
trium wird angenommen, daB die Oberfl&chentemperatur der unte-
ren Hilfte des Ellipsoids gleich der berechneten Kontakttempe-
ratur (Gleichung 2.2) entspricht. Uberschreitet die Kontakt-

temperatur den Wert T; ¥ 2000 K, & T = 200 K, so bildet

sub
sich unmittelbar nach dem Kontakt ein zusammenh&ngender Dampf -
film im Bereich der unteren Tropfenh&lfte. Wahrend des Ein-
tauchvorganges pflanzt sich der Dampffilm bis zum hinteren

Staupunkt fort, Abb. 5.4 c¢c-d.

- Nach dem Eintauchen ist der Tropfen rundum von einem Dampffilm
umgeben, wobei die Dampffilmdicke am vorderen Staupunkt ihr
Minimum besitzt und mit gréB8er werdendem Winkel e zﬁnimmt. Im
Bereich des hinteren Staupunktes bildet sich eine Dampfschlep-~-
pe, in der sich sowohl Natriumdampf, als auch beim Eintauch-
vorgang mitgeschlepptes Inertgas befindet. Aufgrund dieser
angenommenen und in den Al,03-Wasser Experimenten /39/ besté-
tigten, zweidimensionalen Dampffilmdickenverteilung, wird im
Rechencode in iterativer Vorgehensweise der Wérmeﬁbergangsko—

effizient in Abhingigkeit des Winkels & bestimmt, Abb. 5.4 d.

Von drei Experimenten mit unterschiedlichen thermischen Rand-

[oN)

und Anfangsbedingungen; wurde eine Nachrechnung des Krustenwachs-

Ju

tums unter Filmsiedebedingungen vorgenommen, siehe Tabelle 5.1.
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Versuch Nr.|T-Al203 [K] [T-Na [K] [T (K] t-Na [(ms] | dx [mm]
V24 2993 979 2020 100 0,39
V28 3100 973 2050 75 0,25
V3 2900 1026 2030 50 0

Tabelle 5.

1 Anfangs- und Randbedingungen der nachgerechneten

Experimente

Bei den Nachrechnungen der Krustendicke wurde wie folgt verfahren:

Gr6Be und Dicke der A1203—Kruste wurde durch Nachmessungen
bestimmt.

Vor Jjedem Rechenlauf wurden die Versuchsparameter, z.B. Na-Unter-
kiihlung, A1203-Tropfentemperatur, Verweilzeit im Natrium bis

zur Reaktion, in das Rechenprogramm eingegeben.

Im ersten Rechenlauf wurde ein abgeschétzter Wert fiir den to-
talen W8rmelbergangskoeffizienten D(total = £( & zugrundege-

legt.

In Abh&ngigkeit vom ersten Ergebnis wird nachfolgend der Warmeliber-

gangskoeffizient iterativ derart gedndert, bis eine Ubereinstim-

mung zwischen gemessener und berechneter Krustendicke besteht.
Versuch V24.

Abb. 5.5 zeigt als Beispiel die Nachrechnung von
Die bei der Abkilhlung des A1203—Tropfens im Natrium enstehen-

den Isothermenverl&dufe im Tropfeninnern sind zum Zeitpunkt der
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Abb. 5.5 Temperaturverteilung im A1203—Tropfen zum Zeitpunkt

der Wechselwirkung, Versuch V24

Wechselwirkung in der Abbildung dargestellt. (Schmelztemperatur
von Al,0q: Tp.q¢ = 2313 K).

In Tabelle 5.2 werden die iterativ bestimmten, totalen W&rmeliber-
gangskoeffizienten in Abhdngigkeit des Winkels égangegeben.

Eine gemeinsame Darstellung der bislang ermittelten Warmeliber-
gangskoeffizienten flir das Natrium-Filmsieden als Funktion der

Natriumtemperatur =zeigt Abb. 5.6.
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5
Versuch Nr. o W/mK
0'¢0%35° [35°2@275° [75°20%£106° 106 £02125° 125 50180
V 24 5.10% 4.5-10% 310" 5.10° 1.10°
v 28 27 .10% 25.10% 210 5.102 | 4102
V 31 6-10° 5.10° 4102 2.10° 1.102

Tabelle 5.2 Lokale W&rmeilibergangskoeffizienten in Abh&ngigkeit

des Winkels &

1E+05+
<
NE +
~
E
¥ 1E+04
X o¢,Ta—Na
+ XK ox<,gem.
+ o¢,max,SP
1E4+034
1E+02 T T T T T T N T 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Natriumunterkushlung  Tsub ( K )

Abb. 5.6

der Natriumtemperatur

In diesem Diagramm sind sowohl die Werte aus den Tantal-Natrium

Experimenten von Farahat/49/, als auch die iterativ bestimmten
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Warmelibergangskoeffizienten (WUK am vorderen Staupunkt, WUK tber
die Tropfenoberfl&dche gemittelt) aus den A1203—Natrium Versuchen
gemeinsam dargestellt. Obwohl Farahat bei der Berechnung des Ge-
samtwdrmestroms als treibendes Temperaturgefdlle die Wandiiberhit-

zung ATw = T —Tsat gewdhlt hat, hier @&Tes = TW—TG,, kann durch

w
Vergleichen der resultierenden Widrmestrdme gezeigt werden, daB in
dem hier betrachteten Temperaturbereich eine gemeinsame Darstel-~-
lung der Tantal-Natrium- und A1203—Natrium Experimente zuldssig

ist.

1

Tw — Tsar

X =

AT A Teo

Die numerische Auswertung von Gleichung (5-5) ergibt, daB bei
geringer Natriumunterkiihlung eine Abweichung der berechneten War-

mestrdéme von nur wenigen Prozent entsteht.

5.3 Nachrechnungen zum getriggerten Dampffilmkollaps um eine

Kugel mit Hilfe der Kollokationsmethode

- Allgemeine Bemerkungen zu hydrodynamischen Instabilitdten

Hydrodynamische Instabilit&ten wie Rayleigh-Taylor (RT-Inst.),
Kelvin-Helmholtz-Instabilitdten (KH-Inst.), sowie asymmetrischer
Dampfblasenkollaps werden in einigen Dampfexplosionsmodellen als
reaktionseinleitende Mechanismen diskutiert /2/, /5/, /4/. Ando
/5/ als auch Morita‘/2/ machten bei der Interpretation ihrer
getriggerten Trépfchenexperimente RT-Instabilitdten an der Dampf-
Flissigkeits~Grenzfl&che flir die Fragmentation verantwortlich.
Nach der Modellvorstellung von Morita bzw. Ando ist die Fragmen-
tation des heiBen Tropfens und die reaktionseinleitende Vorvermi-
schung mit der umgebenden Fliissigkeit auf die entstehenden RT-
Inst. und den dabei erzeugten hohen Dampfdruckaufbau an den "Di-

rektkontaktstellen" zuriickzufithren. Einige ergidnzende Bemerkungen
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zu diesen Modellvorstellungen, besonders im Hinblick auf even-
tuell entstehende Oberfld&chenturbulenzen an der Tropfenoberfld-

che (Marangoni-Effekt), werden vom Verfasser im Appendix E gemacht.
Hydrodynamische Instabilit&ten und deren Anwendung in Dampffilm-
kollapsmodellen um Tropfengeometrien, wurden bisher wegen ihrer
komplexen mathematischen Beschreibung nur in eindimensionalen
Modellvorstellungen angendhert /2/, /5/. Diese vereinfachten An-
nahmen stehen jedoch im Widerspruch zu den beobachteten, experi-
mentellen Ergebnissen. Die detaillierte Auswertung des Dampffilm-
kollapses in Experimenten mit Silikondl, Na in Pentan /2/ und A1203
in Wasser /39/ mit Hilfe von Hochgeschwindigkeitsaufnahmen zeigen
deutlich, daB die Bewegung der Phasengrenzfl8che in Richtung der
Tropfenoberflédche beim Dampffilmkollaps keineswegs kugelsymme-
trisch erfolgt, sondern zumindest zweidimensionalen Charakter
besitzt. Die Abb. 5.7 a)-b) zeigen zum Beispiel die Grenzfldchen-~
konturen eines getriggerten Al,03-Wasser Versuchs wdhrend der

Kompressionsphase (Triggerphase) und der anschlieBenden Expan-

n
~
" E
P B
2 l g
22 m/s 2m/s | l g
25 m/s
1 mm 1 mm
—y
25 /s 25
N,
a) Kompressionsphase b) Expansionsphase
Abb. 5.7 Kontur und Geschwindigkeiten der Phasengrenzfléche bei

einem A1203—Wasser Experiment /39/
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sionsphase /39/. Fir einige Phasengrenzfldchenpunkte sind die
ermittelten Geschwindigkeitsvektoren angegeben.

Mit Hilfe dieser Auswertemethode konnte deutlich gezeigt werden,
daB die Grenzfl&chengeschwindigkeiten sowohl in der Kompressions-
phase (Triggerphase) als auch in der Expansionsphase im Bereich
der hinteren Dampfschleppe am gr&éBten sind. Dies deutet darauf
hin, daB es w&hrend der Kompression im Bereich des hinteren Stau-
punktes zu einem hohen Warmelibergang mit raschem Druckaufbau in
der Dampfschicht infolge einer Wechselwirkung gekommen ist. Nur
in der Weise 1l&Bt sich die hohe Grenzflichengeschwindigkeit von
38 m/s wdhrend der Expansionsphase erkldren. Weiterhin kann man
bei zeitlicher Zuordnung der Hochgeschwindigkeitsaufnahmen mit
den Druckaufzeichnungen erkennen, daB der prompte, schon wéhrend
des Triggerdruckanstiegs entstandene Reaktionsdruck sein ﬁaximum
besitzt, wenn das Dampfvolumen in der hinteren Dampfschleppe am
kleinsten ist /39/.

Um die zeitabh&ngige, mehrdimensionale Form und Bewegung einer
kollabierenden Dampfblase um einen Schmelzetropfen erstmals nume-
risch untersuchen 2zu kdénnen, wurde die von Zijl /64/ entwickelte
und in Zusammenarbeit mit Chesters und Sluijter /65/ erweiterte
Methode der "Globalen Kollokation" angewendet. An den sogenannten
Kollokationspunkten der Phasengrenzfl8che wird mit Hilfe dieses
numerischen Verfahrens /66/, /67/, eine L®6sung der nichtlinearen
Erhaltungsgleichungen, unter Beriicksichtigung der entsprechenden
Rand- und Anfangsbedingungen, herbeigefiihrt. Folgende Annahmen
wurden bei der mathematischen Formulierung der Problemstellung

getroffen:

- Der kugelsymmetrische Tropfen im Innern der Dampfblase wird wie
ein Festkdrper behandelt; d.h. eventuelle Riickwirkungen des
Dampffilmkollapses auf den Innenkdrper bleiben bei diesen Nach-

rechnungen unberilicksichtigt.

-~ Die Phasengrenzfliche sowie die umgebende Fliissigkeit befinden

sich vor der Systemdruckerhddhung in Ruhe.
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- Egs werden die GesetzmdfBigkeiten der Potentialstr&mung ange-

iy
wendet, Wirbelfreiheit in der gesamten Fliissigkeit, o = 0

~ Bei der Annédherung der Phasengrenzfl&che an die Tropfenoberfléche
entsteht aufgrund der Kompression ein hoher Dampfdruck im Dampf-
film. Dieser Druck wird bei der Berechnung berilicksichtigt, und

bewirkt einen rilickstofBenden Effekt auf die Grenzflédche.

Eine n&dhere Beschreibung des numerischen Verfahrens, sowie der

zugrundegelegten Rand- und Anfangsbedingungen, wird in Appendix D

angegeben.

Die Abbildungen 5.8 - 5.13 zeigen die Ergebnisse von Nachrechnun-
gen zum Dampffilmkollapsverhalten um eine Kugel in Wasser. Es
werden fiir bestimmte Zeitpunkte der Kompressionsphase {(Trigger-
phase) die Dampffilmkontur, die Grenzflichengeschwindigkeit sowie
der Druck im Dampffilm an den jeweiligen Kollokationswinkeln an-
gegeben, siehe Appendix D. Wenn im Verlauf der Kompressionsphase
die Phasengrenze die Kugeloberfl&dche beriihrt, wird die Berechnung
abgebrochen. Aus programmtechnischen Griinden kann nur die letzte
Phasengrenzfl&chenkontur vor der Kugelkontaktierung im Plot und

im Geschwindigkeits- bzw. Druckdiagramm angegeben werden.

In den nachfolgenden Berechnungsbeispielen wurden folgende Rand-

bedingungen zugrunde gelegt:

1 Beispiel: Kugel in Wasser

-~ Durchmesser der Kugel: g 5,0 mm

~ Durchmesser der Dampfkavitdt: 4 7,5 mm

- Dampffilmdicke am vorderen Staupunkt: 0,5 mm

- Kompressionsdruck: zum Zeitpunkt t = 5'10_6 s erfolgt ein Druck-

sprung von 0,1 auf 0,5 MPa absolut.

Dieses Berechnungsbeispiel diente der Interpretation des in Abb. 5.7

gezeigten Al,0,-Wasser Versuches. Die Randbedingungen wurden den

vorgelegenen Versuchsbedingungen angepa8t.
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2 Beispiel: Kugel in Wasser

— Durchmesser der Kugel: g 5,0 mm
- Durchmesser der Dampfkavitét: g 7,5 mm
- Dampffilmdicke am vorderen Staupunkt: 0,5 mm
- Kompressionsdruck: 1.0 MPa ab t = 5~1O"6 s

Weitere, wichtige Eingabeparameter sind die Dichte der Fliissig-
keitf’, die Dampfviskositét?_ und die Oberfléchenspannung(? der
Fllissigkeit im S&ttigungszustand.

Nachrechnungen mit Natrium zeigen ein physikalisch &hnliches Kol-

lapsverhalten wie die Nachrechnungen mit Wasser. Signifikanter

IHp leientation

iarch 1888

The initial bubble contour

Abb. 5.8 Zeitabh&ngige Phasengrenzfldchenkontur wd&hrend der

Kompressionsphase, Beispiel 1

78



L

0 - e f

30 VST OO W S // ....... % 0°
/’/ = 45°
0 T IO SO / / AAAAAAA - 90°
D —+ 135°
"
10— // R S O > 180°
]

“t \
'\

]
/

Grenzflaechengeschwindigkeit ( m/s )

]
o

.000 .020 .040 .060 .080 .100 120 .140
Kompressionszeit ( ms )

Abb. 5.9 Phasengrenzflidchengeschwindigkeit an den Kollokations-

punkten in Abh&ngigkeit der Kompressionszeit, Beispiel 1

1.60
—~1.40 p
g /
= 1.20 -
=~ - /X *0°
.00 A S _
El / & 45

~~~~~~ --90°

‘_ &
/// -+ 135

E*jﬁ /l ¢ 180
%'/ o i ;
.)(_—J

©
@
s

Druck im Dampffil
=] o
e ;]
o o

//é - - e
0.20 ”’-——T—*‘QZZ A ey S s
0.00-— i

.000 .020 .040 .060 .080 100 120 .140
Kompressionszeit (ms)

Abb. 5.10 Druckverlauf im Dampffilm in Abh&ngigkeit der Kompres-

sionszeit, Beispiel 1

79




Unterschied zu den Wasser Versuchen ist der bei gleichem Druck-
sprung schneller erfolgende Dampffilmkollaps und die damit ver-
bundenen héheren Phasengrenzfl&chengeschwindigkeiten.

Folgende, neue Erkenntnisse konnten bei der Anwendung dieser Re-
chenmethode, bezliglich des Dampffilmkollapsverhaltens um eine

Tropfengeometrie, gewonnen werden:

-~ Vergleicht man die experimentellen Ergebnisse des Al,03-Wasser-
Versuches, siehe Abb.5.7, mit dem Rechenergebnis in Beispiel 1,
kann man sowohl eine quantitative als auch eine gute qualitative

Ubereinstimmung der Phasengrenzfl&chenbewegung und Geschwindig-

Inp tenentation .

Hareh 1388

The initial bubble contour

Abb. 5.11 Zeitabh&ngige Phasengrenzflichenkontur wdhrend der

Kompressionsphase, Beispiel 2
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keiten flir die Kompressionsphase feststellen.

In den vorgestellten Nachrechnungen ist zu erkennen, daB die
Grenzfl&chengeschwindigkeit im Bereich der hinteren Dampfschleppe
am grdéBten ist. Dies bedeutet, daB ein asymmetrisches Dampf-

filmkollapsverhalten vorliegt.

Die Kontakte zwischen der Phasengrenzfl&che und der Tropfen-
oberflidche finden bevorzugt im Bereich des hinteren Staupunktes

statt.

Die Grenzfldche wird im Bereich der unteren Kugelh&lfte nach
etwa der halben Kompressionszeit aufgrund rickstellender Effekte
(hoher Dampfdruckaufbau im Film) im Dampffilm von der Kugel

wegbeschleunigt.

Rayleigh-~-Taylor bzw. Kelvin-Helmholtz Instablitdten spielen im
Vergleich mit der hier nachgewiesenen, hydrodynamischen Instabi -
litdt in der Dampfschleppe eine eher untergeordnete Rolle.

In beiden Nachrechnungen k&men Rayleigh-Taylor Instabilitéten,
aufgrund der hierzu bendtigten negativen Grenzfldchenbeschleuni-
gung, nur im Bereich der unteren Tropfenhdlfte zur Geltung.

In den Hochgeschwindigkeitsaufnahmen /39/ ist dagegen deutlich
Zu erkennen, dafl die Fragmentation immer im Bereich der hin-
teren Tropfenh&lfte initiiert wird und somit obige Instabili-
tdten bezliglich einer Fragmentationseinleitung nahezu irrele-

vant sind.

Eine Verdoppelung des Kompressionsdruckes bewirkt, daB fir die
Kompressionsphase nur 3/4 der Zeit bendtigt wird, und sich die
Phasengrenzflédchengeschwindigkeit im hinteren Staupunkt fast um

Faktor Zwei erhdéht.

Die Nachrechnungen fiir Natrium haben ergeben, daB der Dampf-

filmkollaps schneller erfolgt und im Vergleich mit den Wasser-
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versuchen hdéhere Grenzfldchengeschwingigkeiten erreicht werden.

- Berechnungen mit gezielter Variation der Eingabeparameter erga-
ben, daB die Oberfl&chenspannung der Phasengrenzfldche und die
GrdBe der Dampfkavitadt die wesentlichsten EinfluBfaktoren hin-
sichtlich der hier beschriebenen, hydrodynamischen Instabilitét

sind.

Mit Hilfe dieses Rechencodes ist man nun erstmals in der Lage,
die experimentellen Ergebnisse der Trdpfchenexperimente, z.B.
A1203—Wasser, A1203—Natrium, theoretische besser interpretieren
zu kdénnen und dariliberhinaus richtungsweisende Impulse zum Ver-
stdndnis des Dampffilmkollapses um eine Tropfengeometrie und der
Fragmentationseinleitung zu erlangen. Weiterhin wird in den Nach-
rechnungen gezeigt, daB die kugelsymmetrische Modellierung des
Dampffilmkollapses um einen Tropfen oder eine Kugel der phy-

sikalischen Realitit nicht entspricht.
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6. INTERPRETATION DER ERGEBNISSE

6.1 Physikalische Interpretation der Wechselwirkungsmechanismen

und Modellvorstellungen zur Fragmentation

In diesem Kapitel werden die experimentellen'Befunde mit den
theoretischen Uberlegungen und Rechenergebnissen in Zusammenhang
gebracht, um darauf aufbauend physikalisch fundierte Modelle zu
den einzelnen Wechselwirkungsmechanismen erstellen zu k&énnen. Da
man bei den Experimenten im Natrium auf visuelle Beobachtungs-
techniken verzichten muBte, war man vor allem bei der Erstellung
der Fragmentationsmodelle auf eine genaue Fragmentanalyse und die
Auswertung von Hochgeschwindigkeitsaufnahmen aus den Al,03-Was-

ser Experimenten /39/ angewiesen.

6.1.1 Modell der selbsttriggernden Wechselwirkung im unterkiihl-

ten Blasensieden

Bei Natriumunterkihlungen von mehr als 200 K und daraus resultie-
renden Kontakttemperaturen zwischen dem Tropfen und dem Kiihlmit-
tel von kleiner T; = 2000 K, stellte sich bei den Experimenten
unterkiihltes Blasensieden ein. Indizien fiir dieses hochturbulente
Siederegime sind die kurzen Verweilzeiten im Natrium bis zur
Fragmentation und die relativ geringe Druckausbeute wihrend der
Wechselwirkung. Diese Tatsache weist mdéglicherweise darauf hin,
daB w&hrend der Wechselwirkung nur wenig schmelzflilissiges Al,04
mit dem Natrium in Kontakt getreten, und es aufgrund der vorgele-
genen Temperaturen zu keiner explosiven Verdampfung (homogene
Keimbildungstemperatur wurde w&hrend des Kontaktes nicht er-
reicht) gekommen ist. In den Abb. 6.1.1 a) - f) wird auf der
Grundlage der experimentellen Ergebnisse eine Folge von Skizzen

gezeigt, die den Wechselwirkungsablauf im Blasensieden beschreiben.

Abb. 6.1.1.a) - b): Nach dem Eintauchvorgang findet um den gesam-

ten Tropfen der W&armelibergang im unterkiihlten Blasensieden statt.
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Dampfblasen

Na - def .
blasen e
a) Eintauchen ins Natrium b) heftiges Ubergangs-
sieden, subcooled boiling

c) Krustenbildung; Unterdruck d) mechanische und ther-

im Tropfen, da p,<p_ mische Beanspruchung der
Kruste
Abb. 6.1.1 a) - d) Modellvorstellung der Wechselwirkung im

unterkihlten Blasensieden
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e) Krustenaufplatzen und f) Natrium reagiert mit
Einstromen von Natrium dem noch schmelz-
flissigem Al,0,

Abb. 6.1.1 e) - f) Modellvorstellung der Wechselwirkung im

unterkiihlten Blasensieden, (Fortsetzung)

Abb. 6.1.1 ¢): Der damit verbundene hohe Wirmeiibergang verursacht
eine rasche Erstarrung der &uBeren Tropfenoberfldche und ein kon-
tinuierliches Anwachsen der Kruste. Da beim Al,04 wéhrend des

Phasenwechsels fliissig/fest eine Dichtednderung von mehr als 20 %
auftritt, wird sich aufgrund des Volumenschwundes ein Unterdruck

im Tropfeninnern aufbauen.

Abb. 6.1.1 d): Thermische Beanspruchungen in der Aluminiumoxid-
kruste werden nach einer sehr kurzen Erstarrung§phase die Frag-
mentation einleiten. Eine analytische Vorausberechnung der maxi-
mal erreichbaren Krustendicke ist, aufgrund der unzureichend er-
faBbaren, komplexen RiBbildungsvorg&nge, nur schwer durchzufiihren.
Vorhandene, theoretische Modelle beziiglich dieser Thematik sind
wegen der physikalisch ungenauen Nachbildung der vorliegenden
Rand- und Anfangsbedingungen (z.B. keine Berlcksichtigung der
Dichteédnderung wdhrend der Erstarrung, kugelsymmetrische Model-
lierung der bruchmechanischen Gleichungen) zu vereinfacht formu-

liert /44/, /45/, /46/.

Abb. 6.1.1 e) - f): Nach dem Aufbrechen der Kruste wird aufgrund
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des vorhandenen Druckunterschiedes Natrium in das Tropfeninnere
eindringen und mit dem noch schmelzfliissigen Al,045 in thermische
Wechselwirkung treten. Je mehr Al,04 noch schmelzfliissig ist,
umso energetischer wird die Wechselwirkung ablaufen. In den Abb.
4.6 und 4.7 ist deutlich erkennbar, daf mit gréBer werdender
Kontakttemperatur und geringerer Na-Unterkilihlung ein leichtes
Ansteigen des Reaktionsdruckes zu beobachten ist. Bei der Frag-
mentanalyse f&llt auf, daB mit steigender Kontakttemperatur zu-
nehmend kleinere, runde Partikel zuritickgewonnen werden. Dies be-
deutet, daB zum Zeitpunkt der Wechselwirkung mehr schmelzflis-

siges Al,05 zur Verfligung gestanden hat.

6.1.2 Modell der selbsttriggernden Wechselwirkung im Filmsiedezu-

stand
Modell A: Wechselwirkung bei hoher Natriumunterkﬁhlung,ATsub‘1150 K

Nach Erreichen einer Kontakttemperatur von Ty = 2000 K und Na-

triumunterkihlungen von kleiner 200 K, befindet sich der A1203—
Tropfen im Filmsieden. Kennzeichnend fiir diese Wechselwirkungen
sind die l&ngeren Verweilzeiten im Natrium und die hdheren Reak-

tionsdriicke, siehe Kapitel 4.2.2.

Abb. 6.1.2 a) - b): Nach dem Eintauchen ins Kihlmittel bildet
sich ein zusammenhingender Dampffilm um den Schmelzetropfen.
Weiterhin ist zu erwarten, daB im Bereich der hinteren Dampf-
schleppe nichtkondensierbares Gas widhrend des Eintauchvorganges

ins Natrium mitgeschleppt wird /83/.

Abb. 6.1.2. c¢) - d): Die Dampffilmdicke wird entsprechend den
vorliegenden Strdmungsverhiltnissen (ue= 0,4 m/s) im vorderen
Staupunkt ihr Minimalwert annehmen und in Richtung der Dampf -~

o

n

schleppe anwachsen /39/, siehe auch Modellvorstellung fir HEATING 6

Berechnungen in Abb. 5.4. Dies hat zur Folge, daB der Schmelze-
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Abb. 6.1.2 a) - 4)
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. >
51eden,AT€ub = 150 K
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T Na Na

Na-Einschluf
Al,0, flissig
Al0 fest Al0, fliissig - Na Reaktion
‘ und Fragmentation
e) Dampffilmzusammenbruch f} Reaktion mit schmelzfliis-
sigem Al,04
Abb. 6.1.2 e) - f) Modellvorstellung der Wechselwirkung im Film-
=

sieden, ATsub'= 150 K, Fortsetzung
tropfen im Bereich der unteren, angestrdmten H&lfte friher er-
starren wird und im Bereich der Dampfschleppe, wo der Warmeiliber -
gang am geringsten ist, der Tropfen noch schmelzfliissig bleibt.
Bei einer derartigen Erstarrungsform wird die Fragmentation in-
folge thermischer Beanspruchungen in der Kruste vermieden. Die
Spannungen aufgrund des beim Phasenwechsel entstehenden Dichteun-
terschiedes kénnen infolge einer Lunkerbildung im hinteren Teil
des Tropfens erst gar nicht entstehen, siehe Abb.4.4. In allen
nichtgetriggerten Filmsiedexperimenten mit A1203—Tropfen in Was-

ser wurde eine &hnliche Erstarrungsform mit ausgeprédgter Lun-

kerbildung beobachtet /39/.

Abb. 6.1.2 e) - f): Da die Natriumsdule nicht iliber die gesamte
Lédnge die hohen Temperaturen besitzt (Temperaturschichtung im
Versuchsbeh&8lter, siehe Abb. 3.6), wird der Filmsiedezustand um
den Tropfen nach einer bestimmten Fallzeigt aufgrund von thermo -

hydraulischen Effekten /52/ zusammenbrechen. Ist der Tropfen zu

Mo il

diesem Zeitpunkt schon génzlich erstarrt, wird er ohne zu frag-
mentieren die Natriums8ule bis zum Fragmentsieb durchfallen. Der

Modellvorstellung nach beginnt der Dampffilmkollaps an der k&l-
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testen Stelle, hier wdre das der vordere Staupunkt, und pflanzt
sich dann um den gesamten Tropfen fort. Dies wird in vielen Film-
siedeexperimenten best&tigt /68/, /69/, /70/, /71/. Befindet sich
wdhrend des Dampffilmzzusammenbruches im Bereich des hinteren
Staupunktes noch schmelzfliissiges Oxid, wird die auftreffende
Phasengrenzflidche die thermische Wechselwirkung einleiten. In
Abh&ngigkeit von der nhoch erschmolzenen Oxidmenge wird die Reak-~
tion mehr oder weniger energetisch sein. Die an die Experimente
anschlieBende Fragmentanalyse hat gezeigt, daB die GrdBe und Dik-
ke der zusammenh&ngenden Kruste von der anfdnglichen Kontakttem-
peratur und der Fallzeit im Natrium abh&ngig ist und, daB die an
der Reaktion beteiligte Oxidschmelze zu sehr kleinen, runden Par-
tikeln fragmentiert wurde. Nachrechnungen zum beobachteten Krus-
tenwachstum und die daraus resultierenden W&rmelibergdnge filir das
Natrium~Filmsieden erfolgten mit Hilfe eines mehrdimensionalen,

instationdren Rechencodes (HEATING 6), siehe Abb. 5.5

Modell B: Wechselwirkung bei niedriger Natriumunterkﬁhlung,

AT < 150 K

sub
In einigen Filmsiedeexperimenten bei niedriger Natriumunterkih-

lung, & T € 150 K, reichte die Triggerdruckstédrke zur Initiierung

sub
der Reaktion nicht aus, oder die Wechselwirkung setzte schon ein,
bevor die Triggerdruckwelle den Tropfen erreichte. Da in keinem
der A1203—Wasser Experimente diese Art von Wechselwirkung beob-

achtet werden konnte ( TIS> T ) und somit bei der phenomenolo-

crit
gischen Interpretation auf die Hilfestellung von Hochgeschwindig-
keitsaufnahmen verzichtet werden muB, hat die folgende Beschrei-

bung des Reaktionsablaufs eher spekulativen Charakter.

Abb. 6.1.2 g) = h): Der vom Dampffilm umgebene Tropfen wird nicht
durch die Triggerung zu einer reaktionseinleitenden Wechselwir-
kung veranlaBt. Eine durch den Trigger verursachte hydrodynami-
sche Instabilit&t in der Dampfschleppe ist unwahrscheinlich, da

sich die Dampfschleppe durch stdndig neu hinzustrdmenden Natrium-
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Grenzflachenturbulenz
(Marangoni-Effekt)

fliissig-flissig Kontakt

e) Beginn der Interaktion f) Fragmentation und Expansion

Abb. 6.1.2 k) - 1) Modellvorstellung der Wechselwirkung im Film-

sieden, A& T < 150 K

sub
dampf mehrmals vom Tropfen abldsen wird. Ahnliche Beobachtungen
bezliglich des Dampfschleppenverhaltens bei niedrigen Fluidun=

terklhlungen in Wasser machten Toda et al. /63/.

Abb. 6.1.2 i) -~ j): BAufgrund der geringen Na-Unterkiihlung exi-
stiert eine hohe Phasengrenzfl&dchenbewegung /63/. Dadurch kommt
es vielfach zu kurzzeitigen Kontakten zwischen dem Oxid und der
Phasengrenzflédche. Solange die Oberfl&chentemperatur ilber der
minimalen Filmsiedetemperatur liegt, wird der Dampffilm sich im-
mer wieder neu aufbauen k&énnen. An den "Fliissig-Fliissig" Kon-
taktstellen wird lokal sehr viel W&rme {ibertragen (siehe Ando
/5/). Infolgedessen ist es physikalisch denkbar, daB durch den
Marangoni-Effekt hervorgerufene, kleine "Mikrojets" die Tropfen-
oberfldche verlassen und die Durchmischung und Vorfragmentation
des Tropfens férdern.

Im Appendix E wird auf die Méglichkeit und Entstehung solcher
Oberflé&chenturbulenzen hingewiesen, um unter anderem auch Anknip-
fungspunkte zu friiheren Fragmentationsmodellen /2/, /5/ und Beob-

achtungen zu erlangen.
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Abb. 6.1.2 k) - 1): In diesem Stadium der Wechselwirkung treten

aus noch nédher zu ilberpriifenden Umstdnden spontane Interaktionen
an der Tropfenoberfldche auf, die sowohl von Phasengrenzfldchen-
instabilitédten als auch von Oberfl&dchenturbulenzen initiiert wer-
den kénnen. Der Tropfen wird aufgrund dieser Wechselwirkungen in

mehreren Reaktionszyklen vollst&ndig und sehr fein fragmentiert.

6.1.3 Modell der getriggert verzdgerten bzw. prompten Wechsel-

wirkung im Filmsiedezustand

Im Kontakttemperaturbereich von 2000 K < Ty € 2060 K treten bei
den getriggerten Filmsiedeexperimenten "verzégerte“ Wechselwir -
kungen auf. Unter der Reaktionsverzdgerung versteht man die Zeit-
differenz zwischen der Ankunft des Triggers und der Flankenbasis
des Wechselwirkungsdruckes, wie sie aus der Druckaufzeichnung
ermittelt werden kann. Die Verzdgerungszeiten liegen bei diesen
Experimenten zwischen 1 und 3 ms. Bei der Fragmentanalyse wurde
bei allen Versuchen eine mehr oder weniger diinne (von der Fall-
zeit im Natrium und der anfé&nglichen Kontakttemperatur abh&ngig),
zusammenhidngende Kruste und sehr viele feinfragmentierte, runde
Partikel beobachtet.

Oberhalb einer anfdnglichen Kontakttemperatur von Ty = 2060 K
bzw. Natriumunterkiihlungen kleiner als 120 K treten prompte, ge-
triggerte Wechselwirkungen auf. Die Verzdgerungszeiten zwischen
Triggerdruckanstieg und Reaktion liegen unter 0.5 ms. Unter einer
abschétzenden Beriicksichtigung der Druckwellenlaufzeiten des
Triggers und der Reaktionsdruckwelle, siehe hierzu Kapitel 3.2,
kann man erkennen, daB die prompte Wechselwirkung schon stattfin-
det, wenn sich der Triggerdruckpuls noch in der ansteigenden
Flanke befindet, d.h. noch wdhrend der Kompressionsphase.
Ausgehend von den experimentellen Befunden wird folgendes phd&no-

menologische Modell fiir diese Wechselwirkungsformen vorgeschlagen:
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Al,0,4 ﬂséig- ‘ Triggergruck

a) Eintauchen ins Natrium, b) ausgeprdgte Dampffilmdicke,
Dampffilmbildung kein Krustenwachstum

| . 7222 Y qung von
Ausbildung N
] eines "Jets" LTS

RT - Inst)

c) asymmetrischer Dampfblasen- d) thermische Interaktion und
kollaps “Jetbildung” Beginn der Fragmentation
| (Na-Einschluf}, RT-Instabili-

taten)

Abb. 6.1.3 a) -~ d) Modellvorstellung der getriggert verzdgerten,

bzw. prompten Wechselwirkung
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e) mehrzyklische Fragmentation
und Expansion

Abb. 6.1.3 e) Modellvorstellung der getriggert verzdgerten,

bzw. prompten Wechselwirkung, Fortsetzung

Abb. 6.1.3 a) - b): Nachdem der Tropfen ins Natrium eingetaucht
ist, bildet sich um ihn herum ein zusammenh&ngender Dampffilm mit
einer ausgeprdgten Dampfschleppe. Die wﬁrmeverluste.im Tropfen
sind aufgrund der isolierenden Eigenschaften des Dampfes gering,
besonders im Bereich der hinteren Tropfenh&lfte. Nachrechnungen
Zum Abkﬁhlverhalﬁen des Tropfens haben gezeigt, daB sich der
Tropfen im Bereich des hinteren Staupunktes nur weniger als 150 K

abkiihlen wird, Kapitel 5.2.

Abb. 6.1.3 ¢) - d): Mit dem Ansteigen des Triggerdruckes wird der
Dampffilm um den Tropfen komprimiert. Noch ehe die Kompression
vollsténdig abgeschlossen ist, kommt es partiell zu Kontakten
zwischen der Phasengrenzfliche und der Tropfenoberfl&iche und zu
einer pldtzlichen Aufheizung des Kiihlmittels auf die entspre-
chende Kontakttemperatur. Derartige "Fliissig-Fllssig" Kontakte
werden vornehmlich im Bereich der hinteren Tropfenoberfléche

stattfinden. Hochgeschwindigkeitsaufnahmen von den Al,045-Wasser

Experimenten /39/ und Nachrechnungen zum 2-dimensionalen Dampf-

filmkollapsverhalten um eine Tropfengeometrie haben deutlich ge-

zeigt, daB die Phasengrenzflichengeschwindigkeit im Bereich der
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Dampfschleppe am gréBten ist und vornehmlich in der hinteren
Tropfenh&8lfte die Fragmention eingeleitet wird. Wird die Kihlmit-
telgrenzschicht beim Kontakt mit der Tropfenoberfl&che schlag-
artig bis zur spontanen Keimbildungstemperatur (entspricht dem
unteren Grenzwert der homogenen Keimbildungstemperatur THN) auf -
geheizt, kommt es zu einer prompten, explosionsartigen Verdamp-
fung des Kilhlmittels und zu einem plétzlichen, hohen Druckaufbau
im Dampffilm. Der Dampfdruck von Natrium betrdgt im vorliegenden
Kontakttemperaturbereich etwa 10 MPa. Je mehr "Flissig-Fliissig"
Kontaktstellen am Tropfen vorhanden sind und die Temperaturbedin-
gung T, = Tsn ¥ HN erfiillen, umso ausgeprédgter wird die explo-
sionsartige Verdampfung und Fragmentation des Schmelzetropfens
sein. Neben den "Flissig-Fliissig" Kontakten kann es wdhrend der
Kompression unter Umst&nden auch zum EinschluB (Entrapment) klei-
nerer Mengen von Kiihlmittel kommen /32/. Das Kihlmittel wiirde in
solch einem Fall ebenfalls explosionsartig verdampfen und die
Fragmentation des Schmelzetropfens einleiten.

Liegt man im Kontakttemperaturbereich unterhalb der explosiven
Verdampfungstemperatur Ty < Tgy = Tyy des Kihlmittels, wird auch
in diesem Fall die Verdampfung die Wechselwirkung und Fragmenta-
tion einleiten, jedoch nicht in der explosionsartigen, energe-
tischen Art und Weise wie dies bei der prompten Wechselwirkung
geschieht. Im AnschluB an die Kompressionsphase (Triggerphase)
schlieBt sich die Expansionsphase an, in der der Natriumdampffilm
aufgrund des hohen Innendruckes und wieder absinkenden Umgebungs-

druckes stark expandieren wird.
Abb. 6.1.3 e): Nach mehrfachen Expansions- und Rekompressions-

phasen ist der Schmelzetropfen vollst&ndig fragmentiert, wobei

die thermische Energie an das Kihlmittel abgegeben worden ist.
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6.2 Die Rolle der spontanen Keimbildungstemperatur

Mit ein Schwerpunkt dieser Arbeit war es, in Anlehnung an das
Fauske Kriterium /20-23/ und die Avbeit von Morita /2/, die Rolle
der spontanen Keimbildungstemperatur erstmals mit einer anndhernd
reaktortypischen Materialkombination zu iiberpriifen. Die experi-
mentellen Ergebnisse haben ergeben, daB die Reaktionen zwischen
dem Al,05-Schmelzetropfen und Natrium energetischer werden, wenn
die Kontakttemperatur {iber der spontanen Keimbildungstemperatur
(unterer Grenzwert der homogenen Keimbildungstemperatur) des Na-
triums liegt. Es wurde gezeigt, daB nach Uberschreiten von

T 2060 K eine prompte, d.h. unmittelbar nach der Triggerung

1 =
erfolgende Reaktionsdruckverstdrkung festzustellen ist. Diese
Tatsache weist darauf hin, daB ein im Filmsiedezustand befind-
liches, vorgemischtes Mehrtropfensystem dann zu einer kohérenten,
schnellpropagierenden Dampfexplosion neigt, wenn die Kontakttem-
peratur oberhalb der spontanen Keimbildungstemperatur des Kihl-
mittels liegt.

Da bis zum Zeitpunkt dieser Arbeit nur theoretische Abschétzungen
Zur Bestimmung der homogenen Keimbildungstemperatur fidr Natrium
vorlagen, kann man nun, in Anlehinung an die experimentellen Be-

funde von Morita /2/, erstmals einen experimentell ermittelten,

unteren Grenzwert fir THN angeben :

Toy = Tyy = 2060 K & 160 K
Im Kontakttemperaturbereich unterhalb der homogenen Keimbildungs-
temperatur finden ebenfalls thermische Wechselwirkungen wit Frag-
mentation statt. Der wesentiiche Unterschied zu den Experimenten
oberhalb von Tyy liegt darin, daB die Wechselwirkung nach der
Triggerung mit einer gréBeren Verzdgerung erfolgt und die Reak-
tionsdriicke kleiner sind, da eine prompte, explosionsartige Ver-
dampfung des Kilhlmittels ausbleibt. Aufgrund dieser Erkenntnisse
kann der homogenen Keimbildungstemperatur folgende Schliisselrolle

bei der Interpretation einer Dampfexplosion zuerkannt werden:
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Liegt die Kontakttemperatur zwischen einer heiBen und kalten Kom-
ponente oberhalb der homogenen Keimbildungstemperatur des Kiihl-
mittels, findet zum Zeitpunkt des Kontaktes eine explosionsartige
Verdampfung statt. Das in diesem Temperaturbereich ohnehin vor-
liegende Filmsieden zwischen den Komponenten verhindert, aufgrund
der isolierenden Eigenschaften des Dampfes, eine schnelle Ener-
gieabgabe der Schmelze an das Kihlmittel. Dies bedeutet, daB die
heiBe Komponente gréBtenteils schmelzflissig bleibt und w&hrend
der Wechselwirkung feinst fragmentieren kann, was ein hoher Ener-
gieumsatz zur Folge hat.

Neben den schon bekannten Ergebnissen mit Simulationsmaterialien
/2/, /20/, /24/ zeigt auch dieses Experiment, daB das Fauske-Kri-
terium eine wichtige thermische Randbedingung fiir eine heftige

Dampfexplosion darstellt.
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7. ZUSAMMENFASSUNG

Das Fragmentations- und Dampfexplosionsverhalten eines geschmol-
zenen Metalloxids (A1203) in einem Flilssigmetall (Natrium) wurde
experimentell untersucht. Die Experimente sollten den Temperatur-
bereich abdecken der, aufgrund von theoretischen Modellen und
experimentellen Ergebnissen mit Simulationsmaterialien, fir die
Entstehung einer energetischen Dampfexplosion relevant ist. In
diesen Experimenten wurden einzelne, weit lUber ihren Schmelzpunkt
erhitzte Al,05-Tropfen mit Natrium bei verschiedener Temperatur
in Kontakt und zum Teil durch einen extern erzeugten Trigger zur

Reaktion gebracht.

Aus den experimentellen Ergebnissen ergeben sich folgende neue

Erkenntnisse:

- Die zum Erreichen des Filmsiedezustandes im Natrium bendtigte

minimale Kontakttemperatur an der Oxidoberfl&che betrégt:

T . = 2000 K ¥ T

min I A Tgyup=200 K

- Wird bei der theoretischen Abschitzung von Thin mit Hilfe der
HENRY-Korrelation /55/ beim Wérmelibergang der EinfluB des
Strahlungsaustausches mitberilicksichtigt, erhdlt man eine gute
Ubereinstimmung zwischen der Theorie und dem experimentellen
Befund. Dies bedeutet, daBf die mit der herkdémmlichen HENRY-

Korrelaton ermittelten Werte fir T im Bereich groBer Na-

min
triumunterkihlungen zu hohe Temperaturen fir das Oxid liefern.

~ Bei den Experimenten konnte man vier unterschiedliche Wechsel-
wirkungsmechanismen beobachten: spontane, selbsttriggernde
Wechselwirkungen im unterkihlten Blasensieden und Filmsieden,
die getriggert-verzdégerte Wechselwirkung im Filmsieden, sowie
die getriggert-prompte Wechselwirkung oberhalb der spontanen

bzw. homogenen Keimbildungstemperatur.
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Die Reaktionen im unterkihlten Blasensieden finden nach einer
kurzen Verweilzeit im Natrium statt und unterscheiden sich von
denen im Filmsiedezustand durch den geringeren Reaktionsdruck.
Wird beil einer getriggerten Wechselwirkung im Kihlmittel die
spontane Keimbildungstemperatur erreicht, erfolgt eine explo-
sionsartige Verdampfung und prompte Wechselwirkung. Die prompte
Wechselwirkung unterscheidet sich von der verzdgerten dadurch,
daBB die Zeitspanne zwischen dem einleitenden Triggerdruck und
dem beginnenden Wechselwirkungsdruck deutlich kleiner ist.

Bei der prompten Wechselwirkung war der Reaktionsdruck infolge
der thermischen Wechselwirkung gréBer als der reaktionseinlei-
tende Triggerdruck. Der prompten Wechselwirkung wird daher, im
Hinblick auf eine kohdrente, schneilablaufende Dampfexplosion;

eine entscheidende Rolle zugeschrieben.

Im theoretischen Teil dieser Arbeit haben Nachrechnungen zum
Krustenwachstum an einigen A1203—Schmelzetropfen, unter Zuhilfe-
nahme eines mehrdimensionalen, instationdren Rechencodes (HEA-
TING 6), Wa&rmelibergangskoeffizienten fiir das Natrium-Filmsieden in
Natrium in Abh&ngigkeit der Unterkihlung geliefert. Weiterhin
wurden in dieser Arbeit erstmals Berechnungen zum zweidimensio-
nalen Dampffilmkollapsverhalten um einen Tropfen vorgestellt,

um das in mehreren Experimenten vorher schon beobachtete, mehr-
dimensionale Kollapsverhalten einer Dampfblase um eine Tropfen-
geometrie besser verstehen zu kénnen. Die Ergebnisse dieser
Nachrechnungen geben deutliche Hinweise auf das Zustandekommen
einer mehrdimensionalen, hyrodynamischen Instabilit&t w&hrend

eines getriggerten Dampffilmkollapses um eine Trdpfchengeometrie.
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9. NOMENKLATUR

1. Lateinische Buchstaben

Symbol

hfg
l;L
Nu

Bedeutung

Wadrmeleitzahl

dimensionslose Temperatur

(Tmin,H_Tmin,B)/(Tmin,B“TK)

spezifische Warme
charakteristische Dimension
Erdbeschleunigung
Grashof-Zahl

=g p (J'W— J‘K>L3/(Z/y>2
Verdampfungswérme
charakteristische Lénge
Nusselt-Zahl

= (e L)Y/ A

Prandtl-Zahl

= ( 2 cp)/ A

Druck

Warmestromdichte

Radius

Zeit

113

Einheit

m2/s

J/kg K

m/s

J/kg

Pa
w/m2



wixk

Temperatur
Geschwindigkeit

Weber-Zahl

Wé&rmelibergangskoeffizient, Abk.

2. Griechische Symbole

Symbol

b &by
=]
%

sub

2 Sy M )%TY Z

o o

N ™ Oy

Bedeutung

Wérmelibergangskoeffizient

volumetrischer Ausdehnungskoef.

Differenz
Tw—T
Tw'Tsat

T

sat” Tk
Wdrmeleitfédhigkeit
Wellenlénge
Emissionskoeffizient
Transmissionskoeffizient
Grenzschichtdicke
Krustendicke
kinematische Z&higkeit
Dichte

Reflektionsgrad
dynamische Z&higkeit

Winkel

Argument, error-function

Potential

Oberfléchenspannung
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m/s

Einheit

W/m2K
1/K

W/mK

nm

m2/s
kg/m3

Ns/m2

N/m
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3. Indices

crit

DA

fl
gem

HN

Inst

KH
kon
lig
melt
min
RT
sat
SN
SP

str

Ta-Na
tot

vap

Boltzmann-Konstante
Wirbelvektor

Nabla-Operator

kritisch
Druckaufnehmer
Interface

flissig

gemittelt

Homogene Keimbildung
HeiBe Flissigkeit
Instabilitdten

Kalte Fliissigkeit
Kelvin-Helmholtz
Konvektion

Fllissig

melting

Minimum
Rayleigh-Taylor
S&ttigung

Spontane Keimbildung
Staupunkt

Strahlung

Tropfen.
Tantal-Natrium

total

Umgebung (f4r Druck)
Dampf

Wand

W/mzK4
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Verriﬁfhs' Tna () | Tal,0,(K) | Ti(K) tna (ms) gA_Pglécekn D&~—ng§:n F[():ADFL%,CO{( Verrjr?ge— Real;'gtons- Bemerkungen
(MPa) (MPa) (MPa) (ps)
V1 413 2673 -* - - - - - spontan * keine Messung
V2 523 3123 -* - - - - - spontan * keine Messung
V3 573 -* - - - - - - spontan * keine Messung
V4 573 2643 -* - - - - - spontan * keine Messung
V5 -* - - - - - - - spontan * keine Messung
V6 573 2963 -* - - - - - spontan * keine Messung
V7 573 2883 1630 20 11,7-10-3 7,8-10-3 8,8-10-3 - spontan
V8 673 2893 1790 33 2,9-10-3 2,9-10-3 9,5-10-3 - spontan
V9 673 2710 1650 15 0,62-10-3 1,17-10-3 8,2-10-3 - spontan
V10 673 2943 1750 11 1,95-10-3 1,76-10-3 5,2-10-3 - spontan
V11 773 2898 1820 27 9,0-10-3 4,5-10-3 8,5-10-3 - spontan
V12 773 2953 1840 24 5,9-10-3 4,5-10-3 50,0-10-3 - spontan
V13 773 2933 1830 19 4,9-10-3 3,9-10-3 27,2:10-3 - spontan
V14 673 2593 -* - - - - - spontan * keine Messung
V15 823 2993 -* - - - - - spontan * keine Messung
V16 823 3003 1905 20 12,7-10-3 12,1-10-3 64,6-10-3 - spontan
V17 873 2793 1880 21 8,8-10-3 7.4-10-3 27,4103 - spontan
Abb. A.1 Zusammenstellung der experimentellen Ergebnisse
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Ver,s\lL:.chs— Tna (K) | Ta,0,(K) | Ti (K) tna (ms) gA-Pglfaccekn D’X.—DJgtde(n RD!l[\)r#ﬂ( Verruzr?ge— Real;’;itons- Bemerkungen
(MPa) (MPa) (MPa) (ps)

V18 873 2803 1890 28 18,5-10-3 6,6-10-3 39,1-10-3 - spontan

V1isg 873 2953 1930 32 13,7-10-3 9,4-10-3 50,8-10-3 - spontan

V20 963 2833 1980 ® - - - - keine erstarrte Tropfen
V21 931 2993 1980 15 12,7-10-3 14,1-10-3 0,1076 - spontan

V22 923 2923 1960 17 24,5-10-3 10,5-10-3 0,0704 - spontan

V23 1003 3023 2040 120 92,0-10-3 G, 11 0,174 - spontan

V24 979 2993 2020 110 0,335 0,082 0,374 - spontan

V25 983 2983 2020 115 0,128 0,12 0,514 - spontan

V26 980C 2963 2010 > 400 ¥ - - - spontan * keine Messung
V27 975 3093 2040 20 0.07 0,0045 -* 2822 getriggert | * keine Messung
V28 983 3103 2050 75 0,16 0,19 0,642 1860 getriggert

V28 986 3123 2060 40 0.26 0,22 -* - spontan * keine Messung
V30 1027 2913 2053 40 0,2053 0,082 0,429 2873 getriggert

V31 1026 2893 2030 50 0,401 0.42 0,0282 2222 getriggert

V32 1033 3053 2070 50 0,373 0,32‘10 -* 313 getriggert | * keine Messung
V33 1043 2923 2050 50 0,05 0,05 -* 2604 getriggert | * keine Messung
V34 1100 23833 2090 50 0,425 0,604 -* 334 getriggert | * keine Messung
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Ver,s\lur-chs- TNa (K) | Tao (K) | T (K) tna (ms) DRA.[-)chLlJ)cekn D}X_-Dtjr%gn T)f—r#cﬁ{( Verruzr?ge- Real;tricons- Bemerkungen
(MPa) (MPa) (MPa) (ps)
V35 1047 2983 2060 75 0,23 0,168 -* 2939 getriggert | * keine Messung
V36 1071 3093 2110 75 0,51 0,461 -* 464 getriggert | * keine Messung
V37 1091 2973 2110 75 0,68 0,665 * 406 getriggert | * keine Messung
V38 1113 3073 2115 75 0,67 0,74. -* 259 getriggert | * keine Messung
V39 1113 3133 2150 > 100 -* - - - spontan * keine Messung
V40 1127 3063 2150 125 0,38 0,61 >0,5 - spontan
V4 1115 3013 2120 81 0,63 0,79 >1,0 - spontan
V4?2 1055 3088 2100 -* - - - - spontan * keine Messung
Va3 1043 3023 2070 o - - ; - keine | erstarrter Troplen
Va4 1063 2923 2070 -* - - - - spontan
V45 1051 2953 2060 > 80 -* - - - spontan * keine Messung
V46 1143 3013 2150 120 0,82 0,83 2,4 - spontan
v47 1126 3033 2140 > 95 ¥ - - - spontan * keine Messung
Va8 1123 3078 2140 35 0,31 0,22 0,59 - spontan
V49 1133 2873 2110 -* - - - - spontan * keine Messung




2. Thermophysikalische Eigenschaften der Versuchsmaterialien

Al,04 Na
Schmelzpunkt ( K ) 2318 371
Siedepunkt ( K ) 3260 1151
kritische Temperatur ( K ) 2503
therm. Leitfédhigkeit ( W/m K ) 6 54 bei T=1070 K
spez. Wadrme ( KJ/Kg K ) 1.46 1.26
Dichte ( Kg/m3 ) 3200 756
dyn. Viskositdt ( Ns/m? ) 0.16
Verdampfungswédrme ( KJ/Kg ) 4000

Oberfldchenspannung ( N/m ) 0.612 0.14




APPENDIX B

Technische Realisierung der Schmelzeinrichtung

Die Aufheizung des Rheniumstrahlungsofens bzw. der Schmelztie-
gel basiert auf dem Prinzip des ohmschen Widerstandes. Die erfor-
derliche elektrische Energie wird an einem Stelltransformator mit
einer sinusfdrmigen AnschluBleistung (200 kVA, 50 Hz) abgegrif-
fen. Der in Abb. A.1 stark vereinfacht dargestellte Wirkschalt-
plan der elektrischen Anlage wird in einen Leistungsteil, einen
Steuer- und Regelteil und in eine MomentanmeBwertdatenerfassung
zur Darstellung, Uberwachung und Einstellung ver8nderlicher Ver-

fahrensgrdBen unterteilt.

- Leistungsteil

Die Befehlsstruktur der Leistungszuschaltung erfolgt liber das
Steuerfeld (13.-14.), der Ger&dteanordnung (1.-2.-4.-5.) und dem
Experimentieranschlu3 (6.-7.-8.). Mit dem verdnderbaren Vorwider-
stand (7.) wird der experimentelle Gesamtwiderstand an die Trans-
formatorkennlinie angepaBt und gleichzeitig das statische Eigen-

verhalten des Stelltransformators (3.) verbessert.

- Steuer und Regelteil

Die manuelle oder automatische Einstellung der Betriebsart des
Stelltransformators (3.) ist am Steuerfeld (13.-14.) w&hlbar. Die
manuelle Ansteuerung ist ein digitales Verfahren der Spannungs-
gréBe und wird vom Steuerfeld (14.) aus geregelt. Die automati-
sche Ansteuerung erfolgt liber ein analoges, lineares Verfahren
und wird durch eine transiente experimentierbezogene Bezugsspan-
nung am Leistungsanzeigefeld (12.) vorgegeben. Nach Erreichen der

EinstellgrdBe ist der Regelvorgang abgeschlossen.
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- MeBwerterfassung

Die physikalischen MeBgréBen kénnen mit Hilfe eines Trennverstlr-
kers (10.) und MeBwandlers (9.) auf einem Magnetplattenspeicher
gespeichert werden. Gleichzeitig k&énnen zugeordnete Parallelab-
griffe zur Regelung, Uberwachung und Einstellung der experimen-
tellen VersuchsgréBen iliber das Anzeigefeld (12.) bzw. Steuerfeld

(13.) verwendet werden.
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APPENDIX C

Korrektur der HENRY-Korrelation hinsichtlich des Strahlungsein-

flusses

Im folgenden soll eine Korrektur der HENRY-Korrelation, unter Be-
ricksichtigung der Strahlung, angegeben werden /52/. In die HENRY-
Gleichung (5-1) wird auf folgende Weise die Strahlung eingefiihrt.
Man definiert den W&rmelibergang zwischen der Wand und der Phasen-

grenzfldche zu

4
e bt

o
H

I

— (c-1)
7_—L‘A—;l4. ) # - /.SA_*

Zur Bestimmung von dient eine Kombination der Nusselt-

min
Beziehung fiir die Naturkonvektion /49/

, 7
Nuw = 0/}5(67"2” >/lf

(c-2)
mit den MeBergebnissen von Farahat /49/, so daB %}lt:
-, . 7
< - 6 A Isue
4" = (49,9 + 4,08 aTsut) e
~ce A Tsee — 725
+ (’7-— e cg = A4 /ses (c-3)

Die Konstante Cg ist von den Stoffwerten des Kiihlmittels und der

Geometrie abh&ngig:
e (22" A
&a DN,

72

(c-4)

Cg wurde so gewdhlt, daB Gleichung (C-3) die MeBergebnisse

von Farahat in der N&he der Sdttigungstemperatur gut wiedergibt,
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Cg = 10"5 1/K2. Zur Bestimmung von ™A4ppwird der Strahlungswdar-

melibergangskoeffizient %S+ zu X H hinzuaddiert.

o = X + X
tof H S St (C-5)

mit

¢ 4
6_80/*éHAu 7;, - /sqf

Str T 4 A - v
/&A’z03+ /qu 1 </w - /sa.v‘) (C-6)

Die Beziehung fiir X ¢4 erhd&lt man unter der Annahme, daB das
Verh8ltnis von Dampffilmdicke zu Tropfenradius sehr klein ist
und man den Strahlungsaustausch wie im Fall zweier unendlich

ausgedehnter, grauer Platten berechnen kann.

Mit

/.
. — ! /
?, ,-/—o# = X 4 (77\, —_ /Sa.TL) = ?l,u./'a.\

(c-7)

erhdlt man eine weitere Gleichung, sodaB Tw bestimmt werden
kann. Bevor (C-7) mit einem "Trial and Error"-Verfahren geldst
werden kann, sind noch einige Umformungen notwendig. Einsetzen

von (C-1) und (C-5) in (C-7) ergibt

G4 _ ¢?ﬁg& / 7;0“; s H 7§aﬂ‘)

a'a4~“’ o ( 7:9h;~/ 4 - 7}?;{)" (72¢ - 7}4f)) (c-8)

Mit

G st

s ?v',/w’v'k

0
|

(c-9)
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folgt daraus
Tt — 7sadt

- = 4 - — (c-10)

Gleichung (C-10) nach T aufgelést ergibt:

Tw-—-— (4—- C;L) (/5“;, on /Sq.w‘) + /St (cor1)

Gleichung (C-11) in (C-9) eingesetzt, ergibt letztendlich:

?;6%H;M_i Cqg = Ci”kﬁ = X lj{ (’(“'C:%)(’Takék/}f_.7b%€)

_ & . #
-+ /(a,:‘f) - /{afj (c-12)

4
Flir eine gegebene UnterkiihlungATSub steht ? min nach Gleichung

(C-3) fest. ¢y kann durch "Probieren" gefunden werden, um mit

Gleichung (C-10) die gesuchte, korrigierte Wandtemperatur T 6 zu

berechnen.
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APPENDIX D

Mathematische Beschreibung des Dampffilmkollapsmodells

Ein starrer, kugelférmiger K&rper taucht in eine unterklhlte
Fllissigkeit ein und ist unmittelbar danach aufgrund seiner An-
fangstemperaturen vollst&ndig von einem Dampffilm umgeben. Nach
einer bestimmten Fallzeit im Kidhlmittel wird durch eine sprung-
hafte Systemdruckerhdhung der Dampffilm um den Kdrper zum Kolla-

bieren gebracht.

Zur analytischen Beschreibung der zweidimensionalen, instationé-
ren Phasengrenzfl8chenbewegung wird das numerische Verfahren der
"Globalen Kollokation" angewendet /64/, /65/. Die globale Kollo-
kationsmethode wurde in diesem physikalischen Zusammenhang erst-
mals von Zijl /64/ zur ndherungsweisen Beschreibung des Zerfalls-
und Wachstumsvorganges einer anfdnglich kugelfdrmigen Dampf- und
Gasblase angewendet. Mit Hilfe dieses Verfahrens wird eine L&sung
der in Frage kommenden Erhaltungsgleichungen an den Kollokations—
punkten der Phasengrenze Dampf-Fliissig herbeigefiithrt. Die Be-
schreibung der instation8ren Grenzflichenbewegung wird fiir eine
horizontal-rotationssymmetrische Dampfblase um einen K&rper ange-
geben. Die Anfangsbedingungen gelten fir eine unendlich ausgedehn
te, inkompressible, reibungsfreie Fliissigkeit. Die Kompressibili-
tdt des Dampfes oder Gases wird bei dér Rechnung berilicksichtigt.
Unter diesen genannten Voraussetzungen, und der Annahme vollsté&n-
diger Wirbelfreiheit (&;= 0), kann man die Gesetze der Potential-
stdérungen inkompressibler Fliissigkeiten anwenden. Anstelle der
Geschwindigkeit muB nun das Potential gs aus den Erhaltungsglei-
chungen beiiimmt werden. Da die Impulsgleichung bereits durch die
Bedingung GO = 0 erfiillt ist, ist die Kontinuit&tsgleichung Be-

stimmungsgleichung fﬁrfﬁ Einsetzen ergibt:
z R
\V, (775 = O (D-1)
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Kombiniert man die Laplace'sche Gleichung fir die Oberfl&chen-
spannung mit der Bernoulli-Gleichung filir den Flissigkeitsdruck
an der Phasengrenzfl8che, so erh8lt man, in Kugelkoordinaten

ausgedrilickt, die dynamische Randbedingung flir den Druck:

9¢ (A G, R D)= o0
Dé ( (AN ' (D-2)
Aus (D-2) erh&lt man die zeitabh&ngige L&sung des Geschwindig-
keitspotentials ¢,‘ (t) = ¢ (Ri(t), 7)‘ i) mit Hilfe der numerischen

Integration

o e %?/u-

Pt | D¢ |4 At

/

1

an den sogenannten Kollokationspunkten N, von denen jeder durch
den entsprechenden Kollokationswinkel i bestimmt ist, siehe
Abb. D.1. Die Bewegung der Phasengrenzfliche, entsprechend

R, (t) = R(Vbi,t), folgt aus der kinematischen Randbedingung, die

die Erhaltung der Masse liber die bewegende Grenzfléche beschreibt:

4| _ 28 1 28 OR
At dr | P, e DJ g oy -0

Gleichung (D-1) sowie die in (D-3) und (D-4) formulierten Randbe-
dingungen werden in Kombination mit dem entsprechenden Gas-, bzw.
Dampfdruck gelést, um die Grenzflichenkontur zu den entsprechen-
den Zeitschritten zu bestimmen.

Die L&sung von (D-1) hat folgende Form:

t+7

Ne 4 |
¢" ({’) =,&Z,=o[z Zi‘(t)j ag (t) Pk (CDSJ') (D-5)

wobei Py die Legendre-Polynome der Ordnung Null und Grad k dar-

stellen und cos W% durch die Nullstellen von PN (cos Jb) vorge-
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geben sind. Auch R wird in Legendre Polynomen approximiert und

| N= 1
: - A . \
Ri(6)= 2 bg () P ()

Die erhaltene Matrix aus Gleichung (D-5) und (D-6) wird fiir jeden
Zeitschritt mit Hilfe einer numerischen Standard-Routine

geldst/67/.

Es gelten folgende Anfangsbedingungen:

¢/’ (o) = O i R, (o) = R (o) (D-7)

- Formulierung der riickstellenden Kr&fte infolge des Dampfdruckes

im Film

Im Falle eines asymmetrischen Dampfblasenkollapses um einen
Tropfen findet eine azimutale Dampfstr®mung, entsprechend dem
Druckgradientenlap/ZHh, im Dampffilm statt Abb D.2 . Dieser Gra-
dient kann unter der Annahme einer Laminar- oder Schichten-
strdmung mit Hilfe der Hagen-Poiseuille'schen-Gesetze approxi-
miert werden. Die ringfdérmige Gas-, Dampfschicht wird durch

hy =h (1 (f, 0 =na,e) =s (f e s(f) =55 - sy
begrenzt. Fir den resultierenden Druckgradienten erh&lt man fol-

gende Beziehung:

2P | Mg & e el Dy
96 Z[ ' /c‘_‘z/. (D-8)

mit G; =7 (1;,,t) als mittlere azimutale Dampfgeschwindigkeit.
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e,

Flir u; 188t sich auch schreiben:
o
— V;

/x_ (D~-9)

/

<
I

o ®
mit vy =V (1i,t) und A; = A (1i,t)

Gleichung (D-9) in (D-8) eingesetzt ergibt:

QE 127 l/’/'
= 2
9 4 ,@/ Aiv' /L/ (D-10)

Durch Integration von (D-10) erh&8lt man fir den Druck p; im

Dampffilm:

/ 2
Pi= Po - % f<—9_§")p4<

A4

N
i

g (ta )

7”0('6) = 70" (0) (D-12)

und der Symmetriebedingung

Oy . 27 - o j tro
e fo=o P |f=1B

Die Gleichungen (D-11 - D-13) werden im Falle reinen Dampfes

(D-13)

numerisch integriert, um &Ap aus Gleichung (D-12) bestimmen zu
kénnen.

In einigen Berechnungen, in denen angenommen wurde, daB um den
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Tropfen sich anstelle von Dampf Inertgas befindet, wurde Glei-

chung (D-12) durch die Isentropenbeziehung ersetzt:

M~—4 (o) S
Va-4 (¢) (D-14)

7’0(‘5) = 700 (0)
mit einem Isentropenkoeffizient von

Die numerischen Integration von Gleichung (D-3) und (D-4) wird
mit Hilfe des Adams & Bashfort-2 /67/ Algorithmus durchgefihrt
wobei der Gradient aus dem vorhergehenden Zeitschritt wie folgt

berilicksichtigt wird, =z.B. fiir Gleichung (D-3):

@; (¢)= @ (t-at)+ 0/5/3'192?%:5

!

(D-16)

-2 At
)¢ t-at

In folgenden Literaturstellen wird ausfiihrlicher auf die mathemati-
schen Verfahren und Algorithmen eingegangen: /26/, /64/, /65/,
/13/, /14/, /75/.
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Abb. D.1 Modellvorstellung zur Kollokationsmethode, hier mit

finf Kollokationswinkeln

Abb. D.2 Modellvorstellung der Dampfstrdémung im Film
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APPENDIX E

EinfluB der Marangoni-Instabilit&t auf die thermische Wechsel-

wirkung

In Kapitel 6.1.2 wird eine Vorvermischung der heifen und kalten
Komponente infolge Marangoni-Instabilit&ten an der Schmelzeober-
fladche in Betracht gezogen. Nachfolgende Uberlegungen sollen
diese besondere Art der Oberfl&chenturbulenz etwas n&dher erlé&u-
tern und im Hinblick auf eine Anfachung einer thermischen
Wechselwirkung diskutieren.

Abb. E.1 zeigt schematisch die grundlegenden Zusammenh&dnge bei
der Herleitung der Marangoni-Instabilitét. Infolge der partiel-
len, hohen Warmeiilbergénge bei der Anndherung der Phasengrenzfl&-
che an die Tropfenoberfl&che, sinkt die Oberfl&chentemperatur des
Tropfens an den "Kontaktstellen" unter die Anfangstemperatur Tg-
Die dadurch hervorgerufene Erhdhung der Oberfl&chenspannung,

6 = 6.'(T), bewirkt eine Grenzschichtbewegung im Tropfen der Dicke<ﬁ
in Richtung des "Kontaktpunktes" /72/, BAbb. E.2

Fiir den Marangoni-Effekt gilt:

L5

(E-1)

A 0 o =
—_— = . =
4

Weiterhin ist

[ = (\r{)z = ('\&(/u)//& (-2)

"t" entspricht der bendtigten Zeit filir die Bildung eines Mikro-
jets.
Gleichung (E-2) in (E-1) eingesetzt und nach der Geschwindigkeit

u aufgeldst ergibt:
(A(T>Z/"‘.(Zf€) 73 (E-3)
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Grenzflacheninstab. {z.B. R-T-Instab. etc.)
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Abb. E.1 Schematische Darstellung der Oberfl&chenturbulenz in-

folge Marangoni-Instabilit&ten

Kontaktstelle

R / Al,05- Oberfldche

Abb. E.2 Geschwindigkeitsverteilung in der Grenzschicht der Dicke )
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Definiert man die treibende Druckdifferenz mit

P

/N w® (E-4)

mn

so ergibt sich flir die entgegen der Oberfldchenspannung entste-

hende Ausbeulung an der Tropfenoberfléche

A('\ ~ (E-5)

&P

folgender minimale Radius

?2 Ezbop}a_

2 - AG\ (E-6)
4 p

Im folgenden sollen in zwei Beispielrechnungen mit Al,043- und

Qw}u =

Fe - Schmelzen die Mb6glichkeiten einer solchen Oberfl&chenturbu-
lenz diskutiert werden.

Folgende Randbedingungen werden zugrundegelegt:

3000 K

Anfangstemperatur der Al,03-Schmelze: Ty

Verdnderung der Oberfl&chenspannung aufgrund

der sinkenden Temperatur: &6 - 25% '6;
Anfangswert der Oberflichenspannung: c?; = 0.46 N/m
Mit einer Wellenl&nge 1 fiir die Stérung von 1 = 1 mm erh&lt man

fiir die Geschwindigkeit u:
, - 3
Upj203 = 1 12 m/s mit z:= 3,9 1073 Ns/m und Po = 2400 kg/m

Fliir&p erhdlt man:

ap = 1,51-103 N/m2
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Daraus ergibt sich fliir den Radius Rouin®

Rmin = 15%/um

Fir die Fe-Schmelze erh&lt man mit T, = 2000 K, Go= 1,69 N/m,
Vo= 3,95 1073 Ns/n?, P, = 6900 kg/m’

einen minimalen Radius fir die Ausbeulung an der Tropfenoberfléche:

Ruin = 72/um

Diese, in relativ vereinfachter Modellvorstellung vollzogene Ab-
schatzung zeigt, daB durch den Marangoni-Effekt verursachte
Stérungen an der Tropfenberfldche durchaus denkbar sind. Dieser
Oberfl&cheneffekt hat dariliberhinaus selbsteskalierenden Charak-
ter, da nach der ersten Bildung einer "Ausbuchtung" der Abstand
Zwischen Schmelzeoberfliche und Phasengrenzfliche verringert wird
und Wirme wieder in verstirktem MaBe {iber die Grenzfliche trans-
portiert werden kann. Dieser Warmellbergang facht die Bewegung
erneut an und erhéht auf diese Weise wieder die Turbulenz an der
Tropfenoberflédche, siehe hierzu die Beobachtungen von Ando /5/

in den Kupfer-Wasser Experimenten.
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APPENDIX F

Makro- bzw. REM - Aufnahmen der Fragmente

Abb. F.1 Makroaufnahme der Fragmente, Versuch V15

Abb. F.2 Versuch V19
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Abb. F.3 Versuch V20

Abb. F.4 Versuch V23
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Abb. F.5 Elektronenmikroskopische Aufnahmen der Fragmente, V3

Abb. F.6 Versuch V3
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Versuch V16

F.7

Abb.

Versuch V16

F.8

Abb.
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Versuch V24

F.9

Abb.

1

Versuch v24

F.10

Abb.
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Abb.

F.11

Versuch Vv30
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Abb.

Abb.

F.13

F.14

Versuch V31

<3

Versuch V31
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