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1. Einleitung

In der Stdrfallanalyse von natriumgekiihlten Reaktoren wird der Fall untersucht,
daB infolge von schweren Reaktorunfillen fliissiges oder dampffdrmiges Natrium

aus dem Primidr—- oder Sekundidr-Kiihlkreislauf oder anderen natriumenthaltenden Be-
hdltern entweicht, in Luft enthaltende Riume eindringt und mit dem Luftsauerstoff
unter grofer Wirmeentwicklung chemische Verbindungen eingeht. Die dabei auftreten—
den Temperaturen und Driicke kdnnen das Reaktorgebiude mit seiner Sicherheitshiille
gefihrden. Dies ist déswegen sicherheitstechnisch von groSer Bedeutung, weil iiber
den Umweg der Natrium-Luft-Reaktion die Wirksamkeit des Containment-Systems eines
natriumgekiihlten Reaktors herabgemindert oder im extremen Fall auBer Kraft gesetzt
werden kann. Um nun die Integritit eines Containment-Systems, d. h. speziell der
Sicherheitshiillen unter allen denkbaren Umstinden garantieren zu kdnnen, missen
die im Falle von Natriumbrinden (Natrium-Luft-Reaktionen) auftretenden Belastun-

gen bekannt sein.

In diesem Bericht werden Temperatur- und Druckverlauf von Natrium—Luft-Reaktionen
als Funktion der Art des Natriumbrandes abgeleitet und Folgerungen fiir die Con-

tainment-Belastung gezogen. Im einzelmen werden die Re:
fiir die verschiedenen relevanten chemischen Reaktionen als Funktion des Reaktor-

storfalls bzw. der Natriumbrandart untersucht.

2. Grundlagen

Bei der Verbrennung von Natrium in feuchter Luft entstehen im wesentlichen folgen-

de Verbindungen:

Kecal
1.) 2Na + O2 > N3202 + 124 —)
2.) Ma+40, + Nao + 104 Xcal
i 2 72 2 mol
1 Kcal
3.) Na + HZO + NaOH + = 3 H2 + 90 —/— ol
Kcal
4.) H2 + Na202 -+ 2NaOH + 80 ——— mol

Der Wassergehalt der Luft ist im allgemeinen im Vergleich zum Sauerstoff klein.

Die beiden letzten Verbindungen (Gl. 3 und Gl. 4) spielen daher fiir die Wirmefrei-
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setzung nur eine untergeordnete Rolle.

Fir die Reaktionen nach Gl. 1 und G1. 2 liegen die Verhdltnisse folgendermaBen:
Solange ein relativ hoher Sauerstoffgehalt der Luft vorhanden ist, 1l3uft die Reak-
tion nach Gl. 1 ab (Natriumperoxyd). Mit zunehmendem Sauerstoffmangel gewinnt die
Reaktion nach Gl. 2 (Natriumoxyd) an Bedeutung. Uber 650°C findet nur noch die
Bildung von Natriumoxyd statt (unabhingig von Luftsauerstoffgehalt). Oberhalb die-
ser Temperatur ist Natriumperoxyd nicht mehr stabil und zerfillt in Natriumoxyd

und Sauerstoff.

Nach einem schweren Reaktorunfall konnen zwei Arten von Natriumbrdnden auftreten:
I. Ein Lachenbrand.

Er entsteht, wenn das fliissige Natrium aus einem Leck verhiltnismiBig langsam
entweicht, an der tiefsten Stelle des Reaktionsraumes eine Lache bildet und mit

dem dariiber befindlichen Luftsauerstoff chemische Verbindungen eingeht.

II. Ein Spritzbrand.

Er entsteht,
a) wenn bereits verdampftes Natrium
oder
b) wenn fliissiges Natrium aus einem unter Druck stehenden Behdlter oder einer

Rohrleitung infolge der Druckdifferenz in den Reaktionsraum gespritzt wird.

3. Theorie des Lachenbrandes

Der Natriumlachenbrand stellt ein heterogenes chemisches Reaktionssystem dar, d. h.
die chemischen Umsetzungen finden nur an der Grenzfliche zwischen dem fliissigen

Natrium und der dariiber befindlichen Luft statt.

Die Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung fiir heterogene Systeme lautet allgemein:

5.)%% =k +F - (B - B)



Hierbei bedeutet:

k den Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizienten

F die Reaktionsfliche (Lachengrifie)

BO die Anfangsmolzahl des gasfdrmigen Reaktanten (Molzahl pro Reaktionsraum)

B den Anteil der Konzentration des gasfOrmigen Reaktanten, der bereits rea-
giert hat.

(BO - B) ist der Augenblickswert der Konzentration der gasfSrmigen Reaktanten
(02 und HZO)

A die Molzahl des Reaktionsproduktes (Na Na,0, NaOH), oder aber auch die

202’ 2
bereits reagierte Molzahl des fliissigen Stoffes (Na)

t die Zeit

Nach Gl. 5 lassen sich fiir die verschiedenen Reaktionsgleichungen (Gl. ! bis 4)
folgende Reaktionsgeschwindigkeitsgleichungen aufstellen:

Flir die Bildung von Natriumperoxyd gilt:

6‘—-—-———-—dN3202=k «F e (0. - 0.)
) T e 1 Oy = 9y)

Die durch diesen Reaktionsablauf erfolgende Abnahme der Sauerstoffkonzentration ist
(nach Gl. 5) durch folgende Gleichung gegeben:
d O2

7.) —— =k, F « (

dt 2 0y)

90 = %
Fiir die librigen Reaktionsgleichungen (Gl. 2 bis 4) lassen sich dieselben Geschwin-
digkeitsgleichungen aufstellen.

Die Sauerstoffanfangskonzentration 0, , ist bekannt; ebenso kann die Natriumlachen-

groBe F als bekannt angesehen werden?oDamit kann mit dem obigen, nach Gl. 5 ange;
schriebenen Gleichungssystem der Reaktionsablauf und durch Multiplikation der pro
Zeiteinheit entstehenden Reaktionsprodukte mit den entsprechenden Wirmetdnungen

die pr6 Zeiteinheit freigesetzte Wirmemenge berechnet werden, wenn man die Reaktions-

geschwindigkeitskoeffizienten kn kennt.



Die Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizienten heterogener Reaktionen lassen sich nur

aus dem Experiment bestimmen.

Nach der allgemeinen Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung (Gl. 5) gilt fiir die Na-

triumreaktionsrate:

d Na
dt

8.) =k « F » (020 -0

2)
L4Bt man eine Natriumlache bekannter GrdB8e in einem offenen Raum reagierem, so ist

der Augenblickswert der Luft-Sauerstoffkonzentration (O 02) = const., = Q

20 ~ 20°
(Der in Reaktion gegangene Sauerstoff 02 wird durch Zustrdmen von Frischluft er-
setzt). Damit ergibt sich nach der Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung (Gl. 8) fiir

den Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizienten:

d Na
dt

9.) k= / F -0

20
Die Grdfen auf der rechten Seite von Gi. 9 sind bekannt, bzw. kdnnen gemessen wer-

den. Damit kann der Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizient k berechnet werden.

Nach 1?]_7'wurde fiir verhidltnismiBig groBe Flichen in ruhender Luft bei konstan-
ter Temperatur folgende, auf die Flicheneinheit bezogene Natrium-Reaktionsrate

gemessen:

1 d Na -5 mol
F dt = 2.9 10 7 e
cm sec

Damit ist (nach Gl. 9) der Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizient:

2,9 « 10 °  mol

k= 22

20 cm2 sec

Bei normalem Luft-Sauerstoffgehalt lduft die Reaktion nach Gl. 1 ab (Natriumper-
oxydbildung). Aus dieser Gleichung erkennt man: Mit zwei Molen in Reaktion gehen-
" dem Natrium geht ein Mol Sauerstoff in Reaktion; daraus entsteht ein Mol Natrium-
peroxyd. Damit sind die Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizienten in Gl. 6 und Gl. 7

k, =k, =

1
1 2 =7 ke



Bei der experimentellen Bestimmung der Natrium—-Reaktionsrate in 17]_7'blieb die
Lufttemperatur und damit die Sauerstofftemperatur konstant. Bei heterogenen Re-
aktionen ist der Reaktionsablauf durch die Diffusionsgeschwindigkeit der gasfdr-
migen Reaktanten auf die Reaktionsfliche bestimmt. Nach der kinetischen Gastheorie
ist die Molekiilgeschwindigkeit proportional der Quadratwurzel der absoluten Tem-—
peratur. Damit sind die mit Gl. 9 bestimmten Reaktionsgeschwindigkeitsfaktoren

noch mit vV T/T, zu multiplizieren.

Damit sind die Reaktionsgeschwindigkeitsfaktoren in Gl. 6 und Gl. 7:

K=k 1,45 - 10 /' mol

! 2 o20 0 cm sec

Um den Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizienten fiir die Bildung von Natriumoxyd (Re-
aktion nach Gl. 2) zu bestimmen, miiBten Brandversuche bei reduziertem Luftsauer-
stoffgehalt durchgefiihrt werden. Solche Versuche wurden bisher noch nirgends durch-
gefiihrt. Daher kann dieser Geschwindigkeitskoeffizient nicht bestimmt werden. Man
kann aber sicher sein, daB er nicht wesentlich von dem der Natriumperoxydbildung
verschieden sein wird, weil die Koeffizienten nur durch die Diffusion des Sauer-
stoffs auf die Natriumlache bestimmt werden. Dies gilt ebenfalls fiir die Natrium-—
hydroxydbildung (Reaktion nach Gl. 3), deren Geschwindigkeitskoeffizienten durch

die Diffusion des Wasserdampfes auf die Natriumlache bestimmt wird.

Wenn man von dem Entweichen radioaktiver Stoffe (z. B. aus dem Containment) absieht,
interessiert der zeitliche Verlauf von Temperatur und Druck nicht so sehr, So sind
z. B. fiir die Auslegung eines Containments nur eventuell auftretende Maximalwerte
von Temperatur und Druck wichtig. Es soll daher hier nur eine Grenzbetrachtung

durchgefiihrt werden.
Als Modellfall soll ein Brand im Na—-2-Reaktor-Containment betrachtet werden.

Zu Beginn des Lachenbrandes ist die Sauerstoffkonzentration (0, - 02) =0, . Bei

20 20
dieser Konzentration liuft die Reaktion nach Gl. 1 ab (Peroxyd). Damit ist nach
Gl. 6 mit dem oben bestimmten Geschwindigkeitskoeffizienten zum Brandbeginn die pro

Zeiteinheit freiwerdende Wirmemenge:



d Na, O

dQ _ Keal 2 "2 _ . 1n~% F Kcal
10.) at 1244 ol dt = 18 10 7 “sac

Man erkennt aus dieser Gleichung, daB die Natriumlache F schon ziemlich gro8 sein
muB, um einen namhaften Energiebetrag freizusetzen. Nimmt man z. B. an: nach ei-
nem schweren Reaktorunfall ist die Betonaussparung am Reaktordeckel mit Natrium
vollgelaufen, dann betrigt die Na-Lache F = 39 mz. Setzt man diesen Wert in

Gl. 10 ein, dann ist die freigesetzte Wirme:

Kcal

dqQ
10.a) dt sec

Die wirmeaufnehmende Oberfliche des Containments betrigt etwa: Fc = 2900 m2;

damit und mit einer angenommenen Wirmeiibergangszahl von
4 cal

2
cm sec Grd
nommene Wirmemenge:

a =10 wird die von der Containmenthiille pro Zeiteinheit aufge-

d Qa _
1) it 2,9 AT

Setzt man Gl. 10.a und Gl. 11 gleich und 13st nach AT auf, so ergibt sich:
ATmax = 240 Grd. Hiermit ergibt sich nach der allgemeinen Gasgleichung eine maxé- v
male DruckerhShung von AP = 0,82 atm. Das bedeutet: bei einer Na~Lache von 39 m
(eine gréBere Lache ist unwahrscheinlich) bleibt der Druck im Containment unter

1 atii.

Die Wirmeiibergangszahl ist zwar mit einer gewissen Unsicherheit behaftet; dafiir
wurden aber die wirmeaufnehmenden Stahleinbauten im Containment nicht beriicksich-

tigt.

Damit kann man nun fiir den Lachenbrand abschlieBend feststellen, daB er fiir ein
Reaktorgebdude keine sehr groSe Gefahr darstellt, da der Druckanstieg, auch bei

groBeren Lachen,.ziemlich begrenzt ist.



4. Theorie des Spritzbrandes

4, 1, Spritzbrand bei dampfférmigem Natriumstrahl

Wird dampfférmiges Natrium in das Containment gespritzt, vermischt es sich mit
der Luft und geht mit dem Luftsauerstoff und dem Wasserdampf in der Luft die Ver-
binduﬁgen nach Gl. 2 und Gl. 3 ein. (Im eigentlichen Reaktionsraum, dem Natrium-
strahl, herrscht eine hdhere Temperétur als 650°C, daher ist als Natrium—-Sauer-

stoff~Reaktion nur die Oxyd—-Reaktion nach Gl. 2 mdglich).
Es treten hier zwei Faktoren auf, die die Wirmefreisetzung beeinflussen, n3mlich

der rein kinetische Reaktionsablauf und der mechanische VermischungsprozeBf im

Strahl. Diese beiden Einfliisse sind nun getrennt zu untersuchen.

4, 1. 1. Der kinetische Reaktionsablauf

Um den Einflu8 des kinetischen Reaktionsablaufs auf die Wirmefreisetzung zu unter-
suchen wird angenommen, der eingespritzte Natriumdampf ist im Strahl, dem eigent-
lichen Reaktionsraum, bereits mit dem Luftsauerstoff homogen vermischt. Es liegt
damit ein homogenes Gemisch der gasférmigen Reaktanten vor. Wir haben es hier al-
so mit einer homogeﬁen Gasreaktion zu tun. Der Ablauf homogener Gasreaktionen wird,
dhnlich wie bei den heterogenen Reaktionen, durch Reaktionsgeschwindigkeitskoeffi-
zienten bestimmt. Sie kdnnen, unter bestimmten Voraussetzungen, im Gegensatz zu
den heterogenen, berechnet werden., Damit eine chemische Reaktion zustande kommt,
missen die einzelnen Gasteilchen zusammenstoRen. Einen Zusamménstoﬂ von Molekiilen
kann nach der kinetischen Gastheorie nur fiir den Fall vorausgesagt werden, daB nur
zwei Molekiile am Zusammenstof beteiligt sind (bimolekulare Reaktion). Aus der Re-
aktionsgleichung (Gl. 2) erkennt man, daB hier eine trimolekulare Reaktion vorliegt;
d. h, fiir das Zustandekommen dieser Reaktion miissen drei Molekiile zusammenstoBen.
Die Wahrscheinlichkeit, daB zwel Molekiile am Ort eines dritten zusammenstofen
hingt davon ab, welcher Teil des betrachteten Gesamtvolumens von den dritten Mole-
kiilen eingenommen wird. Die Zahl der DreierstdBe verh#lt sich zur Zahl der Zwei-
erstbBe wie das von den (dritten) Molekiilen erfiillte Volumen zum Gesamtvolumen. Da
nun in einem Gas von Atmosphirendruck die Molekiile etwa 10-mal soweit voneinander

entfernt sind wie sie selbst groB sind, betrdgt dieses Volumverhdltnis etwa



1 : 1000; d. h. Dreierstdfie sind tausendmal seltener als ZweierstdBe. Hieraus
ergibt sich, da8 trimolekulare Reaktionen sehr selten sind. Diese Reaktionen
schlagen gewShnlich einen anderen Weg ein; ihr Endzustand wird meistens als

eine Folge nacheinander verlaufender dimolekularer Reaktionen erreicht. Bei der
Bildung von Natriumoxyd st88t demnach zunichst ein Natriumatom mit einem Sauer-
stoffmolekiil zusammen, das in diesem Zwischenzustand befindliche Gebilde stdSt
nun mit einem weiteren Natriumatom zusammen. Hieraus entsteht dann Natriumoxyd
als Endprodukt. Der gesamte Reaktionsablauf dauert daher doppeltsolange wie eine

einfache dimolekulare Reaktion.

Der Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizient dieser Reaktion besitzt damit den hal-

ben Wert einer einfachen dimolekularen Reaktion.

Nach obigen Ausfiihrungen l#uft die Natrium-Sauerstoff-Reaktion im Na-Dampfstrahl

folgendermaBen ab:

1
Na + OZ d NaO + 5 O2
12.) { ¥a +%02 >  NaO
Na + NaO -+ NaZO

Fir die bimolekulare Reaktion zwischen dem Zwischenzustand (Na0) und dem Natfium

gilt folgende Reaktionsgleichung:

A4

Na + NaO ++ Nazo

r

Setzt man voraus, daB es sich hier um ein dynamisches Gleichgewicht handelt, so

gilt nach dem Massenwirkungsgesetz:

13.) =



Hierbei ist:

kv der Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizient fiir die Vorwidrtsbildung
kr der Reaktionsgeschwindigkeitskoeffizient fiir die Riickbildung

K die Gleichgewichtskonstante

Nach van't Hoff und Arrhenius gilt fiir ein im Gleichgewicht befindlichen System

(in Gasphase) :

d1lnK

E
14.) =
dT k;f

Hierbei ist:

T die absolute Temperatur
R die Gaskonstante

E die innere Energie des Systems

Gl. 14 148t sich unter Beriicksichtigung von Gl. 13 schreiben:

dink dlnk E ~-E
v T

- v r
15.) —7 T Tar RTZ

Es soll hier nur die Vorwdrtsreaktion betrachtet werden. (Das Gleichgewichts-

problem wird spiter behandelt.)

Damit ergibt sich aus Gl. 15 :

dlnk E
v

-V
15.a) 7 5

Diese Gleichung integriert und entlogarithmiert ergibt fiir den Reaktionsge-

schwindigkeitskoeffizienten:



- 10 -

Hierbei ist Ev die Aktivierungsenergie, das ist die Energie, die die Molekiile
mindestens besitzen miissen, wenn sie beim ZusammenstoB reagieren sollen. H ist
der Hiufigkeitsfaktor; gaskinetisch gibt er die Zahl der ZusammenstBe der Mole-
kiile pro sec in der Volumeneinheit bei der Einheitskonzentration ( 1 Molekiil pro

cm3 ) an.

Formal ist der Hiufigkeitsfaktor durch folgende Gleichung gegeben:

F+
qu Na20
h FNaFOZ

17.) H=

Hierbei ist k die Boltzmannsche Konstante, h das Planksche Wirkungsquantum,

FNa und FO2 sind die Verteilungsfunktionen des Maxwell-Boltzmannschen Ge-
schwindigkeitsverteilungsgesetzes fiir die Ausgangsstoffe Natrium und Sauerstoff;
F§a20 ist die Verteilungsfunktion des zum Reagieren angeregten Zustandes, aus
dem dann das Reaktionsprodukt Natriumoxyd hervorgeht.

Die Verteilungsfunktionen haben folgende allgemeine Form:

18.) F=F_ F_F

t _r _s
T RS
Hierbei bedeuten T, R, S : Translation, Rotation und Schwingung. t, ¥, s sind

die Anzahl der Freiheitsgrade.

Ein Molekiil mit N Atome hat 3 N Freiheitsgrade. Hiervon entsprechen drei der
Translation, zwei der Rotation und (3 N - 5) der Schwingung. Der zum Reagieren

angeregte Zustand hat fiir die Translation und Rotation dieselbe Anzahl der Frei-

heitsgrade wie die normalen Molekiile. Fiir die Schwingung eines weniger, weil
ein Freiheitsgrad der Schwingung infolge der Anregung der Molekiile verlorengeht.

Demnach ist fiir den zweiatomigen Sauerstoff: t = 3, r = 2, s = 1; fiir das ein-
atomige Natrium: t = 3, r = 0, s = O; fiir den zum Reagieren angeregten Zustand,

aus dem dann das Natriumoxyd hervorgeht: t = 3, r = 2, s = 3,

Fiir die weitere Rechnung wird angenommen, daB im Natriumdampfstrahl gerade die




..]1_

Siedetemperatur von Natrium T X 1200°K herrscht. Damit sind die Geschwindig-
keitsverteilungsfunktionen: Fiir einen translatorischen Freiheitsgrad:

FT v 8. 108, fiir einen rotorischen Freiheitsgrad: FR ~ 40, fiir einen Frei-
heitsgrad der Schwingung: FS % 1. (Auf eine genaue Berechnung der Freiheits-
grade wurde verzichtet, da die Berechnung des Geschwindigkeitskoeffizienten

nach Gl. 16 doch nur eine N#herung darstellt.)

Damit wird:
e
FNa20

FNat02

% 0,2 « 1028

-16 erg/grad

Mit der Boltzmannschen Konstante k = 1,38 + 10 , dem Plankschen

Wirkungsquantum h = 6,625 - 10-27 erg sec und der obigen Strahltemperatur wird:
3 1

KTy _ e . o131
( h ) = 2,5 10 sec

. . ) . < . . . . . Molekii
Diese beiden Werte in Gl. 17 eingesetzt und die Einheitskonzentration Molekiil

mit der Lohschmidtschen Zahl L = 6,22 - 1023 in das fiir den praktischen cm

Gebrauch bequeme MaB mol/lit umgerechnet ergibt fiir den Hiufigkeitsfaktor:

7 lit
mol sec

Hay 3+ 10
Reagieren freie Atome mit Molekiilen, das ist hier der Fall, dann betrigt nach

Hirschfelder die Aktivierungsenergie etwa 7 7 der Bindungsenergie des Molekiils.,
Kcal

Die Bindungsenergie des Sauerstoffs betrigt 117 -1 damit ist die Aktivie-
rungsenergie: E_ = 8,2 Keal . Damit, mit der Gaskonstanten R = 1,987 —cal__
v mol ' + mol grd

und dem oben berechneten Hiufigkeitsfaktor wird der Reaktionsgeschwindigkeits-

faktor nach Gl. 16: k_ % 100 it
; v mol sec

Reaktion iliber einen Zwischenzustand (Na0) ablduft, ist der vollstdndige Reaktions-

. Da nun, wie schon bemerkt, die Natrium-

geschwindigkeitskoeffizient:

6 6 lit
k * 10 =0,5'10 m

=1
W 2



- {2 -

Fiir das aus dem Zwischenprodukt (NaO) und Natrium sich bildendem Natriumoxyd

gilt folgende Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung:

d [ Na07
- T2 T +
19.) g = kvw /[ Na/ ]/ Naq;7
Die Sauerstoffkonzentration der Luft betrigt: Zsz_T = 0,9 - !0-2 %%% .

Nimmt man den Extremfall an, es befinde sich im Natriumdampfstrahl-Luftgemisch

soviel Natrium, daB der gesamte, im Strahl befindliche Sauerstoff reagieren kann,

dann betrdgt die Natriumkonzentration 1?Na47 = 3,76 10—2 m°1/11t. Damit ist
nach den Reaktionsgleichungen (Gl. 12) : 1?Na_7* = 1,88 « 10—2 %%% und

- 5 + -2 mol
_/_ NaO__/ = 1,88 10 —ii—'t'

zienten in Gl. 19 eingesetzt, ergibt folgende Natriumoxyd-Reaktionsrate:

. Diese Werte mit dem obigen Geschwindigkeitskoeffi-

: d Na,0 2 mol

dt = 1,77 - 10 lit sec

Nach der Reaktionsgleichung (Gl. 2) ist in dem betrachteten Reaktionsgebiet nach
der vollstindigen Verbrennung die Natriumoxydkonzentration doppelt so hoch wie es

die urspriingliche Sauerstoffkonzentration war.

Damit betrigt die gesamte Reaktionszeit:

_2+0,9 -« 1072

R 1,77 - 10%

t

sec = 1,06 - 10-4 sec 3 100 usec

Man erkennt hieraus: Der rein kinetische Reaktionsablauf der Natriumdampf-
Sauerstoff-Reaktion erfolgt sehr schnell (im u-sec-Bereich). Es liegt daher
die Vermutung nahe, daB nicht der chemische Reaktionsablauf, sondern der wahr-
scheinlich viel langsamere mechanische VermischungsprozeB im Strahl die Wirme-

freisetzung bestimmt,



_13_

4, 1, 2, Die Strahlmechanik (Natriumdampfstrahl)

Der Natriumdampfstrahl ist, abgesehen von sehr kleinen Str&mungsgeschwindigkei-
ten, kurz nach Leckaustritt voll turbulent. Infolge der turbulenten Bewegung ver-
mischt sich der Strahl mit der umgebenden Luft. Dadurch wird aus der Strahlumge-
bung Luft mitgerissen. Der Strahl verbreitet sich dadurch stromabwirts; die durch
den Strahlquerschnitt transportierte Fliissigkeitsmenge nimmt mit zunehmender Ein-
dringtiefe zu, wihrend die Strahlgeschwindigkeit abnimmt. Fir eine gute Vermischung
der im Strahl befindlichen Luft mit dem Natriumdampf sorgt die intensive Strahl-
turbulenz. Die Wirmefreisetzung wird damit nur durch die pro Zeiteinheit in den

Natriumstrahl einflieBende Sauerstoffmenge bestimmt. Sie gilt es nun zu berechnen.

Beim Natriumdampfstrahl handelt es sich, strdmungstechnisch gesehen, um freie Tur-
bulenz. Alle Probleme der freien Turbulenz haben Grenzschichtcharakter; d. h. ge-
ringe Erstreckung in Querrichtung im Vergleich zur Lingsrichtung und einen grofen
Geschwindigkeitsgradienten quer zur Hauptstrdmungsrichtung. Zur rechnerischen Be-
handlung kann daher die Prandl'sche Grenzschichtgleichung (vereinfachte Navier-
Stokessche-Gleichung) in Verbindung mit der Kentinuitdtsgleichung herangezogen
werden. Es wird nun von vornherein angenommen, da8 es sich beim Natriumdampf-
strahl um eine volumbestindige Fliissigkeit handelt. Dichtednderungen werden daher
nicht berilicksichtigt. Die hier durchgefiihrten Rechnungen gelten daher nur fiir
Strahlgeschwindigkeiten bis etwa 150 m/sec geniigend genau. Der Druck im Dampf-

strahl ist konstant ndmlich gleich dem Druck seiner Umgebung.,

Es wird ein runder (rotationssymetrischer) stationirer Strahl betrachtet. Damit

kann das Problem als ebenes behandelt werden.

Hierfiir lautet die Prandl'sche Grenzschichtgleichung:

S

du du 3t

+ — 2  —

1
20.) u;}z v ot ; r

und die Kontinuititsgleichung:

du + v

21.) E(_ 'a_- = 0
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Hierbei ist u die Geschwindigkeitskomponente in x-Richtung (Strahllidngsrichtung),
v die Geschwindigkeitskomponente in r-Richtung (Strahlquerrichtung), p die Strahl-

dichte und 1 die Schubspannung der turbulenten Scheinreibung.

Die Randbedingungen sind:

Ju

fir r 5—;

[]
Q
W
(o}
L]
(e}

fir r

]
8
[+
]
(o}

Um das Gleichungssystem (Gl. 20 u. 21) integrieren zu kdnnen, muB die turbulente
Schubspannung 1t durch die Hauptbewegung ausgedriickt werden. Dies ist nur durch
halbempirische Ansitze mdglich. Unter den verschiedenen existierenden Ansitzen
eignet sich fiir den Fall der freien Turbulenz besonders der Prandl'sche Austausch-

ansatz.

Er lautet:

R - L, Ju
u |, -—
max min® 9r

Hierbei bedeutet b die Breite der Vermischungszone der turbulenten Fliissigkeits-

ballen (Strahlbreite) und

23.) €e =H «Db - (umax - umin)

die turbulente AustauschgroBe, die iiber die Strahlbreite b konstant angenommen
wird und somit nur von X abh‘éngt.‘umax und Uoin sind die Maximal- bzw. Minimal-
geschwindigkeiten an der Stelle x (in Strahlmitte bzw. Strahlrand). Der Druck im
Strahl ist, wie schon bemerkt, annihernd konstant. Daher muB der x-Impuls iiber

den gesamten Strahlquerschnitt integriert wunabhingig von x gleich konstant sein.

Damit gilt:
@

26,) I =21 «p >« | u2 r dr = const.
o

Unter der Annahme affiner Geschwindigkeitsprofile (Profile u (x,r) kOnnen zur



- 15 -

Deckung gebracht werden, wenn sie mit bestimmten MaBstabsfaktoren dimensionslos

gemacht werden), kann man Gl. 24 folgendermaBen schreiben:

)2 . 57 dr = const.

2% a) IT=21 +p+ul _ +b% |
0

u
max (U
ma

o

X

FaBt man in Gl. 24 a) alle Komstanten zu einer einzigen Z, zusammen, so ergibt

1
sich fiir den Impuls:

2
25.) 1= Z1 pru b

Am Strahlrand ist die Lingskomponente der Geschwindigkeit (umin) nahezu null,
Damit wird, den Wert von U ox 3US Gl. 25 in Gl. 23 eingesetzt und (H - Zl) zu
einer neuen Konstanten Z zusammengefaft:

§
26.) € =12 I
: p

Damit wird die Schubspannung (Gl. 22):

I Jdu
27.) 1 = Z o T

Mit diesem Ansatz fiir die Schubspannung ergibt sich als L8sung der Gln. 20 und
21 die Lingskomponente der Geschwindigkeit zu (Die L8sung des Gleichungssystems
erfolgt durch Einflihren einer Stromfunktion und soll im einzelnen hier nicht er-

Srtert werden) sz;7 :

3 1 1

28.) we=gTE x T )

Anmerkung: Diese Gleichung gilt erst nachdem sich das Geschwindigkeitsprofil aus-

gebildet hat. Dies ist erst bei x & 5° d der Fall (d = Leckdurchmesser).

Der MengenfluB pro Zeiteinheit durch den Strahlquerschnitt an der Stelle x ist
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allgemein:

o

29.) S+ =27 p [ ur.dr
o}

Die Geschwindigkeitskomponente u aus Gl. 28 in Gl. 29 eingesetzt und integriert

ergibt:

dq = L] L] L 2 —I- L J
30.) & = 8w « Z + p v 5 x

Die Konstante Z ist nur experimentell bestimmbar. Ihr Wert betrdgt Z = 0,021 / 3;7.
Es sei angenommen, ein Natriumdampfstrahl trete nach einem Reaktorunfall aus dem
Core durch einen runden Leckquerschnitt von G = 10 cm2 mit einer Anfangsgeschwin-
digkeit von u = 100 E%E . Damit ist die Tiefe, bei der sich das Geschwindigkeits-
profil ausgebildet hat, X, & 5+da 17,5 cm.

Sieht man den Strahl als beendet an, wenn seine Mittengeschwindigkeit U auf

1 Z der Anfangsgeschwindigkeit abgesunken ist, dann ist die Eindringtiefe (mach

Gl. 28) x, = 17,5 m.

Der kinematische Impuls betrigt:

1
Die Dichte des Natriumstrahles ist: p = 1,2 5% .
m

Mit diesen Werten wird nach Gl. 30 der MengenfluB am Ende des Strahles (bei

x=17,5m) :

dg _ kp
at 10,3 sec

Die durch das Leck tretende Fliissigkeitsmenge (reiner Natriumdampf) ist:
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qua

= ° . - _1<.2 = Sml
dat Gepu, = 0,12 sec  sec

Die in den Strahl zwischen x = 17,5 cm und x = 17,5 m eintretende Sauerstoff-

menge ist damit:

dq
02 _ - = kp _ mol
i = 0,22 (10,3 - 0,12) = 2,24 sec 70 sec

Das bedeutet: Die in den Strahl von der Seite her einstrdmende Molzahl des Sau-
erstoffs ist l4-mal grdBer als die in den Strahl einstrdmende Natriummolzahl. Die-
ses Verhiltnis bleibt auch fiir andere Strahlgeschwindigkeiten erhalten, da nach
Gl. 30 die zuflieBende Sauerstoffmenge proportional der Wurzel des Impulses ist;

dieser aber wiederum ist proportional dem Quadrat der Geschwindigkeit.
Hieraus ergibt sich das wichtige Ergebnis:

Die Wirmefreisetzung beim Vorliegen eines Natriumdampfstrahles wird nur durch
den pro Zeiteinheit eingespritzten Natriumdampf bestimmt, da die im Strahl vor-
handene Sauerstoffmenge in jedem Fall viel grofBer ist als die Natriummenge. Vor-—
stehend hat sich ergeben, daB die Reaktionszeit sehr kurz ist, damit kann so ge-
rechnet werden, als wiirde das eingespritzte Natrium augenblicklich reagieren. Da-

mit ist die Reaktionsrate praktisch gleich der Einspritzrate.

Damit ist die pro Zeiteinheit freigesetzte Wirmemenge fiir den Dampfstrahl:

d Kecal dqNa
31.) -&% = 104 K24 . 44

Fiir das obige Beispiel ist damit:

dQ _ 520 Kcal

dt sec

Ein Vergleich dieser freigesetzten Wirmemenge mit dem Lachenbrand ergibt, daB bei

einer Lache von F = 29 m2 dieselbe Wirmemenge freigesetzt wird.
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4. 2. Spritzbrand bei fliissigem Natriumstrahl

Wahrend sich beim gasfdrmigen Natriumstrahl an der instabilen Grenzschicht Wir-

bel bilden, die Umgebungsluft in den Strahl hineinziehen, ist dies beim fliissigen
Strahl nicht der Fall. Hier entsteht, durch die Reibung an der Grenzschicht Strahl-
Umgebungsluft angefacht, zundchst auf der Strahloberfliche eine Wellenbewegung. In
den Wellentdlern ist die Geschwindigkeit der anstrdmenden Luft kleiner, auf dem Wel-
lenberg grtfer als die mittlere Anstrdmgeschwindigkeit. Damit ist, nach der Ber-
noullischen Gleichung, der Druck auf dem Wellenberg kleiner als im Tal, Dies fiihrt
dazu, daB sich die einzelnen Wellen aufschaukeln. Ab einer bestimmten Amplitiden-
hthe kdnnen sie von der Oberflichenspannung nicht mehr zuriickgetrieben werden. Die
Wellen werden instabil und 18sen sich ab. Aus den abgeldsten Wellen bilden sich
Tropfen, die in erster Niherung, die Wellenldnge der abgeldsten Wellen als Durch-
messer haben. Durch diesen AblSsungsvorgang wird der Strahl letztlich ganz in
Tropfen aufgeldst, was eine sehr viel gr8Bere Oberfliche gegeniiber dem gesunden
Strahl ergibt. An dieser so vergrdferten Oberfliche findet dann eine heterogene

chemische Reaktion wie beim Lachenbrand statt.

Die Rechnung liuft damit darauf hinaus, die Wellenbewegung am Strahl auf die In-
stabilitit der Wellen zu untersuchen und insbesondere die Wellenlinge und damit
die Tropfengrtfe zu bestimmen. Daraus kann dann die Reaktionsfliche bestimmt und

die Wirmefreisetzung nach den Gesetzen der heterogenen Reaktionen berechnet werden.

Die Bewegung des z#hen Natriumstrahles wird durch die Navier-Stokessche-Gleichung

beschrieben.
Sie lautet (in Vektorform) :
D}O _

32.) = -

1
Dt 5 grad p + v » AYD

Hinzu kommt die Kontinuitidtsgleichung. Sie lautet fiir inkompressible Fliissigkeit:
33.) diviHd =0

Hierbei ist p die Dichte, p der Druck, V die kinematische Zihigkeit, A der



- 19 -

D
Dt
chen bezogene Beschleunigung und ist durch folgende Gleichung gegeben:

8 . . , . , ,
Laplace~Operator., =—— bedeutet die substantielle, d. h die auf ein Masseteil-

34,) %o = -24:’:-0+10° (grad) W

Hierbei bedeutet W)(grad))}) den Beschleunigungsanteil, der dadurch entsteht, da8
Fliissigkeitsteilchen an Orte mit anderer Geschwindigkeit kommen und %%pden Be~
schleunigungsanteil, der durch die zeitliche Anderung des Strémungszustandes am
Orte selbst entsteht. Die Navier-Stokessche-Gleichung kann bis jetzt nicht all-
gemein integriert werden; es existiert bis jetzt fiir keine der bekannten Strd-
mungsarten von ihr eine vollstdndige L&sung. Man ist daher, wenn man zu einer L&-
sung des vorliegenden Problems kommen will, von vornherein gezwungen, die Glei-

chung zu vereinfachen.

Physikalisch stellt die Navier—Stokessche-Gleichung fiir jeden Augenblick das
Gleichgewicht der an einem Fliissigkeitsteilchen angreifenden Krdfte dar. Die auf
der rechten Seite der Gl., 32 stehenden Glieder grad p und p » V * AMistellen die
Druckkraft bzw. die Reibungskraft dar. Die auf der linken Seite der Gleichung
stehenden Glieder p ( %%p+ KX grad) 0 ) stellen die Beschleunigungs—, bzw. Trig-
heitskridfte dar. In vielen Fidllen iiberwiegen die Trigheitskrdfte (bei groBen
Strdmungsgeschwindigkeiten oder kleinen Zihigkeiten, also bei groB8en Reynoldschen
Zahlen), oder die Reibungskraft (bei kleinen Str8mungsgeschwindigkeiten oder gro-
RBen Z3higkeiten, also bei kleinen Reynoldschen Zahlen). Damit kann im einen oder
anderen Fall die einen oder anderen Glieder in der Navier-~Stokesschen-Gleichung
vernachldssigt werden. Nun ist die Zihigkeit von Natrium bei 500°¢C (diese Tempe-
ratur soll hier zugrunde gelegt werden) verhdltnismifig klein, so daB, wenn man
eine untere Strahlgeschwindigkeitsgrenze festlegen wiirde, der Fall der groBen
Reynoldschen Zahl gegeben wire. Trotzdem kann hier das Reibungsglied nicht ver-
nachlidssigt werden und zwar aus folgendem Grund: Es sollen hier die physikalischen
Vorginge in der Grenzschicht Strahl-Umgebungsluft besonders gut beschrieben werden.
Dies setzt aber voréus,'daB die Randbédingungen wirklicﬁkeitsgetreu in die Rech-
nung eingesetzt werden. Die Randbedingungen lauten, daB in der Grenzschicht die
Geschwindigkeitskomponentenrvon Luft und Natrium gleich sein miissen. Dies wiederum

setzt Haften der Luft auf dem Strahl voraus. Haften ist aber nur bei einer zdhen
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Fliissigkeit m8glich, daher darf hier die Z#higkeit und damit das Reibungsglied
nicht vernachldssigt werden. Man ist daher gezwungen, nach einer anderen Verein-
fachung der Navier—Stokesschen—-Gleichung zu suchen. Abschitzungen ergeben, daB8
mit den fiir Natrium giiltigen Werten der Zihigkeit, der Oberflichenspannung und
der Dichte die Amplituden der Wellen klein sein werden gegen die Wellenlinge. Da-
uﬁé ist der nichtlineare Beschleunigungsanteil X)(grad) %) in Gl. 34 klein gegen

]

Ers und kann damit gegen diesen vernachldssigt werden.

Damit lautet die Navier-Stokessche-Gleichung (Gl. 32) -

am - —-—l— * *
35.) 3t - % grad p+ v * AYD

Es wird nun wieder ein runder Natriumstrahl angenommen; daher ist es zweckmifig,

die verwendeten Gleichungen in Zylinderkoordinaten umzuformen.

Damit lautet:

PN et o PRI My 2 P Vg L
die Navier—Stokessche-Gleichung (Gl. 35) :

du
?B L _l. e E.I_)_ + v /__a..z_tl + _1. . a(r —a?) /
at p ax - axz r 3 r —
35 a) { A TCON
AY. = e l o ..a.g 4 v — 8 v < r ar 7
at P or axz o r —

die Kontinuitdtsgleichung (Gl. 33)

o

3

Lan)

rv)

T

36.)

+
|
.

%1

Qv

Hierbel ist u die Geschwindigkeitskomponente in x-Richtung (Strahlhauptrichtung)

und v die Geschwindigkeitskomponente in r-Richtung (Querkomponente).

Das Gleichungssystem (Gl. 35 a und 36) ist linear, daher lassen sich die Gesamt-

18sungen additiv aus Teill8sungen zusammensetzen. Die Geschwindigkeitskomponenten
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setzen sich zusammen aus einem Anteil der idealen (reibungsfreien) Fliissigkeit

und einem Anteil,der die ZZhigkeit beriicksichtigt.

Damit setzen sich die allgemeinen L8sungen der Gln. 35 a und 36 folgendermaBSen

zusammen:

37.) !

Hierbei bedeutet der Index 1 Geschwindigkeitskomponenten der idealen Fliissigkeit,

2 Zusatzkomponenten als Folge der Zihigkeit.

Der ideale, reibungsfreie Anteil der Stromung ist wirbelfrei, daher existiert
fiir ihn ein Geschwindigkeitspotential ¢, welches der Potentialgleichung

A$p = O geniigt. In Zylinderkoordinaten geschrieben:

3¢
38.) 220 L1020 =0
) 2 r or
X

Fiir die Geschwindigkeitskomponenten der idealen Fliissigkeit gilt:

- 3% - 99
1 9x

(53
o
.
A A
[+

1

Die Beziehung zwischen den Geschwindigkeitskomponenten u, und Voo die die ZZhig-

keit berilicksichtigen, ist durch die Kontinuit3tsgleichung (Gl. 36) gegeben.

o(r * v,)
* _——.—_—2.— - o

Ju
2 1
40.) ax * T ar

Diese Gleichung wird von folgenden Ansitzen erfiillt:
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Hierbei ist ¥, ebenfalls wie das Potential, eine Funktion des Ortes und der Zeit.

Setzt man die Geschwindigkeitskomponenten von Gl. 41 und Gl. 39 unter Beachtung
9A¢

von Gl. 37 in die Gl. 35 a ein und beachtet, daB A U = e = 0 und
A v, = %%2 = 0 ist, so erhdlt man fiir ¥ folgende Differentialgleichung:
2 2
sy 2¥ 1Ay _ 1 oy

2 2
3 ¢ 2 1 9

43.) =4 + g+ gl = 0
)4 or

Es ist nun von vornherein angenommen, daR der Strahldurchmesser groB ist gegen
die Wellenamplituden. Damit handelt es sich um, auf der Strahloberfliche fort-
schreitende, ebene Wellenziige. Die Ortsabhingigkeit der Wellen ist daher tri-
gonometrisch‘ifA * cos (kx);j oder was dasselbe aber bequemer ist, exponentiell
imaginir anzusetzen. Die Zeitabhingigkeit der Wellen wird rein periodisch mit

i
dem Faktor e wt angesetzt,

Damit kdnnen fiir die Gln. 42 und 43 folgende Ldsungsansitze gemacht werden:

45.) ¥ =¥ (r) - ef KX+ 0O

45.) 6 =6 (r) ei (kx + wt)

Hierbei ist k die Wellenzahl und w die Kreisfrequenz.

Gl. 44 in Gl. 42 und Gl. 45 in Gl, 43 eingesetzt ergibt folgende zeitfreie

Gleichungen:
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2
46.)9—L§—El-%~9-%§ﬂ-(k2+%)w(r)=o
dr

2
47.) $208)

L4 (r) .2 _
dr k ¢ (r) = 0
dr

1
T

Dies sind zwei Bessel'sche Differentialgleichungen. Die allgemeine L&sung der

Gl. 46 lautet:

48.) ¥(r) = r { C2 + I (Ir) +C, - XK, (1r) }

1 4 1

mit

49.) 12 = (2 + 2

Die allgemeine L&sung der Gl. 47 lautet:

50.) ¢(r) = Cl . I0 (kr) + C (kr)

3 %o

Hierbei sind C] . C2 , C3 und C4 Konstanten, Io~und I1 sind modifizierte Bessel-~

funktionen erster Art nullter bzw. erster Ordnung, KO und K1 sind modifizierte

Besselfunktionen zweiter Art nullter bzw. erster Ordnung. Die Besselfunktionen

K. und K, sind fiir r = O nicht endlich; da aber fiir r = 0 (Strahlmitte) eine

O i
endliche Geschwindigkeit herrscht, kdnnen K.o und K, keine LSsung des Problems
sein.

Damit lauten die Ldsungen von Gl. 42 und 43:

i (kx + wt)

51, ¥=C, «r » I (1r) = e

2 i

i (kx + wt)

52.) ¢ = C, - IO (kr) » e

1

2 38 2
3x *3r ’ox
Gln. 41, 39 und 37 die Geschwindigkeitskomponenten zu:

Mit den Ableitungen und %% ergeben sich unter Beriicksichtigung der
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I.(1lr) .
53.) u={1ik s C I (kr) +C, L—_‘_r_ +1-1 a7 Jel (kxut)
54.) v={k=+C - I (kr)-ik-=-C, I (ir)} ol (kx + wt)

Als Randbedingungen werden spidter die in der Grenzschicht wirkenden Spannungen

und Driicke bendtigt.

Druck im Strahl:

Der Druck im Strahl hidngt mit dem Potential ¢ durch die verallgemeinerte Ber-
noullische Gleichung zusammen. Vernachldssigt man dort das Schwerepotential und,
wegen der zu erwartenden kleinen Amplituden der Wellen, das Geschwindigkeitsglied,

dann ist der Druck gegeben durch:
55.) p = - p °

Gl. 52 nach t differenziert und in Gl. 55 eingesetzt ergibt:

56.)p=~p ¢ w ¢ C] . Io (kr) et (kx + wt)

Normalspannung des Zihigkeits—-Spannungstensors:

Die Normalspannung ist allgemein gegeben durch:

ov
57.) L 2p ¢ v 37

Gl. 54 nach r differenziert und mit Gl. 56 zusammen in Gl. 57 eingesetzt ergibt:

wC

58.) P, = 2pv 17'531

IO (kr) - k2 . C] . I; (kr) - ikl Czll (11_)—-/- el(kx+wt)

Tangentialspannung des Zihigkeitsspannungstensors:

Die Tangentialspannung auf der Strahloberfliche ist allgemein gegeben durch:
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v,
xX’'r = a

3
59.) p =0 v Go+ % O

Wegen der zu erwartenden kleinen Amplituden, kann sie null gesetzt werden. a ist

hierbei der Strahlradius.

Die Geschwindigkeitskomponenten (Gl. 53 und 54) nach r bzw. x differenziert und

in Gl. 59 eingesetzt ergibt:

I, (la) (12 + kz)

i
60.) C, = C
b2 5 12 I, (ka)

Oberflichenspannung:

Die Oberflichenspannung einer Fliissigkeit ist allgemein gegeben durch (in Zylin-

derkoordinaten) :

9 2
61.) Pg =~ ° (u+a —5 )
Hierbei ist 8 die Oberflichenspannung in Ruhelage und u die Verriickung der Ober-
flichenteilchen aus der Ruhelage (Auslenkung).

Die Auslenkung p ist durch das Zeitintegral der Quergeschwindigkeit gegeben.

Damit gilt:

(=Y

N

-3
=
]

Sy

<
.
=]
9]

v aus Gl. 54 eingesetzt, nach t integriert und in Gl. 61 eingesetzt ergibt:

2

== (1-%%. 42
63.) p, = = (1-% «a)y
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64.)u=-:T1—(-_/_—ic ¢ I, (ka) - C i (kx + wt)

1 1 I] (1a)_7.e

2

Damit sind die physikalischen Vorginge am Strahl mathematisch beschrieben.

Die Umgebungsluft:

Durch die Haftung an der Strahloberflidche wird die Umgebungsluft mitbewegt. Wenn
man von kleinen Randwirbeln absieht, stellt die gesamte mitbewegte Luft ein wir-
belfreies Strémungsgebiet dar. Es handelt sich damit hier um eine Potentialstrd-—

mung, welche ein Geschwindigkeitspotential Hﬁbesitzt.

Da der Strahl als zeitlich konstant angenommen wird, gilt die zeitfreie Poten-
tialgleichung (in Zylinderkoordinaten) :

J;
a(r - -?—i)
ar

l —
T ar =0

2

a3

65.)

+

L3S

)4

Zur Bestimmung des Potentials wird der Einfachheit halber angenommen, der Strahl
(die Fliissigkeit mit der griBeren Dichte) befinde sich in Ruhe und die Luft, weit
vom Strahl entfernt, die normalerweise in Ruhe ist, bewege sich mit der Strahl-
anfangsgeschwindigkeit u, - Am Gesamtsystem dndert sich dadurch nichts; nur sind
dann die Geschwindigke}tskomponenten den negativen Ableitungen des Potentials
(“L="%§;’VL="%§)'

Damit kann fiir das Potential folgender Ansatz gemacht werden:

66.) 4 = = u_ + x +4(r) oL (kx + wt)

Diesen Ansatz in die Potentialgleichung (Gl. 65) eingesetzt, ergibt folgende

Besselsche Differentialgleichung:
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67.) 9—2-‘52@- Pl gy - o

dr

Diese Gleichung hat die allgemeine L&sung:

68.) Y (r) = A - I, (kr) + B K, (kr)

Die Besselfunktion IO (kr) ist fiir r > » nicht endlich. Fir r + « muB aber das

Potential einen endlichen Wert, nZmlich null besitzen, daher kann IO (kr) keine

L&sung sein.
Damit wird das Potential der Umgebungsluft:
i (kx + wt)

69.)FP=-u_ - x+B * K, (kr) e

Daraus ergeben sich dann die Luftgeschwindigkeitskomponenten zu:

__3Y_ - i (kx + wt)
70.) u = = - 9 ik B KO (kr) e

-3 .3 . i (kx + wt)
71.) vL = py k « B KO (kr) e

Der Luftdruck:

Der Luftdruck hingt wieder mit dem Potential {iber die verallgemeinerte Bernoulli-

sche Gleichung zusammen.

Damit ist (das Schwerepotential vernachlissigt) :

- Y 1, - 2 2
72) P =y gty e Loy vy /

Hierbei ist PL die Luftdichte.

Wegen der kleinen Amplituden der Wellen ist die Querkomponente der Geschwindig-

keit 3 klein gegen die Lingskomponente u und kann damit vernachlissigt werden.
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Das Potential (Gl. 69) nach t abgeleitet und in Gl. 72 zusammen mit u aus
Gl. 70 eingesetzt ergibt:

: . . . L i (kx + wt)
73.) PL Py OL B KO (kr) (w + 1k uo) e

. .. . . . e 2 .
Hierbei sind die quadratischen Glieder von (uL)2 vernachldssigt. uO well es
. . . . 2
konstant ist und es hier auf eine Konstante nicht ankommt, B~ +« k= KO wegen

der kleinen Amplitude B im Quadrat.

Bestimmung des Amplitudenfaktors B :

Der Exponent (ikx + iwt) gibt den Phasenwinkel der Wellen; damit kann fiir die
Auslenkung u der Teilchen aus der Ruhelage ebenfalls folgender Ansatz gemacht
werden:

74.) u = LI et (kx + wt)

Die Querkomponente v auf der Strahloberfliche ist gleich der substantiellen, d. h.
auf ein Masseteilchen bezogenen zeitlichen Ableitung der Auslenkung (vollstidndige

Ableitung voa u nach t).

Damit gilt:

=-—d—‘l—=?—li .-B—E-
75.) YL (r=a) dt at * e (r=a) 9x

Gl. 74 Gl. 75 entsprechend differenziert und den erhaltenen Ausdruck mit der Quer-

- komponenten v, aus Gl. 71 gleichgesetzt und nach B aufgeldst ergibt:
L

w+ ik * u u
o o

76.) B = - m Ko (ka)

Das vorstehende Gleichungssystem (Gl. 53 bis Gl. 76) enthidlt die vier Unbekann—

te: Cl’ C2, uy und w. Sie kdnnen aus den Randbedingungen bestimmt werden.
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Randbedingungen:

Wegen der Haftung der Luft am Strahlrand missen die Geschwindigkeitskomponenten

von Luft und Strahl gleich sein.

Damit gilt:

77.) { LT } firr=a
L. 7 Vs

Als weitere Randbedingung kommt hinzu, daB die Normalkomponenten der Driicke und
Spannungen am Strahlrand im Gleichgewicht stehen miissen. Ferner ist, wie schon

bemerkt, die Tangentialkomponente des Schubspannungstensors annihernd null.

Damit gilt:

prr pe * PL

78.) { } firr=a

=0
Prx
Setzt man die entsprechenden Werte des vorstehenden Gleichungssystems in die
Randbedingungen ein, so erhi#lt man vier Gleichungen, aus denen drei der Konstan-
ten eliminiert werden k&nnen.

Eliminiert man die Konstanten Cl’ C, und u so erhdlt man fiir w folgende Gleichung:

2

_ I, (ka) . I.(ka) = I,(1la)
79.) W’ + 2v K2 /7 L -2 1 ! !

[ ] / .
Io(ka) (12 + k2) Io(ka) . Il(la)-—

W =

‘ 2 2
2.2 oL k™ o u Ko(ka) Ia(ka)

e L Y : .
{1l -ax™) - + . -
o -a’ I,(ka) (1% 1) P Kylka) = 1,(ka)

Il(ka) (12- kz)

Abschitzungen haben ergeben, daB mit der fiir Natrium (bis SOOOC) giiltigen Ober-
flichenspannung und Dichte die Wellenldnge um ein Zentimeter herum liegen wird.

Damit liegt die Wellenzahl k etwa zwischen vier und sechs.
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Es wird nun von vornherein angenommen, da der Strahlradius mindestens einige
Zentimeter betrdgt. Damit sind die Argumente der Besselfunktiomen (ka) und (la)
grof gegen eins. Damit wird: IO (ka) % I_1 (ka) & IO (la) & Il (la) = II (1a) w»
Ko (ka) » KI (ka). Damit konnen die Besselfunktionen in Gl. 79 herausgekiirzt wer-

den.

Die kinematische Zihigkeit von Natrium bei 500°¢C betrigt v = 0,25 - 10-'2 ggé .
Mit diesem Wert und den zu erwartenden Wellenzahlen ist der Faktor von w in

Gl. 79 klein gegen eins. Damit kann in dieser Gleichung das lineare Glied von w
gegen das quadratische vernachlissigt werden. Mit den zu erwartenden Wellenzahlen
ist die Frequenz w mindestens zweistellig, Damit ist nach Gl. 49: %->> kz. Daraus

folgt 1 >> k. Damit ist 12- k2 N 1

n
12+ k2

dem Quadrat der Wellenzahl k

Das Strahlradiusquadrat a2 multipliziert mit

3]

ist groB gegen eins, Damit kann 1 gegen azk2 in

Gl. 79 vernachlissigt werden.

Damit ergibt sich aus Gl. 79:

2 2 3!
DL k uo ) k

80.) w =

Aus dem periodischen Zeitansatz et (in Gl. 44 und 45) geht hervor, daB eine
Welle nur dann existiert, wenn w imaginidr ist. Die Welle ist also instabil, was
damit Abl3sen von der Strahloberfliche bedeutet, wenn "w" reell wird. Aus Gl. 80

ergibt sich damit die Bedingung fiir das Abl&sen der Wellen:

81.) k =

Alle Wellen sind also instabil, deren Wellenzahl dieser Bedingung geniigt.

Damit ist unter den sich abldsenden Wellen die kleinste vorkommende Wellenlinge

und damit der kleinste auftretende Tropfendurchmesser:

82.) Agin = Dmin ™ i — = p2 T g <
max L o
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Damit ist der kleinste von der AblSsung her vorkommende Tropfendurchmesser be-

stimmt.

Es 10sen sich aber alle Wellen ab, deren Wellenzahl der Bedingung in Gl. 81 ge-
niigt. Damit treten auch noch andere (grbBere) Wellenlingen und damit grdBere

Tropfendurchmesser auf.

Es ist hier nun noch der maximal auftretende Tropfendurchmesser zu bestimmen.

Aus dem kleinsten und dem grﬁﬁten kann dann ein Mittelwert gebildet werden.

Die maximale TropfengréBe:

Es kdnnen sich die verschiedensten Wellen abl®sen, wenn nur ihre Wellenzahl der
Gl. 81 geniigt. Damit konnen auch die verschiedensten Tropfengrifen auftreten. Ab
einer bestimmten TropfengrdBe sind sie aber nicht mehr stabil und werden zu klei-
neren zerblasen. In der Tat liegen die Verhiltnisse folgendermaBSen: Auf die ab-
geldsten Tropfen wirkt der Staudruck; diesem entgegen steht der Kapilarendruck
des Tropfens. Der Staudruck sucht nun die Tropfen platt zu driicken. Ab einer be-
stimmten TropfengrBfe gelingt dies. Aus den plattgedriickten Tropfen entstehen
dann eine Art Hiite, deren Boden schlieBlich durchgedriickt werden. Dieses so ent-
standene tennisringfSrmige Gebilde wird dann zu kleineren Tropfen zersprengt. Da-
durch kann bei einer bestimmten Tropfengeschwindigkeit nur eine bestimmte maxi-
male TropfengrSBe auftreten. Alle gréBeren Tropfen, die aus einer abgeldsten Wel-

le entstehen, werden in der oben genannten Weise zerblasen.

Der an einem Fliissigkeitstropfen angreifende Staudruck ist durch folgende Glei-

chung gegeben:

83.) Pge =€y * Py U

Der Kapilarendruck am deformierten Tropfen ist durch folgende Gleichung gegeben:

i@

846.) p, = c,

Hierbei sind c und c2 Konstanten.
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Durch Gleichsetzen beider Ausdriicke (Gl. 83 und 84) im Staupunkt des Tropfens

und Aufldsen nach dem Tropfendurchmesser D ergibt:

6

85.) D = Zahl -
max

2
u

[o]
(pL' - )

Die Zahl ergab sich aus Versuchen; es wurden gefunden: Zahl = 7,7 [TZ;?. Damit
ist nun auch der maximal mBgliche Tropfendurchmesser als Funktion der Tropfen-
bzw. Strahlgeschwindigkeit gefunden. Es ist m8glich, daB sich aus den zerblase-
nen Tropfen auch Tropfen mit kleinerem Durchmesser als dem nach Gl. 85 bilden.
Die Mehrzahl wird aber etwa diesen Durchmesser besitzen. Der mittlere Tropfen-—
durchmesser des aufgelbsten Strahles kann damit aus einem Mittelwert der Gln. 82

und 85 gebildet werden.
Damit ist der mittlere Tropfendurchmesser des aufgelBsten Strahles:
86.) D =

Als Beispiel sei angenommen: Nach einem schweren Reaktorunfall trete ein Natrium-
strahl aus dem Core durch ein Leck im Reaktordeckel in das obere Containment ein.
Der runde Leckquerschnitt betrage G = 10 cmz, die Strahlgeschwindigkeit u = 15 2~

sec
(etwa die Geschwindigkeit eines starken Wasserleitungsstrahls). Die Luftdichte

betrigt o 0,125 - 10“-2 ~§§ s die Oberflichenspannung von Natrium bei 500°%¢C :
cm
0 = 152 %%E . Damit wird der kleinste aus der Strahlabldsung entstehende Tropfen-

durchmesser nach Gl. 82:

D. = ——212——5 = 0,34 cm

max 2
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Damit betrdgt der mittlere Tropfendurchmesser nach Gl. 86 :

D =0,59 cm
m

Die resultierende Reaktionsoberfliche ist gegeben durch:
87.) F(t) = Fl(t) - Fz(t)

Hierbei ist F1 die Fliche, die durch das Einspritzen entsteht, Fz die Fliche, die

infolge der Verbrennung wieder verschwindet. Uberschlagsrechnungen haben ergeben,

daB F2 gegen F1 klein und daher vernachlidssigbar ist.

Wenn das pro Zeiteinheit in den Reaktionsraum eintretende Natriumvolumen v, ist,

1
dann ist die pro Zeiteinheit entstehende Reaktionsoberfliche:

e Dm 2
. 4y (-3
88.) F _ A i) = ¢
1 D 3
47 m
3

Damit ist die ReaktionsflZiche als Funktion der Zeit:

89.) F(t) = c.t

Die Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung der heterogenen Natriumoxyd-Reaktion lau-

tet (nach Gl. 5) :

d Naz 0
90.) It =k o F(t) - (02 - OZ)
und
d 0
2 _k _
91.) —3r =3 - F() » (0, = 0y)

Gl. 91 integriert, den erhaltenen Ausdruck fir Oz(t) in 61. 90 eingesetzt und die-

se integriert ergibt die Natriumoxydbildung als Funktion der Zeit mit dem Reaktions-—
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geschwindigkeitskoeffizienten k und der pro Zeiteinheit entstehenden Reaktions-

fldche ¢ als Parameter.
Es ergibt sich:

92.) NaZO (t)

[
N
Q

®
~

1
®

~

Mit den obigen Werten der Strahlgeschwindigkeit, dem mittleren Tropfendurchmesser
und dem Leckquerschnitt ist die pro Zeiteinheit entstehende Reaktionsoberfliche
nach Gl. 88 :

4 cmz
¢ = 15,2 « 10 ~——
sec

Setzt man diesen Wert zusammen mit dem friiher berechneten heterogenen Geschwindig-

. 1,45 « 107 mol
keitskoeffizient k = —2 5 5 in Gl. 92 ein, dann ist die fiir die~
20 cm ¢ secC
sen Fall im Na-2-Containment (O20 = 150 - 103 mol) z. B. nach 100 sec entstandene

M1lzahl:
NaZQ (100) = 10,5 - 103 mol
Damit ist die (mach 100 sec) freigesetzte Wdrmemenge:

Kcal
mol

QSp (100) = 104 + 10,5 = 103 mol = 10,9 - 105 Kcal

Zum Vergleich wird beim Lachenbrand mit einer Lache von F = 39 m2 nach t = 100 sec

folgende Wirmemenge freigesetzt (nach GL. 10 a) :

. Keal s N o . S B} . . e for s 3
700 sec e 100 sec = 0,7 ¢« 10" Kecal. Man erkennt hieraus, um wileviel gefdhrlicher

der Spritzbrand eines fliissigen Natriumstrahls gegeniiber dem Lachenbrand ist.

Die Berechnung der Wirmefreisetzung nach Gl. 92 ist wegen des Reaktionsgeschwindig-
keitskoeffizienten k unsicher. Fiir die obige Berechnung wurde der fiir die ruhende
Lache gliltige Geschwindigkeitskoeffizient verwendet. Die Geschwindigkeitskoeffi-
zienten heterogener Reaktionen sind aber, wie schon erw#dhnt, durch die Diffusions-
geschwindigkeit des Sauerstoffs auf die Reaktionsfliche bestimmt. Man kann sich

gut vorstellen, daB diese Diffusionsgeschwindigkeit auf die bewegte Strahlober-

i
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fldche eine andere ist als auf die ruhende Fliche. Der Bedeutung der hier freige-
setzten Wirmemengen entsprechend, wire es gut, wenn dieser Geschwindigkeitskoeffi-

zient experimentell bestimmt werden wiirde.

5. Das Gleichgewicht der Natrium-Sauerstoff-Reaktionen

Bei den bisher durchgefiihrten Brandrechnungen wurde stillschweigend angenommen, die
Reaktionén vérlaufen immer im Sinne eines Zusammenschlusses von Natrium und Sauer-
stoff. Der EinfluB der ZustandsgréBen (Druck und Temperatur) auf den Reaktionsab-

lauf wurde immer auBer acht gelassen.

Es kann durchaus sein, daf die eine oder andere ZustandsgrdBe so auf das Reaktions-
system einwirkt, daB die Reaktionen schon frilhzeitig zum Stehen kommen, bevor sie
den Reaktionsraum z. B. das Containment gefihrden kdnnen. Die Frage ist also:
stellt sich zwischen den Ausgangsstoffen und den Reaktionsprodukten ein chemisches
Gleichgewicht ein? Wenn ja, erhebt sich als weitere Frage: welche Stoffmengen wur-—
den bis zum Einstellen dieses Gleichgewichts umgesetzt? Hieraus ergibt sich die

freigesetzte Wirmemenge.

Setzt man ein dynamisches Gleichgewicht zwischen den Ausgangsstoffen (Natrium und

Sauerstoff) und dem entstandenen Stoff (Natriumoxyd) voraus, kann man schreiben:

93.) 2 Na +—;- 02 = Nazo

Fiir das Reaktionsgleichgewicht gilt:

94.) almK _ _ v

) T5p RT
und

31nK W

95.) G = T3

RT

Hierbei ist K die Gleichgewichtskonstante, v die Volumvergrdferung und W die Wir-
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metSnung. Aus den Gln, 94 und 95 erkennt man: Der EinfluB des Druckes auf die Be-
dingung des Gleichgewichts gegen die chemische Reaktion wird durch die entsprechen-
de Voluminderung, der EinfluB der Temperatur durch die bei der Reaktion entstehen-

de Wirme geregelt,

Es sollen hier nun die Verhiltnisse nur bis zu einer Temperatur von T = 1500 %k
betrachtet werden. Diese Temperatur verursacht im Reaktionsraum einen Druck von
etwa 4 atii. GroBere Driicke sind ohnehin nicht mehr interessant, da der Reaktions-
raum sicher bereits zu Schaden gekommen ist. Wird Natriumdampf in den Reaktions-
raum gespritzt, so reagiert er augenblicklich (wie vorstehende Rechnungen ergaben,
innerhalb von p~sec). Damit wird das Natriumvolumen sofort abgebaut und hat auf
die Reaktion keinen EinfluB8. Unterhalb 1500 °K ist Natriumoxyd fest, sein Volumen
kann damit gegen das Gasvolumen vernachldssigt werden. Beim Lachenbrand kann das
Volumen des fliissigen Natriums ebenfalls gegen dieses vernachlidssigt werden. Da-
mit wird beim Ablaufen der Reaktion nach Gl. 93 (bei der Natriumperoxyd-Reaktion
ist dies ebenfalls der Fall) das Volumen kleiner d. h. die Volumvergrdferung in
Gl. 94 wird negativ. Damit wird die Gleichgewichtskonstante nach Gl. 94 mit wach-
sendem Druck grdBer; d. h. ein Druckaufbau begiinstigt den Reaktionsablauf. Das
Reaktionsgleichgewicht wird demnach nur durch die Temperatur nach Gl. 95 bestimmt.
Um diese Gleichung innerhalb eines beliebig groBen Temperaturintervalles integrie-
ren zu kdnnen, muB die Wirmetdnung W als Temperaturfunktion gegeben sein. Diese
Beziehung ist durch den Kirchhoffschen Satz gegeben. Setzt man diesen Ausdruck
(der hier nicht angegeben werden soll) in Gl, 95 ein und integriert zwischen den
Grenzen O und T, so ergibt sich nach dem Einsetzen der Gaskonstanten ., der Um~
rechnung vom natiirlichen Logarithmus in den dekadischen:

96.) 4,573 log K = - + A L S(T)

()
T
Hierbei ist A £ S(T) die Entropieinderung des Systems, S(T) die Entropie der ein-
zelnen Stoffe. Die Entropie enth#lt die durch die Integration der Gl. 95 entstan-
denen Konstanten. Diese chemischen Konstanten sind nur empirisch zu bestimmen und

nicht fiir alle Stoffe bekannt (z. B. fir NaZO). Nun kommt es aber hier auf keine
groBe Genauigkeit an, die Gleichgewichtskonstante soll nur niherungsweise bestimmt

werden. Damit kdnnen in Gl. 26 anstelle der Entropiendie numerisch bekannten Nor-
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malentropien s° (auf 298 °k bezogen) eingesetzt werden.

Die Entropieinderung bei Ablauf der Reaktion nach Gl. 93 ist damit:

o o o o cal
AL S =28 Na + 0,5 S 02 S Na20 = (2 12,2 + 0,5 49,03 17,4) ol =
_ cal
31,5 1
Die WirmetSnung bei 298 °k betridgt W= - 104 - 103 cal,

Diese Werte in Gl. 96 eingesetzt ergibt (bei T = 1500 0K) :

log K & 22 und K g 1022

In dem Reaktionssystem liegt Natrium fliissig und Natriumoxyd fest vor; ihr Par-
tialdruck ist damit bei der betreffenden Temperatur durch den Sittigungsdruck fest-

gelegt und tritt damit im Massenwirkungsgesetz nicht auf,

Damit lautet das Massenwirkungsgesetz hier:

97.) K==I,—L-
02

Hierbei ist P02 der Sauerstoffpartialdruck. Gleichgewicht herrscht damit hier nur
bei einem ganz bestimmten Sauerstoffdruck, oberhalb dessen die Oxydation fortschrei-

tet, unterhalb dessen das Oxyd wieder zerfidllt.

Mit der obigen Gleichgewichtskonstanten ist der Zersetzungsdruck:

» = 1522 .

I.'oz 1V alll
Bei diesem kleinen Zersetzungsdruck ist das Gleichgewicht v6llig zugunsten der Oxyd-
bildung verschoben. Das bedeutet: die Natrium—Sauerstoff-Reaktion l3uft nahezu voll-

stindig ab. Ein vorzeitiger Stillstand ist daher nicht zu erwarten.
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6. Zusammenfassung

Es werden Temperatur— und Druckanstieg im Containment eines natriumgekiihlten Reak-
tors als Folge von Natriumbridnden, die aus schweren Reaktorunfillen entstehen kén-

nen, untersucht. Als Modell wurde das Containment des Na-2-Reaktors verwendet.

Es k8nnen drei Arten von Natriumbrinden auftreten, nimlich ein Lachenbrand, ein
Spritzbrand, bei dem der Natriumstrahl dampffSrmig und ein Spritzbrand, bei dem

der Natriumstrahl fliissig ist.

Die beim Ablauf der einzelnen Brandfille auftretenden Temperaturen und Driicke im
Containment hingen von der pro Zeiteinheit freigesetzten Wirmemenge ab. Diese wie-
derum ist proportional den Reaktionsgeschwindigkeiten der einzelnen Reaktionen. Die
effektive Reaktionsgeschwindigkeit setzt sich aus dem rein kinetischen Ablauf und
dem VermischungsprozeB der reagierenden Stoffe (Natrium, Sauerstoff und Wasser-

dampf) bzw. dem DiffusionsprozeB der gasfoérmigen Stoffe (Sauerstoff und Wasser-

Es zeigt sich, daR beim Lachenbrand die chemischen Reaktionen verh#ltnismifig lang-
sam ablaufen, so daB selbst bei grdBeren Natriumlachen nur kleine Temperatur— und

Druckanstiege im Containment zu erwarten sind.

Die Rechnungen ergaben, daB bei einer Natriumlache von 39 mz in der Zeiteinheit
700 Kcal freigesetzt werden. Damit bleibt die Temperatur im Containment unter 300°¢

und der Druck unter ! atii.

Liegt nach einem Reaktorunfall ein Natriumdampfstrahl vor, so wird die Wirmefrei-
zahl bestimmt., Da die Dampfstrahldichte verhiltnismiBSig klein ist, mu8, um eine
gréBere Energiemenge freizusetzen, entweder das Leck verhdltnismiBig groB oder die

Dampfgeschwindigkeit hoch sein.

Bei einer z. B. angenommenen Leckgrdfle von 10 cm2 und einer Strahlgeschwindigkeit

von 100 m/sec ergab sich eine freigesetzte Wirmemenge von 520 Kcal/sec. Diese Wir-
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mefreisetzung entspricht etwa einer Lachengréfe von 29 mz.

Der fliissige Natriumstrahl wird zu kleinen Tropfen zerblasen, dadurch wichst die
Reaktionsoberfliche mit zunehmender Strahldauer sehr stark an. Damit werden in ver-
hdltnismdfig kurzen Zeiten groBe Energiemengen freigesetzt, die das Containment ge-
fahrden kdnnen. So wird z. B. bei einer angenommenen Leckgrdfe von 10 cm2 und ei-
ner Strahlgeschwindigkeit von 15 m/sec bei einer Branddauer von 100 sec etwa flinf-

zehnmal mehr Wirme freigesetzt als bei einer Na-Lache von 39 mz.

Gleichgewichtsbetrachtungen haben ergeben, daf bei allen vorkommenden Reaktions-
arten die Reaktionen nahezu vollstidndig ablaufen. Keine der ZustandsgriBen (Druck

und Temperatur) bringt den Reaktionsablauf vorzeitig zum Stillstand.
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