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Zusammenfassung:

Nach einem schweren Stdrfall eines Reaktors kdnnen nukleare Aerosole in das
Reaktorcontainment gelangen. Das Verhalten dieser Aerosole in dem geschlosse~
nen System wird von folgenden Prozessen bestimmt: der Sedimentation, der
Diffusion und der Koagulation. Diese physikalischen Prozesse wurden theore-—

tisch behandelt und ein digitales Rechenprogramm erstellt (PARDISEKO 1).

Fiir die ausgefiihrten Rechnungen wurde angenommen, da8 sich im Containment

{(zylindrischer Behilter) eine konstante Anfangskonzintration befindet.

Es wurde der zeitliche Verlauf der Teilchenkonzentration berechnet und die

mit TUNA if{'T experimentell erreichten Ergebnisse verglichen.

Summar

After a heavy accident in a reactor it is possible that nuclear aerosols reach
the reactor-containment. The behav&our of-these aerosols 1is governed by the
following processes: sedimentation, diffusion and coagulation. These physical
processes are mathematically treated and a digital computerprogram is de-

veloped (PARDISEKO 1).

In the numerical caleulation it was assumed that the initial-concentration in
the cylindrical containment is constant. The particle-concentration as a
function of time was calculated and compared with the results /1 7 found

by experimental measurements.
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1. Einleitung

Das Verhalten von Aerosolen in einem geschlossenen Behdlter hat unter anderem bei
Kernreaktoren eine Bedeutung. So kdnnen z. B. nach einem schweren Reaktorunfall
radioaktive Brennstoffaerosole in das obere Containment gelangen und durch einen
Druckaufbau in demselben in die Umwelt des Reaktors gebracht werden und diese so-

mit gefidhrden.

Es soll hier nun das zeitliche Verhalten der Aerosole im geschlossenen zylindrischen

Behdlter theoretisch untersucht werden.
Hierbei wird der Fall angenommen, daB das Trigergas (Luft) in Ruhe ist.

Das Verhalten von Aerosolen wird ven folgenden physikalischen Effekten bestimmt:

I. Diffusion
II. Sedimentation

I1I. Koagulation

Diese Effekte wurden mathematisch behandelt und ein digitales Rechenprogramm erstellt
(PARDISEKO 1). Die mit diesem Programm erzielten Ergebnisse wurden mit den in / 1 7

ermittélten experimentellen Ergebnissen verglichen.

2. Diffusion und Sedimentation

Das Verhalten der Aerosole wird, wie bereits bemerkt, einmal durch die Dif{fusion un-

ter der Einwirkung von ZuBeren Krdften bestimmt.
Die entsprechende Diffusionsgleichung lautet {(im
dc

n 5% =D Ac - div(chD)

Hierbei ist:

¢ = Konzentration

D = Diffusionskoef{fizient

A = Laplace-Operator

Wy = Geschwindigkeitsvektor {entsteht durch die Einwirkung duBerer Krifte)
t = Zeit

15.11.71




Auf die Aerosole wirkt in dem betrachteten zylindrischen GefdB nur die Schwerkraft
senkrecht nach unten (in negativer Z-Richtung). Die konstante Kraft ergibt eine
konstante Geschwindigkeit in negativer Z-Richtung. Damit sind die Geschwindigkeits-

komponenten ),()X = my =.0 und ){)z = -y,

Damit lautet die Diffusionsgleichung (1):

(2) g% =D Ac + v grad ¢

Da es sich bei dem Aerosolbehdlter um ein zylindrisches Gefd8 handelt, ist es zweck~—

mdBig, Gl. (2) in Zylinderkoordinaten umzuformen; sie lautet:

oc 320 1 3c dc

3 ¢
@) Pty D

Gl. (2a) ist linear, ihre allgemeine L&sung kann daher als Produkt von Funktionen
der drei Verinderlichen r, z und t angesetzt werden. Damit gilt folgender L&sungs-

ansatz:
(3 c(r,z,t) = R(r) Z(z) T(t)

Gl. (2a) ist in z inhomogen; sie kann durch folgenden Ansatz in eine homogene iiber—

{iihrt werden.

(&) z =7z

Geht man mit Gl. (3) unter Beriicksichtigung von Gl. (4) in Gl. (2a) ein, so erhilt

man:
2
11397 _ 3r 3z _ _ 12, 42
& sTwTT ot (™ + A

(Beide Seiten von (5) sind gleich, daher miissen sie gleich einer Konstanten

(- (kz + XZ) ) sein.)



Hierbei wird der r—abhingige Teil durch die Konstante - k2, der z-abhidngige Teil

durch die Konstante - Az reprisentiert.)

Aus Gl. (5) ergeben sich folgende Differentialgleichungen:

(6) g% eD 2+ 28 T =0

2
o R i oR 2

(7 *—E+}--E)-;+RR=0
or
2 +

(8) 3§+Azz+=o,
9z

Die allgemeinen L8sungen der Differentialgleichungen (6) bzw. (8) lauten:

2 2
(9) T(t) = e—D k™ + A9 ¢t

(10) z¥ = B, cos(iz) + B, sin(Az)

1 2

Bi und B2 sind hierbei Konstanten.

Die allgemeine L&sung der Besselschen Differentialgleichung nullter Ordnung (7)

lautet:

(i) R(r) = A JG(kr) + E No(kr)

Hierbel ist:

Jo(kr) = Besselfunktion erster Art nullter Ordnung
No(kr) = Besselfunktion zweiter Art nullter Ordnung

A und E sind Komstanten.

Aus den Gleichungen (9), (10) und (11) kann nun, unter Beriicksichtigung von Gl. (4),

nach Gl. (3) die allgemeine LOsung der Gl, {2a) erhalten werden.




Diese allgemeine LOsung ist an die bestehenden Rand- und Anfangsbedingungen anzu-

passen.

Die Randbedingungen sind, daB der Diffusionsflu8 sowohl in z-Richtung am Beh#lter-

deckel und -boden als auch in r-Richtung an der Zylinderwand verschwinden muf.
Es gilt daher:
a) fiir die z-Richtung:

(12) b 3¢ + ves=20 (fiir 2z = H und z = 0)
2z

Gl. (3) unter Beachtung der Gln. (9), (10), (11) und (4) in Gl. {12) eingesetzt,
ergibt als Randbedingung fiir die z-Richtung:

(12a) —t =——Z =0

b) fiir die r-Richtung:

{13) D =— = 0

Hierbei ist R = Behilterradius.

Da die einmal auf die Behilterwand gelangten Aercsole dort auch kleben bleiben, muf

dort auch die Konzentration null sein.
Damit gilt als weitere Randbedingung:
(14> c{R,z,t} = O

Gl. (10) in die Randbedingung Gi. {12a) eingesetzt ergibt:



v v .
(15) (x B2 + 5 Bl) cos(Az) + (fﬁ 32 - A BI) sin(Az) = 0

Gl. (15) ist fiir z = H (BehdlterhShe) und z = 0 (Behdilterboden) erfiillt fiir alle:

n. l’ 2, 3...'

we

(18 n T

Diesen Wert fiir An in Gl. (15) eingesetzt ergibt:

sin( (F9) B) =0,  eos( GO B) = (-D" ;

damit ergibt sich aus G1. (I5):

Diesen Wert fiir B2 in Gl. (10) eingesetzt und B1 = Bﬁ gesetzt ergibt:
(17) 2z¥ =B (cos(h z) - % 1 sin(r 2) )
n n n 2D Xn n

Der Randbedingung Gl. (12a) geniigt auBerdem noch folgender Ausdruck:

v V2
- —— P e T
+ 2D 4D
(18) Z = R 8 e
L10) ) s} e

Die Neumannsche Funktion No(kr) igt flir r = O nicht endlich, dader fiir v = 0 (Be~

hdltermitte) fiir die Konzentration ein endlicher Wert bestehen muf, kann sie keine

Losung des Problems sein.

Daher gilt fiir den r-abhdngigen Teil nach Gl. (11):

{19) R(r) = A Jo(kr)




Aus der Randbedingung Gl. (14) folgt aus Gl. (19)

(20) 0= JO(kr)

Gl. {(20) hat unendlich viele Wurzeln, die asymptotisch im Abstande T aufeinander

folgen.

Fiir die m~te derselben gilt:

Yy o3 m=1;2,3....

1
(21) km Y

Damit wird {iir den r~abhingigen Teil nach Gl. (19)

(22) R (r) = A& J (k)

Unter Beachtung der Gln. (4), (17), (18) und (22) wird die vollstindige, den Rand-
bedingungen angepaBte L8sung der Gl. (2a) nach Gl. (3):

“%z“ ~DK ¢t
(23) clr,z,t) = BO e mél Am Jo(km;) e m

v © T )

“3p %3 s -y ( )

+ e 2D nE1 Bn (cos (X z) 55 kn s;n\knz) ’mgl AmJO (%nr)
v2

T -p e ah e

e e m n

Bestimmung der Amplitudenfaktoren Bn und Am:

Die Amplitudenfaktoren Am und Bn sind nun 8o zu bestimmen, daf zum Zeitpunkt t = O

die allgemeine L&sung in die bestehende Anfangsbedingung iibergeht.

Zum Zeitpunkt t = O soll im gesamten Beh#lter die Konzentration <o vorhanden sein.

Damit ergibt sich aus Gl, (23) (Zeitfaktoren eins gesetzt und Gl. zerlegt):



-]
(24) 1 = I AnxJO(kmr)
m=]
-y, -y _ .,
D 2D i .
(25) g Bo e + e nf] B (cos(k z) - Eﬁ A s1n(Anz) )
v
Gl. (25) durch e dividiert ergibt:
75 "3 I
(26) o © = BO e + X B (cos(x z) - iﬁ-x- 31n(Anz) )
n=| n
lL_
Gl. (26) stellt die Entwicklung der Funktion e 2D nach den Eigenfunktionen

(cos(k z) - 2D 7_ 31n(knz) ) dar, did zu dem vorliegenden Randwertproblem gehdren.
Sie bllden, wie Ban durch Ausrechnen erkennt, ein vollstdndiges Orthogonalitits-

system.

Nach der bekannten Orthogonalititsrelation ergeben sich aus Gl. (26) folgende von

null verschiedene Integrale:

glg

H - z D —-% H
f e dz == (I + e )
o v

fHer(} z) cos{) z) dz = H
oJ n Y T 2

e } firn = m

-, . H
j 81n(knz) sLn(Amz) dz = 0

[+ 143
v v
H e — H
f 2D cos(Aﬁz) dz = "_"gg"""TE (¢-nD"e ZD ~-1)
0 ( ) + A
v v_
H— z - A H
9 . n 23)
f 81n(knz) dz = —;——3—————5-( -1) -1)

X

° (ZD) n

Damit ergeben sich die Amplitudenfaktoren aus Gl. (26) zu:




C_ Hv
0 i
(27) By, = —% v
D
(I - e )
v 2 v H
4C (——
28) s 289 M (et e -1
n H 2

(G + 2 %)

Aus Gl., (24) ergibt sich durch Multiplikation mit r Jo(knr):
(29) T Jo(knr) = Am T Jo(kmf) Jo(knr)
Diese Gleichung geniigt ebenfalls der Orthogonalititsbedingung:

{R O flirn $# m
(30) j

r J (k) Ik r) = {

o =0 flirn=m

Gl. (29) iiber das Grundgebiet r = O bis r = R integriert ergibt:

R O fiirn + m
of r Iy 1) Ik ) dr = { 2,
5 Jl(knR) firn =m

Fiir das Nomierungsintegral aus Gl. (29) gilt:

R R2
Qf T Jo(kmr) dt = —(T(;;Rj- Jl(ka)

Damit ergeben sich die Amplitudenfaktoren nach Gl. (29) zu:

2
G 4 T WD TR

Mit den nach den Glm. (16), (21}, (27), (28) und (31) bestimmten Konstanten kann



nach Gl. (23) die Teilchenkonzentration in einem geschlossenen Behilter bestimmt

‘werden.

Fiir die numerische Berechnung ist noch zu bemerken: Wegen den in (23) auftretenden
Exponential funktionen konvergiert die Reihe sehr schnell, sie kann daher schon nach
wenigen Gliedern abgebrochen werden. Das vorstehende Gleichungssystem gilt nur fiir
eine einzige TeilchengrtBe, also nur fiir einen bestimmten Wert von D (Diffusions-
konstante) und v (Sedimentationsgeschwindigkeit). D und v werden bei der numerischen

Rechnung als Parameter verwendet.

Vereinfachte Sedimentationsgleichung:

Die auftretenden Teilchen besitzen eine GrdBenverteilung. Mit g¥dBer werdendem
Teilchenradius nimmt der Diffusionskoeffizient D rasch ab und die Sedimentationsge-
schwindigkeit v stark zu. Damit kann ab einer bestimmten Teilchengr®Be, da in GI.
(2a) die ersten und zweiten Ableitungen nach r bzw. nach z von derselben GrdRen-—
ordnung sind, dort der Diffusionsterm gegen den Sedimentationsterm vernachlidssigt
werden. Nimmt man weiter eine lineare Teilchenverteilung in z-Richtung an, wird

damit aus Gl. (2a):

(32) Tl
Diese Gleichung hat die L3sung:

(33) c=c e

Ab einer bestimmten TeilchengridBe wird die Diffusion gegen die Sedimentation sehr

klein: damit kann die Teilchenkonzentration nach Gl. (33) berechnet werden.

3. Partikelgrdfenverteilung und Partikelgeschwindigkeit:

Messungen / 1 7 haben ergeben, da8 die TeilchengrdSenverteilung, wenn z. B. ein




...lo._

Reaktorbrennelement durch Verdampfen teilweise in Aerosole verwandelt wird, einer

logarithmischen Normalverteilung folgt.

Es gilt damit fiir die AnfangsgroBenverteilung:

2
(inr - 1nr )
g

. _
(36) £(r) = ——2 e 2(lno)’

v 27 inor

Hierbei ist:

¢ = Varianz
r = Partikelradius
rg = mittlerer Erwartungswert

Bei Versuchen wurde gemessen lfi_/

Gg = 1,85
r_ = 00,0365 u

&

Diese Werte wurden bei der Durchfiilhrung numerischer Rechnungen verwendet.

Wertet man die Gl. (34) mit den obigen MeSwerten aus, so erkennt man, daR die gréBSten
vorkommenden Teilchen einen Radius von wenigen U haben., Damit ergibt sich mit der fiir

Luft giltigen Zihigkeit eine sehr kleine Reynold’sche Zahl.

Damit kann zur Berechnung der Sedimentationsgeschwindigkeit in jedem Fall die Stokes'

sche Formel verwendet werden.

Sie lautet:

{35) vV =

Hierbei ist:

o, = Teilchendichte

0y = Luftdichte



- 11 -

g = Erdbeschleunigung
n = Luftzdhigkeit

r = Teilchenradius

4., Koagulation:

Die durch Gl. (34) gegebene Anfangsgridfenverteilung der Teilchen wird mit der Zeit
nicht nur durch die Diffusion und Sedimentation veridndert. Eine groBfie Rolle spielt
hierbei auch die Koagulation. Die PartikelgrdBenverteilung wird also auch noch da-
durch verdndert, daB Teilchen beliebiger GrdBen zusammenstoBen, aneinander kleben

bleiben und damit Teilchen anderer Grd8en bilden.

Da die Luft (das Trigergas) im Gef#8 als ruhend angenommen wird, kommt hier nur die

Koagulation infolge der Brown'schen Bewegung zur Wirkung.

Diese Art der Koagulation wird durch folgende Gleichung beschrieben 1?5;7:
r

/)

w f 2
@6 R L2 { | 80,0 clput) o(o,0) 55 a0
- c(r,t) J o(p,r) c(p,t) dp }

o

mit: p' = r3 - pJ

Hierbei ist c(r,t) die zur Zeit t pro Zeit und Volumeinheit entstehende Teilchenzahl

vom Radius r, die sich aus dem ZusammenstoB der Teilchen vom Radius p und p' ergibt.
#(p,p*) und &(p,r) sind sogenannte Koagulationsfunktionen. Sie beriicksichtigen die
Abweichung der Beweglichkeit der Aerosole gegeniiber der Beweglichkeit von Gasen und
sind durch folgende Gleichung gegeben:

-10,83p

(37) ¢ (p,0'Y = [ %(1 + -:;(0,! '+ 0,0333 e ) )

-10,83 p'

+%.— (1 +-;~, (0,1 + 0,0333 e Y)Y /T (p+o")
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(Fiir die Funktion ®(p,r) ist in Gl. (37) statt p' r zu setzen.)
Fiir die Konstante v gilt:

kT

8
(38) w ='§T

o

Hierbei ist k die Boltzmannsche Konstante, T die absolute Temperatur und Y die dy-

namische Z#higkeit der Luft (Trigergas).

Die Koagulationsgleichung (36) ist eine Integrodifferentialgleichung. Sie kann bis
jetzt elementar nicht integriert werden und wurde daher mit Hilfe numerischer Nihe~

rungsmethoden programmiert.

Aus Gl. (23) oder Gl. (35) (fiir "grdRere" Teilchen) und Gl. (36) ergibt sich die
gesamte Anderung der Teilchenkonzentration vom Radius r (nicht zu verwechseln mit

der Ortskoordinate r in Gl. (23)!) pro Zeiteinheit:

(39) 3c(g,t) - Bc(g,t) + 3c§r,t)
£ L lged.+Diff. t  lgoagul.

Zur numerischen Berechnung der TeilchengriBenverteilung als Funktion der Zeit wurde

die nach Gl. (34) gegebene Anfangsgréfenverteilung in vierzig Intervalle unter-
o

teilt, innerhalb deren der Teilchenradius als konstant angenommen wurde.

5. Numerische Rechnunggn

Aus dem vorstehenden Gleichungssystem geht hervor, daB die Teilchenkonzentration
nicht nur eine Funktion des Ortes und der Zeit ist, sondern auch noch von folgenden
Parametern abhingt: der Anfmngskonzentration s der Teilchendichte p, der Varianz
o und dem mittleren Erwartungswert der primiren TeilchengridBe rg. Es sollen hier
nun die experimentellen Erggbnisse 1?1;7 mit den theoretischen verglichen werden.
Hierzu sollen zunichst die Mingel des einen oder anderen Verfahrens herausgestellt

werden,



_]3_

Die Herleitung der Theorie ist weitgehend exakt. Die einzige Annahme, die eine Ab-
weichung der theoretischen Ergebnisse (bei richtigen Eingabedaten) vom tatsichlichen
Geschehen bewirken kdnnte ist die, daB bei der Ableitung der Koagulationsgleichung
(G1. 36) davon ausgegangen wurde, daB die Teilchen vor und nach dem Koagulieren
kugelfSrmig seien. Dies stimmt nur bei fliissigen aber nicht bei festen Aerosolen.
Dadurch stimmt dann bei festen Aerosolen die Sedimentationsgeschwindigkeitsgleichung
{(G1. 35) nicht mehr exakt, da sie nur fiir kugelfdrmige Teilchen abgeleitet ist. In
unserem Fall ist aber selbst fiir die grd8ten vorkommenden Teilchen die Reynold‘’sche
Zahl sehr viel kleiner als eins. Damit ist der Stromungswiderstand weitgehend unab-
héngig von der Teilchenform. Somit behdlt Gl. 35 mit guter Niherung ihre Giiltigkeit.
Damit konnen die Vorginge von der Theorie her gut beschrieben werden, wenn man die

oben genannten Parameter gut kennt.

Zum Experiment ist zu sagen: Hier liegen die Unzulinglichkeiten, wie bei allen Ex-
perimenten, in der Genauigkeit der Messungen. Aus Diskussionen mit den Experimen—
tatoren beziiglich der MeBgenauigkeiten bei der Untersuchung von Aewosolen in ge-
schlossenen Systemen, erzeugt durch teilweises Verdampfen von UOsztében, war zu
erfahren: Der gemessene mittlere Erwartungswert der Anfangsteilchengrﬁﬂe rg kann
aufgrund experimenteller Unsicherheiten mit einer Ungenauigkeit von 50 7 behaftet
sein; entsprechend ungenau ist auch die Bestimmung der Varianz 0. Die Anfangkon-
zentration <, der Teilchen konnte erst etwa zwel Minuten nach der Aerosolerzeugung
gemessen werden. Innerhaldb dieser Zeit zwischen Erzeugung und erster Messung ist
aber, wegen der raschen Anfangskoagulation, besonders bei hohen Anfangskonzentratio-
nen diese schon erheblich kleiner geworden. Die Dichte p der Teilchen konnte nicht

gemessen werden.

Beim Vergleich zwischen Theorie und Experiment wurde nun von der Annahme ausgegangen,
da die angegebenen Werte wvon rg und 0 die richtigen sind. Damit bleiben fiir die
Rechnung nur noch die zwei Parameter <, und P, um die theoretischen Kurven an die

experimentellen anzupassen.

Eine Variation der Teilchendichte p zeigte, da8 Theorie und Experiment am besten
iibereinstimmen, wenn die Ausgangsdichte von UO2 (o =10 gr/cm3) verwendet wurde.
(Dies stimmt mit der frilher getroffenen Annahme iiberein, daB der StrSmungswider-
stand hier von der Teilchenform nicht merklich abh#ngt.) Fiir die Dichte der ein-
zelnen Teilchen darf man annehmen, daB sie nach der Kondensation des UOZ-Dampfes

dieselbe ist wie die des urspriinglichen Stabes, aus dem sie erzeugt wurden. Die




- 14 -

praktische Dichte der koagulierten Aerosole diirfte aufgrund der elektronenmikrosko-
pischen Befunde zwar geringer sein, jedoch weisen die Rechenergebnisse darauf hin,
daB die Abweichung von der theoretischen Dichte nicht groB ist. Diese Frage bedarf
noch einer weiteren Untersuchung. Somit bléibt als Variationsmbglichkeit nur noch

die Anfangskonzentration c, e

Abb. 1 zeigt den Vergleich der MeBkurve mit der theoretisch errechneten fiir den
Aerosolkessel (Abmessungen: HShe H = 290 cm, Radius R = 50 cm). Man erkennt, da8
mit der experimentell nicht bestimmbaren Anfangskonzentration c, = 2 - IO6 die

theoretisch bestimmte Kurve ziemlich gut an die gemessene angepaft werden konnte.

Dasselbe gilt auch fiir Abb., 2; hier wurde die gemessene Teilchenkonzentration in

der Explosionskammer (Abmessungen H = 34 cm, R = 15 ¢m) mit der theoretisch errechne~
ten verglichen. Eine noch etwas bessere Ubereinstimmung wiirde hier mit einer noch
etwas hdheren Anfangskonzentration erreicht werden. Die Teilchen wiirden infolge der
Koagulation insgesamt grdBer werden und damit schneller absinken. Die Rechenkurve
wiirde dann unter der eingezeichneten liegen. Eine noch bessere Anpassung der theore-
tischen an die experimentellen Kurven scheint aufgrund der bestehenden MeB-Unge~

nauigkeiten bei den beteiligten Parametern nicht sinnvoll.

In Abb. 3 ist die Anderung der TeilchengriB8enverteilung mit der Zeit aufgezeichnet.
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Abb.1  Anfangskonzentration : Cq = 2-106 Teilchen / cm3 -
(im Aerosolkessel) rg = 0.0375 um
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A Abb.2 Anfangskonzentration :

O=1.85

rg= 0.0375 um

Co = 5-107 Teilchen / cm3
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" Abb.3  Anderung der TeilchengroBenverteilung mit der Zeit™ |
L (im Aerosolkessel ) Co = 2-10° Teilchen / cm3
g = 0.0375 um
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