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Zusammenfassung

Kiihlmittelverlust-St8rfille in groBen Kernkraftwerken kénnen eine Reihe von
Folgen nach sich ziehen, die letztlich zum Niederschmelzen von Teilen des-Kern-
brennstoffs filhren. Die damit gekoppelte Freisetzung von Spaltprodukten und
Konversionsprodukten in die Anlagenriume kann auf dem Wege von Leckagen in die
Umgebung zu einer Strahlenbelastung von Personal und Bevdlkerung fiihren. Das
im St8rfall vorhandene Aktivit#tsinventar wird jedoch auf seinem Wege in die

Umgebung durch eine Reihe von Prozessen erheblich reduziert.

In der vorliegenden Studie wird zunichst das vorhandene Aktivitdtsinventar ei-
nes 1000 MWe-Leichtwasser—Reaktors berechnet. Sodann werden die m8glichen Ab-
bauprozesse nuklearer Schadstoffe behandelt, die nach einem Unfall im LWR-
Containment auftreten kdnnen. Bei der Berechnung der Aktivit#t wurde unterschie-
den zwischen Brennstoff, erbriiteten Bfennstoffen, Spaltprodukten, aktivierten
Strukturmaterialien und aktiviertem Kilhlmittel. Es wurde eine ausfiihrliche Zu-
sammenstellung der in Frage kommenden Radionuklide erarbeitet. SchlieBlich wur-

den diese nach ihrer radiotoxikologischen Bedeutung geordnet.

Bei der Behandlung der wichtigsten Mechanismen, die zum Abbau der Schadstoffe
in der LWR-Nachunfallatmosphire beitragen kSnnen, stellt sich heraus, daf die
Theorie fast aller Einzelprozesse noch ungel8ste Probleme enthdlt. Daher kommt
den experimentellen Ergebnissen, iiber die berichtet wird, im Hinblick auf ein-
zelne Abbauprozesse eine besondere Bedeutung zu. Es werden auBerdem die wich-
tigsten integralen Experimente zum Abbau von Schadstoffsystemen in LWR-Con-
tainments und die zugeh3rigen Modelltheorien behandelt. Besonders die Abschei-
dung von Jod nimmt in bisher bekannten Verdffentlichungen einen breiten Raum
ein, Es wird iiber integrale Modelle berichtet, die bis auf einen Faktor 2 Uber-
einstimmung mit den Experimenten brachten, obwohl eine Reihe von Einzelprozes-
sen der Gas-Tropfen-Wechselwirkungen bis heute noch nicht vollstdndig verstanden

sind.

Nur in geringem MaBe wurde bisher die Abscheidung von Partikeln unter den Be-
dingungen der Nachunfallatmosphire in LWR-Containments untersucht. Da viele
Elemente mit einigen ihrer Isotope, die im vorliegenden Bericht als radiologisch
bedeutsam bezeichnet sind, als Partikeln auftreten kdnnen, sind weitere Unter-

suchungen notwendig,



Abstract

A possible consequence of a loss—-of-coolant accident at a large nuclear power
station is the total or partial melting of the core. This in turn entails
release of fission and conversion products into the reactor containments and
via leaks to the atmosphere where they pose a radiation hazard. There exist,
however, a number of attenuation processes that prevent all of the activity

inventory from reaching the atmosphere.

In the present study we calculate the activity inventory of a 1000 megawatt
light water reactor (l.w.r.). We then review the known attenuation processes
that contribute to a reduction of airborne activity in the reactor containment

after a hypothetical accident.

The calculation of the activity present at the time of the accident differentiates
between fuel, bred fuel, fission products, activated structural material and
activated coolant. Extensive lists of radionucliids, ordered according to a

measure of their radiotoxicological importance, are set up.

This review of the literature on attenuation processes reveals that the theore-
tical understanding of nearly all relevant elementary processes is incomplete.
Particular importance is therefore attached to experimental findings. Never-
theless, a number of models that encompass several elementary processes judged
most important have been developed and compared to large scale experiments that
simulate post accident containment behavior. We report on both the models and

characteristics experiments.

Most extensive work, both experimental and theoretical, appears to have been
done on the reduction of airborne iodine and its compounds and here model theory
comes within a factor of two of duplicating experimental results. In contrast,
little evidence of work on the behavior of aerosols in the presence of the
condensing water phase expected as a constituent of the post accident l.w.r.
atmosphere could be found. In light of the number of elements that according

to the calculations of this report have radiotoxicologically important isotopes
and appear as aerosols, this void needs to be filled for trustworthy accident

analysis.




1. Einleitung

Kiihlmittelverlust-Stdrfdlle in groBen Kernkraftwerken kdnnen eine Reihe von
Folgen nach sich ziehen, die letztlich zum Niederschmelzen von Teilen des Kern-
brennstoffs filhren. Die damit gekoppelte Freisetzung von Spaltprodukten und
Konversionsprodukten in die Anlagenrdume kann auf dem Wege von Leckagen in die
Umgebung zu einer Strahlenbelastung von Personal und Bevdlkerung filhren. Auch

~ die Aktivierung durch Neutronen kann zu Aktivitdten fiihren, die einen Beitrag

zur Strahlenbelastung liefern.

Das im Stdrfall vorhandene Aktivitdtsinventar wird jedoch auf seinem Wege in
die Umgebung durch eine Reihe von Prozessen erheblich reduziert. Das fiihrt da-
zu, daB nur sehr kleine Bruchteile des anfinglich vorhandenen Aktivitdtsinven-
tars wirklich in die Umgebung gelangen. Die wichtigsten Effekte, die dies be-

wirken, sind

~ die begrenzte primire Freisetzung verschiedener Radionuklide
- der natiirliche radioaktive Zerfall
- die Verminderung der nach Freisetzung luftgetragenen Aktivitdt durch

Abbauprozesse in der Nachunfallatmosphire.

Neben dem natilirlichen radioaktiven Zerfall ist besonders der letzte Effekt be-
deutsam fiir die Auswirkung der Aktivitidtsfreisetzung auf die Umgebung. Aus
diesem Grund wurden auch Einrichtungen entwickelt, die diese Abbauprozesse bzw.
den Schadstoffabbau beschleunigen. Diese technischen Sicherheitseinrichtungen
(engineered safeguards) beruhen in erster Linie auf der Auswaschung (wash-out

und rain-out) und der Filterung luftgetragener Schadstoffe,

Die vorliegende Studie gibt einen Uberblick iiber den Stand der Kenntnis auf dem
Gebiet des Verhaltens nuklearer Schadstoffe in LWR-Containments und nimmt ins-
besondere Bezug auf die ungeklirten Fragen des natiirlichen und des durch techni-

sche Sicherheitseinrichtungen kiinstlich herbeigefiihrten Schadstoffabbaus.

Die folgende Zusammenstellung nimmt zunichst nicht Bezug auf die in deutschen
Kernkraftwerken vorhandenen Einrichtungen der Kernnotkiihlung, deren Funktion die
Verhinderung der Zerstdrung von Brennelementen ist. Sie geht vielmehr von dem

hypothetischen Fall aus, da8 durch Versagen der Notkiihlung eine Aktivitdtsfrei-



setzung aus dem Reaktorkern und Primirsystem in das Reaktorgebdude auftritt.

2, Aktivitdtsinventar grofer LWR-Kernkraftwerke

Nach schweren hypothetischen Reaktorstdrfdllen muB mit einer Aktivitdtsfrei=~
setzung liber die beiden ersten Barrieren hinaus (Brennstabhiille, Reaktordruck-
gefdR) in das Reaktorgebiude gerechnet werden. Um das Aktivititsverhalten un-
tersuchen zu kdnnen, muR zuerst die Ausgangssituation gekli#rt werden, das
heifit, es muB das Aktivitdtsinventar und die Bedeutung bekannt sein, die den
einzelnen Radionukliden nach einer entsprechenden radiotoxikologischen Klassi-
fikation zukommt., Dabei taucht die Frage auf, welche Radionuklide als Triger
der Aktivitdt in Frage kommen. Sie lassen sich sinnvoll in das folgende Schema

einordnen:

- Brennstoff

= erbriitete Brennstoffe

= Spaltprodukte

- aktivierte Strukturmaterialien

~ aktiviertes Kiihlmittel

Die fiir alle weiteren Rechnungen wichtigen reaktorphysikalischen Ausgangsbe~-
dingungen sind in der Tabelle | zusammengestellt. Verstindlicherweise stellen
diese Bedingungen Annahmen dar, die fiir einen bestimmten Reaktor nicht zuzu-
treffen brauchen. In Zweifelsfillen wurde immer der filir Sicherheitsbetrachtun-
gen pessimistische Fall ausgew#hlt. Die Daten der Tabelle | werden im folgen-

den Abschnitt erliutert.

2.1, Zusammenstellung der Aktivitdtstriger

In diesem Kapitel sollen nach dem vorgeschlagenen Schema die Aktivitdtstriger

zusammengestellt und diskutiert werden.



Reaktortyp Leichtwasser-Reaktor (LWR)
Leistung L, 1000 MWe
Wirkungsgrad n 32 7%
Standzeit 3,92 a
FluB 3+ 10'3 —A—
cm” sec
Gesamtmasse U 115 t
Anreicherung U 235 37

Leistungsanteil des

schnellen Flusses 1,2 Z

Gesamtmasse PU 987 kg

PU-Entnahmevektor: 239 57 %
240 28 7
241 12 Z
242 37

Tabelle 1| : Ausgangsbedingungen fiir die Aktivitdtsberechnungen

2.1.1. Brennstoff

Der in Leichtwasser—-Reaktoren verwendete Brennstoff ist leicht angereichertes
Uran. Da die Anreicherung fiir jeden Reaktor spezifisch optimiert wird, sollen
die weiteren Rechnungen mit einer mittleren Anreicherung des U 235 von 3 7

ausgeflihrt werden.



MW
Als Mittelwert der mittleren spezifischen Leistung r wird mit 0,0271 EEE% ge-

rechnet. Dieser Wert ergibt sich als Mittelwert iiber alle seit 1965 in Deutsch-
land errichteten Kernkraftwerke Z_{;7 vom Leichtwasser—Reaktortyp. Ausgenommen
sind demzufolge (vor 1965) lediglich die Siedewasserreaktoren in Kahl (VAK),
in Gundremmingen (KRB), in Lingen (KWL) und GroBwelzheim (HDR) wegen ihrer heu-
te nicht mehr repridsentativen, zu niedrigen mittleren spezifischen Leistung.

Mit diesem Mittelwert ergibt sich eine Uranmasse MU im Core von:

MU - Lth - Le - 1000 MWe
r MY .32 . 0,0271 'Eéh

MU = 115 t

Mit den spezifischen Aktivititen fiir die beiden Uranisotope U 235 und U 238:

A (U 235) = 0,214 10> &L
spez g
A (U 238) = 0,333 « 100 &
spez g

ergibt sich:

7,4 Ci

By23s

Aypag = 37 C1

2.1.2, Erbriitete Brennstoffe

Als erbriitete Brennstoffe kommen die im schnellen Reaktor Verwendung findenden
Plutoniumisotope PU 239 und PU 24! in Frage. Daneben sollen jedoch hier auch
noch die beiden Isotope PU 240 und PU 242 unter den Begriff "Erbriitete Brenn-
stoffe" fallen.AuBerdem sollen auch die beiden Isotope U 239 und NP 239 in die-
sem Kapitel behandelt werden. Hohere Transurane werden nicht beriicksichtigt.
Als Ausgangsdaten zur Berechnung des Wirkungsgrades, der Standzeit, der gesam—

ten Plutoniummasse am Ende der Standzeit und des Plutionium~Entnahmevektors dien-




ten die Daten des KFK-Berichts 466 / 2 /. Es wurden die Mittelwerte aus den in
diesem Bericht angefilhrten flinf Leichtwasserreaktoren gebildet. In jiingster Zeit
publizierte russische Daten zeigen mit diesen Mittelwerten sehr gute Uberein-
stimmung 173;7. Die Werte sind in Tabelle | angegeben. Mit den spezifischen Akti-

vitdten fiir die einzelnen Plutoniumisotope:

Bgpey (PU 239) = 0,0613 gi
Aypes (PU 240) = 0,226 %i
Ay ey (BU 241) = 0,106¢103 gi
Aypep (PU 242) = 0,00389 gi

ergeben sich fiir den 1000 MWe LWR die Werte:

T105 r
Apypgg = 0534+10° Ci

® 5 3
APU240 0,62 108 Ci
Apyggy = 0s13+10° Ci

3 ..
Apygyy = 05120107 Ci

Zur Berechnung der Aktivitdten der beiden Isotope U 239 und NP 239 werden die
Daten der Tabelle 1 verwendet. Als Wirkungsquerschnitt fiir die Reaktion U 238
- (n,Y) U 239 werden 2,8 barnes angenommen., Damit ergibt sich nach der Standzeit

von 3,92 Jahren:

9 i

Ci

A (U 239) = 0,65 ¢ 10

A (NP 239) = 0,65 + 10°

2,1.3, Spaltprodukte

Die Aktivitdit der Spaltprodukte wurde mit einem Rechenprogramm ermittelt. Dabei
wurde die gesamte Isobarenkette einer bestimmten Masse beriicksichtigt. Die Maxi-
malzahl der Kettenglieder betrigt sieben. Als Grundlage zur Erstellung des
Rechenprogramms hat das Rechenprogramm '"Invent' 1f4;7 gedient. Die Daten ent-

stammen der Nuklidkarte 1?3;7, einer Publikation von Katcoff 176;7 und der Da-
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tensammlung von Meek und Rider 17];7. Es wurden insgesamt 293 Spaltprodukte,zu-
sdtzlich 39 angeregte Zustinde erfaRt, die in Tabelle A | im Anhang aufgefiihrt
sind. Von den fiinf wichtigen Prozessen, die zum Aufbau der Spaltproduktaktivitit

eines Reaktors beitragen, wurden die drei wichtigsten erfaBt:

= Entstehung aus der Spaltung
- Entstehung durch den B- oder Y-Zerfall innerhalb einer Isobarenkette
~ Abnahme durch den B-Zerfall

Nicht erfaBt wurden hingegen:

- Entstehung durch Neutronenabsorption

= Abnahme durch Neutronenabsorption

Weiterhin wurden folgende Punkte nicht beriicksichtigt:

- der Lastfaktor, der iiblicherweise zu 0,7 angegeben wird,
= der Umladezyklus widhrend der Standzeit,

- verzdgerte Neutronenstrahlung von 8 Nukliden.

Auflerdem konnten in der Literatur die notwendigen Daten fiir

- 27 Isomere versehiedener Radionuklide nicht ermittelt werden.

Die beiden letzten Auslassungen sind in den Tabellen A 2 und A 3 im Anhang

aufgefiihrt.

Ohne diese sechs Vernachlidssigungen ergibe sich keine Erh8hung der Spaltpro-
duktaktivitdt, da allein die Beriicksichtigung des Lastfaktors (z.B. 0,7) und
des Umladezyklusses eine Erniedrigung der Aktivitdt um je ca. 20 % zur Folge ha-

ben wlirde.

Die Diskussion und Auflistung der wichtigsten Spaltprodukte folgt in Kapitel
2.2. In der Tabelle 2 sind diejenigen =zehn Spaltprodukte zusammengestellt,
die am Ende der Standzeit die hSchste Aktivitdt aufweisen. Zusdtzlich sind

noch SR 90, I 131 und CS 137 aufgefiihrt.




_l]._

Nuklid Aktivitdt /ci [ Halbwertszeit

Y 96 0,22 107 2,3 min

LA 140 0,22 10° 1,68 d

BA 140 0,22 10° 12,8 d

S 140 0,21 10° 1,1 min

J 134 0,21 10° 52 min

TE 134 0,18 10° 43 min

XE 133 0,18 10° 5,65 d

Y 91 M 0,18 10° 50 min

cs 138 0,18  10° 32,3 min

J 133 0,18 10’ 20,8 h

SR 90 0,146 108 28,1 a

J 131 0,77 108 8,05 d

cs 137 0,14 108 30 a
Tabelle 2 : Die 10 Nuklide mit hSchster Aktivitdt nach 3,92 a

Standzeit, verglichen mit SR 90, J 13t, CS 137

Die gesamte Spaltproduktaktivitidt aller 332 erfaBten Radionuklide betrigt:

1.
Agpp = 0,15 + 107" ci

2.1.4, Aktivierte Strukturmaterialien

Von allen mSglichen, denkbaren Radioisotopen, die als aktivierte Produkte der
Strukturmaterialien auftreten kdnnen, wurden diejenigen ausgewdhlt, die in der
Literatur 178,9,10,11,12,13,14,13;7 am hiufigsten zitiert werden. Sie sind in
der Tabelle 4 aufgefiihrt. Die angeregten Zustdnde von CO 58 und CO 60 werden
nicht berlicksichtigt. In der Tabelle 3 werden die Kernreaktionen aufgefiihrt,
die zu den betrachteten Radioisotopen fiihren. Dabei werden verschiedene Ver-

einfachungen und Annahmen zugrunde gelegt:
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Kernreaktion Wirkungsquerschnitt
/[ m barn_/
CR 50 (n,Y) CR 51 100
FE 54 (n,p) MN 54 25
FE 56 (n,p) MN 56 80
MN 55 (n,Y) MN 56 13 300
FE 54 (n,Y) FE 55 2 500
FE 58 (n,Y) FE 59 1 200
NI 58 (n,pn) CO 57 100
NI 58 (n,p) CO 58 | 30
NI 61 (n,pn) CO 60 3,8
NI 60 (n,p) CO 60 125
NI 64 (n,Y) NI 65 10
ZR 94 (n,Y) ZR 95 75

Tabelle 3 : Kernreaktionen zur Berechnung der Aktivierungsprodukte

Nuklid Aktivitdt Halbwertszeit
L]
CR 51 0,25 « 10’ 27,8 d
MY 54 0,26 + 10’ 303 d
MY 56 0,12 « 10° 2,57 h
FE 55 0,26 « 10° 2,6 a
FE 59 0,62 + 10’ 45 d
co 57 0,70 « 108 270 d
co 58 0,57 « 107 71 4
o 60 0,34 « 108 5,26 a
NI 65 0,29 + 10° 2,56 h
ZR 95 0,17 « 108 65,5 d
Total 0,16 + 10'°

Tabelle 4 : Einige Aktivierungsprodukte im LWR 1000 MWe
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- Der NeutronenfluB wird sowohl energie- als auch ortsunabhingig zu

3 e lO]3 _-EE___ angenommen.
cm” sec

- Der mikroskopische Wirkungsquerschnitt lflﬁ;7 wird energieunabhingig

angenommen,

- Wirkungsquerschnitte, die kleiner als ein Millibarn sind, werden nicht

beriicksichtigt.

~ Als Materialien werden angenommen:

die Einbauten im Reaktordruckgefdf zu 260 t [?ll;T mit

der Elementzusammensetzung:

M 27
CR 18 7
NI 10 7
FE 65 Z
Rest 5 7 (C, SI, NB und andere)

Diese Zusammensetzung entspricht einem Mittelwert von

X 2 CRNI 18 9 - Stahl und Werkstoff 4550-Stahl.

die Brennstabhiillen -Werkstoffe aus Zirkaloy 4 zu 150 t

mit der Elementzusammensetzung [ﬁl&;7 :

SN 1,5 %
FE 0,12 %
CR 0,1 %
NI 0,007 %

ZR 98,273 %
Fiir die in Tabelle 4 aufgefiihrten Aktivierungsprodukte der Strukturmaterialien
wurde die Standzeit von 3,92 a nicht beriicksichtigt., Vielmehr wurde immer die
Grenzaktivitit berechnet.

Daraus ergibt sich eine Gesamtaktivitdt der aktivierten Strukturmaterialien zu:

10 ..
Agy = 0,16 * 107" Ci
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2.1.5. Kiihlmittel

Als aktiviertes Radioisotop des Kiihlmittels wird lediglich Tritium beriicksich-
tigt., Stickstoff- und Sauerstoffisotope spielen eine untergeordnete Rolle we=~
gen der sehr geringen Wirkungsquerschnitte und kurzen Halbwertszeiten. Auch
hier wurde, wie fiir die Strukturmaterialien, stets die Grenzaktivitit berechnet.
Die bei der Aktivititsberechnung betrachteten Kernreaktionen sind in der

Tabelle 5 zusammengestellt, Es sind dies:

- Terndre Spaltung. Die Spaltausbeute wurde zu 0,95 e IO-2 A

/7, 19;7 angenommen.

Damit ergibt sich eine Aktivitdt von:

; . 105
Appg = 0,56 1o

Ci

- Entstehung aus Deuterium mit einem Wirkungsquerschnitt von
0,5 + 1072 barn /716 7 . Das Primirkithimittelvolumen wird zu
300 m3 angenommen. (Das Systemvolumen des Primidrkreises im Kern-
kraftwerk Stade 172Q47 betrdgt 260 m3.) Damit ergibt sich:

3

Ay = 0,34+ 107 Ci

= Entstehung aus LI 6. Die Verunreinigung an LI wird zu 0,2 ppm

1??1;7 angenommen. Damit ergibt sich:

3
Arigg = 0,22 10

Ci

- Entstehung aus LI 7. Der Wirkungsquerschnitt wird zu 85,6 ° 10-3

barn angenommen; dieser Wert gilt fiir den Energiebereich zwischen

< _ < , . .
3-E -~ 6 MeV, Damit ergibt sich:

3
Ay = 0511 ¢ 10

Ci

~ Entstehung aus B 10, Die Reaktion B 11 (n,n2a) T liefert gegeniiber
der B 10 Reaktion eine vernachldssigbar kleine Ausbeute. Die Konzen-
tration an Bor im Kiilhlwasser eines Druckwasserreaktors wird iiber die
Standzeit von 3,92 Jahren gemittelt zu 750 ppm angenommen. (Die Anfangs-
konzentration an Bor im Kernkraftwerk Stade ZTQQ;7 betrdgt 2200 ppm.)

Damit ergibt sich die Aktivitdt zu:
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Apg = 0,22 10° ci

Kernreaktion Ausbeute bzw. Aktivitit
Wirkungsquer- —. =
schnitt Lei/

-2 - 5

U 235 (n,f) T 0,95 * 10 [ 27 0,54 * 10

D2 (n,Y) T 0,5 ¢ 103 [Tbarn 7 0,34 + 103

LI 6 (n,0) T 3 [barn 7 0,22 « 103

LI 7 (n, nQ) T 85,6 /[ barn / 0,11 + 103

B 10 (n,20) T 50 « 105 [Tbarn 7 0,22 * 10°

Total 0,78 * 10°

Tabelle 5 :

Kernreaktionen zur Bildung von Tritium

Wir erhalten somit eine Gesamt-Tritium-Aktivitit von:

5

AT = 0,78 « 10° Ci

In jlingster Zeit wurden einige Publikationen zur Tritium~Produktion in Leicht-
wasserreaktoren 1722,23,24,25,26,27_7 verdffentlicht. In einer Zusammenstellung

werden diese Daten in der Tabelle 6 verglichen. Zusammenfassend 1dRt sich sa-

gen, daB die Unterschiede innerhalb der verschiedenen Reaktortypen in der-

selben Gr38enordnung liegen diirften, wie die in der Tabelle 6 angefiihrten Wer-

te und insgesamt ein konsistentes Bild vermitteln.

Aktivitdt Autor Zitat
0,7 + 10° ci Bonka 257
0,6 « 10° ci Grathwohl 1??6_7
0,7 - 1,2) 10° ci Kénig 17217
0,78 - 105 Ci eigene Angaben

Tabelle 6 :

Zusammenstellung der Tritium-Produktion in

einem LWR nach verschiedenen Autoren
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2.2. Einordnung der Radionuklide nach radiotoxikologischer Bedeutung

Um eine Einordnung der im vorausgehenden Kapitel aufgeldsteten Radionuklide
nach ihrer radiotoxikologischen Bedeutung zu erreichen, muB zundchst der Be-
griff "Radiotoxizitdt" festgelegt werden. Einer Empfehlung der IAEA (Inter-
national Atomic Energy Agency) 1728;7 folgend wird der Kehrwert der maximal
zuldssigen Konzentration in Luft dafiir angesetzt. Dabei wird von den maximal
zuldssigen Konzentrationswerten der 168 Stundenwoche ausgegangen, die niedri-
ger sind als die der 40 Stundenwoche 1729;7. Diese fiir Kontrollbereiche in der
BRD gesetzlich lf3q;7 festgelegten Werte wurden dem Bundesgesetzblatt entnom=

men.

Fiir die beiden Isomere Xe 133 M und XE 135 M sind keine maximal zulissigen Kon-
zentrationen explizit gesetzlich festgelegt. Es erscheint aber nicht sinnvoll,

? Ci/m3 zu wihlen, der fiir Nuklide festgelegt ist,

hier den Wert von 1 * 10
die nicht explizit aufgefiihrt sind und beliebige Gemische radioaktiver Stoffe
sind, entsprechend dem letzten Absatz der Anlage II des Bundesgesetzblattes
lf3q;7. Vielmehr wurden hier die gleichen Werte der maximal zuldssigen Kon-
zentrationen gew#dhlt, wie sie fiir die entsprechenden Isotope Xe 133  und

Xe 135 festgelegt sind. Dieses Vorgehen ist berechtigt aufgrund der Tatsache,
daB sowohl die effektiven Energien und demzufolge auch die radiologischen Ge-
wichtsfaktoren 1?]58;7, als auch die Halbwertszeiten fiir die angeregten Zu-
stinde beider Nuklide jeweils kleiner sind als fiir die Grundzustinde.

Ebenso wurde fiir RB 87 auch der fiir RB 86 gesetzlich festgelegte Wert von
2« 1078 uCi/cm3 gewdhlt,

Mit dem Kehrwert der maximal zuldssigen Konzentration werden die Aktivitdts—
werte multipliziert und der GrdBe nach geordnet. (Diese GrdRe wird in lf159;7
mit "specific health hazard" bezeichnet, was mit "Gefidhrdungspotential" oder
gelegentlich auch mit "Risikofaktor" i{ibersetzt wird.) Dies wird fiir verschiedene
Zeiten t, nach dem Unfallzeitpunkt t, durchgefiihrt. Wdhrend dieser "Zerfalls-
zelt" £ werden neue radiocaktive Isotope per se nicht mehr durch Spaltung, son-
dern nur noch als Folgeprodukte des Zerfalls innerhalb einer Isobarenkette er-

zeugt,

Um eine Auswahl der wichtigsten der aufgelisteten 332 Radionuklide treffen zu

konnen, werden zwei Wege eingeschlagen.



Es werden alle diejenigen Radionuklide ausgewdhlt, die zum Zeitpunkt

t, = O und nach den Zerfallszeiten t, = 10" sec, mit n = 1 bis 9, un-
ter den ersten 50, der GrdRe nach geordneten Radionukliden vorkommen.
Die Ordnungsgrdfe ist, wie bereits angefiihrt, das Produkt aus Aktivitit
mal Radiotoxizit#t. Dabei ergibt sich die in Tabelle 7 aufgefiihrte
Liste aus 153 Nukliden. Bei den Abklingzeiten oder Zerfallszeiten

t, = 10" sec sind jeweils die zum Zeitpunkt t, =0 oder t = lOn_éec,
25453 9 bereits vorkommenden Nuklide nicht mehr wieder mitaufgefiihrt.
Die Liste enthi#lt daher alle Nuklide, die zu den betrachteten Zeiten
mindestens einmal unter den ersten 50 Nukliden vorkommen. Die ent-
sprechenden Elemente und die Einordnung in das Periodische System sind
in den Tabellen 8 und 9 aufgefiihrt. In beiden Tabellen sind auch eini-
ge ihrer Bedeutung entsprechende Radionuklide mitaufgenommen, die

nicht Spaltprodukte sind: CO, U, NP, PU.

Ein zweiter Weg fiihrt iiber die Einfiihrung von Prioritdtsklassen, da
die Liste von 153 Nukliden der Tabelle 7 noch sehr unfangreich ist

und eine engere Auswahl getroffen werden soll. Priorititsklasse 1

I

umfaBt dabei alle diejenigen Radionuklide, die zum Zeitpunkt t, =0

und zu allen Zeiten £, = 10" sec, n = | bis 9, unter den ersten 50

der OrdnungsgrdRe nach aufgelisteten Radionukliden vorkommen. Priori-
tdtsklasse 2 enthdlt alle Radionuklide, die in 9 Zeitbereichen auf-
tauchen usw. bis Prioritdtsklasse 10, Dabei ergeben sich fiir die er-
sten fiinf Prioritdtsklassen die in Tabelle 10 aufgefiihrten Radionuklide.
Von den tibrigen Radionukliden fallen in dieser Tabelle besonders die

3 Plutoniumisotope PU 239, PU 240 und PU 241 und das Aktivierungs-—
produkt CO 60 in relativ hohe Priorititsklassen. U 239 erscheint wegen
der kurzen Halbwertszeit in Priorititsklasse 5, wihrend NP 239 wegen
der relativ hohen maximal zuldssigen Konzentration von 2 * lO—7 Ci/m3
trotz der hohen Aktivitd#t in dieser Tabelle nicht erscheint (es kommt
erst in PK 7 vor). Von zentraler Bedeutung sind insbesondere die er-

sten 5 Prioritdtsklassen., Lediglich diese sind in Tabelle 10 aufge-

fiihrt,



t = 0 sec
o

CS 140
TE 134
CS 138
BA 139
CS 139
NB 100
LA 141
BA 141
Y 95
XL 137
XE 138
SR 93
LA 143
LA 142
RB 90
NB 99
BA 142
XE 140
NB 97M
ZR 98
RB 91
XE 139
Y 94
SR 90
PR 144
BA 143
LA 144
TC 101
MO 101
ZR 99
RB 89
J 136
KR 90
CS 141
SR 94
J 137
NB 101
Y 97
RB 92
KR 89
BA 144
TC 102
MO 102
SR 95
PR 145
CE 145
TE 133M
RB 93
BR 90

Tabelle 7 :
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t] = 10" sec

RB 88
KR 88
SB 133
SB 132
TE 133
TC 103

t, = 10° sec

PR 146
CE 146
CE 144
SB 131
PR 147
TC 104
SB 130

RU 103
PR 143
MO 99
CE 143
ZR 97
PM 147
SR 91
SN 128
SB 128

t3 = 103 sec
J 131
SB 129
BA 140
TE 131
BR 84

J 133
ZR 95

Y 91

KR 83M
BR 83
BA 137M
SR 89
PM 151
RH 106
SB 128M

10

T
Ui

TE 129M
ND 147
Y 90

SN 123
PM 149
SN 119M
EU 156
AG 109M
SN 121
TE 127M
TE 131M
AG 112
PD 112

sec

PM
EU
KR
CD
TC
SE
SB
SN
EU
RH
SB

10" sec

146
154
85
115
99
79
126M
126
152
102M
124

t4 = 104 sec
NB 95M
NB 95
LA 140
RU 106
SB 127
RH 105M
CE 141
J 135
CS 137
TE 132
Y 93

CD 113M
EU 150
SB 125
EU 155
XE 133
SM 151
SB 126
TE 125M
Y 98 M
SN 125
TE 129
TE 127
CD 115M
RH 103M
AG 111
CS 134
TC 99M

sec

t

107 sec

J 129

ZR
CS
PD
NB
NB
SM
TB
RB
TB

93
135
107
93M
94
147
158
87
160

TC
ND
LA
IN

Wichtige Spaltprodukte (Erkldrung siehe Text) obne
Beriicksichtigung ihres Freisetzungs- und Ausbreitungs-

verhaltens



Haupt-
grup-
pen:

Uber-
gangs~
elemen-—
te:

Lanthani
Aktinide

- 19 =

27 CO 45 RH 57 LA
34 SE 46 PD 58 CE
35 BR 47 AG 59 PR
36 KR 48 CD 60 ND
37 RB 49 1IN 61 PM
38 SR 50 SN 62 SM
39 Y 51 SB 63 EU
40 ZR 52 TE 65 TB
41 NB 53 J 92 U
42 MO 54 XE 93 NP
43 TC 55 CS 94 PU
44 RU 56 BA
Tabelle 8 : Elemente mit Ordnungszahl der Nuklide
in Tabelle 7 sowie CO, U, NP und PU
1.Gruppe| 2.Gruppe 3.Gruppe | 4.Gruppe| 5.Gruppe | 6.Gruppe | 7.Gruppe | 8.Gruppe
Alkali- | Erdalka-~ Halogene | Edelgase
Metalle | li-Metal-
le
34 SE 35 BR 36 KR
37 RB 38 SR
49 IN 50 SN 51 SB 52 TE 53 J 54 XE
55 CS 56 BA
27 CO
44 RU
39 Y 40 ZR 41 NB 42 MO 43 TC 45 RH
47 AG | 48 CD 57 LA 46 PD
en : 58 CE 59 PR 60 ND 61 PM 62 SM 63 EU 65 TB
H 92 U 93 NP 94 PU
Tabelle 9 : Einteilung der Elemente aus Tabelle 8 sowie

27 CO, 92 U, 93 NP und 94 PU in die Gruppen

des periodischen Systems
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PK 1 SR 90 28 a
PR 144 17,3 min3
PU 240 6,6 *+ 10° a
PU 241 ‘ 14 a
PK 2 CE 144 284 d
PU 239 2,44 « 10% a
PK33 Co 60 5,26 a
SR 89 50,5 d
Y 91 58,8 d
ZR 95 65,5 d
RH 106 30 s
BA 137 M 2,55 min
PK 4 NB 95 35 d
NB 95 M 3,75 d
NB 97 M 1 min
RU 106 l a
CS 137 30 a
LA 141 3,9 h
PR 145 5,98 h
PM 147 2,62 a
PK 5 KR 88 2,8 h
RB 88 17,8 min
Y 90 2,67 d
RU 103 39,5 d
SN 119 M 245 d
SN 123 129 d
TE 127 M 109 4
J 131 8,05 d
TE 133 M 54 min
TE 134 43 min
CS 138 32,3 min
BA 139 1,38 h
BA 140 12,8 d
CE 141 32,5 d
LA 142 1,54 h
U 239 23,5 min
Tabelle 10 : Ordnung wichtiger Radionuklide in LWR-Kraftwerken

nach Priorititsklassen (PK) (berechnet aus dem
Aktivititsinventar nach einer mittleren Standzeit
von 3,92 Jahren und ohne Beriicksichtigung von Frei-
setzungsraten im St8rfall)
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3. Physikalische und chemische Form der nuklearen Schadstoffe

In der Containmentatmosphire eines Leichtwasser—Reaktors k&nnen nach einem Un-

fall nukleare Schadstoffe grundsdtzlich nur als

- Gas oder als

- Aerosol auftreten.

Stoffe, die wdhrend des Unfallablaufes und damit wdhrend eines bestimmten zeit-
lichen Temperaturverlaufes ihren Aggregatzustand ein- oder m3glicherweise zwei-
mal #ndern, kdnnen aufgrund dieser Tatsache auch dampfférmig auftreten. Dieser
Aggregatzustand zu der dann gerade herrschenden Temperatur fillt so unter.den Be-
griff gasfdrmig. Dariiber hinaus kann das Aerosol in fliissiger oder fester Form

vorliegen,

Diese Vorstellungen basieren auf der Annahme, daB die HSchsttemperaturen wdhrend
des Unfallablaufes iiber der Temperatur des Schmelzpunktes von Urandioxid

(ca. 3000 K) liegen. Bei dieser Temperatur ist der gréBere Teil der vorhandenen
Materialien gasfdrmig. In der vergleichsweise kalten (ca. 150°C) Atmo-
sphire des Containments setzen dann sofort Kondensations- und Kristallisations-
prozesse ein, die so zu einem Aerosol fiihren. Alle weiteren Untersuchungen die-
ser Studie befassen sich daher mit Gasen, Aerosolen, deren Wechselwirkungen und

deren Abscheidemechanismen.

In der Literatur spielt bei der Analyse der Freisetzung nuklearer Schadstoffe der
Begriff der Fliichtigkeit eine sehr groBe Rolle. Die Spaltprodukte werden danach
eingeteilt in schwerfliichtige, flilichtige und leichtfliichtige 1_31,32,33,34,35_7
Stoffe. Verschiedentlich wird diese Klassifikation weiter unterteilt / 33 /. Der
Begriff der Fliichtigkeit 1#Rt sich jedoch nur durch Angabe des Dampfdruckes als
Funktion der Temperatur quantitativ festlegen. Dazu muB das Element oder die
chemische Verbindung, in der das betrachtete Element vorkommt, festliegen. Ei-

ne Elementenliste aller erfaBten Spaltprodukte ist in den Tabellen A 4 und A 5

im Anhang aufgefiihrt.

Bei dem Versuch einer Bestimmung der chemischen und physikalischen Form der ein-

zelnen Radionuklide treten zwei besondere Schwierigkeiten zutage:
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- Die chemische Form, in der ein bestimmtes Radionuklid auftritt, kann

nicht eindeutig festgelegt werden.

- Die meisten der bendtigten Dampfilruckdaten sind nicht bekannt.

Nach Angaben von N. Henzel in 1733;7herden ca. 90 7 des bei der Spaltung von
Urandioxid freiwerdenden Sauerstoffes zur Bildung von Spaltproduktoxiden ver-
braucht. (Der Rest wird zur Bildung von iberstdchiometrischem Urandioxid in das
Urandioxidgitter eingebaut.) Es liegen also vor dem Unfall neben der elementa-
ren Form der Spaltprodukte schon eine Reihe von Spaltproduktoxiden vor. Wihrend
des Unfalles und in der Nachunfallatmosphdre hdngt die chemische Form, in der

das betrachtete Radionuklid vorkommt, ab von

= der Temperatur des Brennstoffes
~ dem Zeitverlauf des Unfalles
- der Oberflichenbeschaffenheit des Brennstoffes

- der physikalischen und chemischen Umgebungsatmosphire

Dariiber hinaus kann sich beim Durchlaufen der mdglichen Temperaturskala die chemi-
sche Form aufgrund chemischer Reaktionen #ndern. Diese hingen zusitzlich noch von
der physikalischen Form (z.B. Aggregatzustand, geometrische Form der Aerosol-

partikeln) der Reaktanten ab.

Aus dem Gesagten ist ersichtlich, daB bei der Bestimmung der chemischen Form Un-

sicherheiten auftreten.
Als mdgliche chemische Formen kénnen in Frage kommen 1733,36,37;7:

- Elemente
- Oxide
- Hydroxide
- Alkalihalogenide
-~ Uranhalogenide
~ organische Verbindungen
In der Tabelle 11 werden die mSglichen chemischen Formen einiger Aktivitdtstri-

ger nach Lf33,36,37, 16Q¥7 aufgelistet,

In der Literatur konnten keine Angaben gefunden werden iiber
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Element
27 €O Oxid
34 SE Element, Oxid
35 BR Alkalihalogenid, Uranhalogenid
36 KR Edelgas
37 RB Element, Hydroxid, Alkalihalogenid
38 SR Element, Hydroxid, Oxid
39 Y Oxid
40 ZR Element, Oxid
41 NB Oxid
42 MO Element, Oxid
43 TC Element, Oxid
44 TU Element, Oxid
45 RH Element
46 PD Element
47 AG Element, Oxid
50 SN Element, Oxid
51 SB Element, Oxid
52 TE Element, Oxid
53 J Element, Alkalihalogenid, Uranhalogenid, HJ, CH4J
54 XE Edelgas
55 CS Element, Hydoxid, Alkalihalogenid
56 BA Element, Oxid, Hydroxid
57 LA Oxid
58 CE Oxid
59 PR Oxid
60 ND Oxid
61 PM Oxid
62 SM Oxid
63 EU Oxid
64 GD 0xid
92 U Element, Oxid, Uranhalogenid
94 PU Element, Oxid
Tabelle 11 : MSgliche chemische Formen einiger Aktivitdtstréger
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30 ZN
31 GA
32 GE
33 AS
48 CD
49 1IN
65 TB

Da die Aktivitdt der in Frage kommenden Radioisotope dieser Elemente relativ ge-
ring ist im Vergleich zu den iibrigen Radionukliden, scheint hier eine genaue Un-

tersuchung nicht so vordringlich zu sein.

In der Abbildung | sind die aus der Literatur bekannten Dampfdruckkurven eini-
ger Aktivitdtstridger nach 1?38,39,40,41,42,43;7 aufgezeichnet. Man ersieht
daraus sofort, daB eine Unterteilung in die Begriffe "schwerfliichtige" und
"leichtfliichtige" Stoffe nicht ohne Berechtigung getroffen wird. Trotzdem soll-
te der Versuch unternommen werden, den sehr schwer quantifizierbaren Begriff
der Fliichtigkeit durch eine exakte Beschreibung der physikalischen Form
der Aktivitétstrdger als Gas oder als Aerosol in Abhingigkeit vom zeitlichen
Verlauf der Temperatur zu ersetzen. Daneben kann sich die physikalische Form
aufgrund chemischer Reaktionen wihrend des Unfalles und in der Nachunfallatmo-
sphire dndern. Bei Kenntnis der Reaktionen und der entsprechenden Reaktions-
gleichgewichte in Abhingigkeit von der Temperatur lieBen sich dann auch iiber den

physikalischen Zustand des betreffenden Elementes genaue Aussagen machen.

Erlduterungen zu Abb. 1:

--= strichliert gezeichnete Linien stellen Extrapolationen dar
x sind gemessene Werte

* sind berechnete Werte nach der Clausius-Clapeyron'schen Gleichung

4, Wechselwirkung und Abbau nuklearer Schadstoffe in der Nachunfall-

atmosphidre eines LWR-Containments

4,1, Uberblick iiber die wichtigsten Abbauprozesse von Partikeln,

Trépfchen und Gasen

Bei der Entstehung der Nachunfall=-Atmosphire in LWR-Containments spielen Vorginge

eine Rolle, die, jenachdem von welchen Annahmen man ausgeht, sehr unterschiedlich
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Abb.1 Dampfdruck - Kurven einiger Aktivitdtstrdger
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ablaufen kdnnen (Core-Schmelzen, blow-down, usw.). Im hier betrachteten Zusammen-
hang scheint aber nicht umstritten zu sein, daf die Entstehung im Vergleich zu
dem sehr viel langsameren Abbau als instantan angesehen werden kann. Im einzelnen
muB man davon ausgehen, daB beim Niederschmelzen des Reaktorkerns Spaltgase ent-
weichen, die zusammen mit der Luft und dem Wasserdampf den gasf8rmigen Anteil der
Atmosphire bilden. Ihre Temperatur liegt im Bereich zwischen 100°C - 200°C. Aus
der Schmelze verdampfen weitere Produkte, die sich im dampffdrmigen Zustand tur-
bulent vermischen, dann aber rasch rekondensieren und damit die verschiedensten

Aerosole mit festen Partikeln bilden k®nnen.

Uber die Entstehung von Kondensationsaerosolen aus der Dampfphase weif man heu-
te noch recht wenig. Es erscheint daher als ziemlich schwierige Aufgabe, im

Fall eines LWR-Unfalls mit Core-Schmelzen aufgrund theoretischer Uberlegungen
vorauszusagen, mit welchen Spaltprodukt- oder Brennstoff-Aerosolen man zu rech-
nen hat. Hier sind noch experimentelle Untersuchungen notwendig. Theorien und
Berechnungsmethoden zur Aerosolbildung durch spontane Kondensation und Konden-
sation an Fremdkernen wurden z.B. von Oswatitsch (1942) 1?53;7, Buykov und
Bakhanov (1967) 1?34_7 und auch Griffin und Sherman (1963) 1?55_7 angegeben. Die
von diesen Autoren entwickelten Modelle enthalten Ausdriicke fiir die Kernbildungs-—
raten bei konstanter Temperatur und konstanter Dampfkonzentration, die von
Frenkel (1949) 1756;7, Barnard (1953) 1?37_7 sowie Becker und Déring (1935)
1758;7 mitgeteilt wurden. In jlingster Zeit entwickelten Sutugin und Fuchs (1970)
1?31_7 eine Theorie der Kondensationsaerosole, die auch fiir den Fall sich schnell
dndernder Umgebungsbedingungen gilt. Sie zeigen, daB die Aerosolbildung aus der
Dampfphase von Stoffen mit hohem Siedepunkt im wesentlichen ein Koagulationspro-
zeB ist und daB es eine kritische Dampfkonzentration gibt, unterhalb der kein
Aerosol gebildet wird. In einer nachfolgenden Arbeit (1971) zeigen Sutugin, Fuchs
und Kotsev 1?52_7 am Beispiel von Silberdampf, daR die Ausbildung von Aerosol

in manchen Fdllen mit heterogener Kondensation an immer zusdtzlich vorhandenen

Fremdkernen erkldrt werden kann.

Als Ausgangspunkt fiir weitere Betrachtungen hat man also im Containment mit Fol-

gendem zu rechnen:

1., Mit einer sehr schnell erzeugten Atmosphire aus Spaltgasen, fliichti-

gen Spaltprodukten, Luft und Wasserdampf.
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2. In dieser Atmosphire als Dispersionsmedium mit einer dispersen Phase

aus festen Partikeln,

3. Mit einer Schmelze, die als kontinuierliche Gas-und Aerosolquelle

betrachtet werden kann.

Das Verhalten der dispersen Phase in trockener Atmosphire kann sehr gut beschrie-
ben werden. In diesem Fall wird die Abscheidung von Aerosolpartikeln durch Sedi-
mentation, Koagulation und Diffusion bewirkt. Eine wesentliche Rolle spielt auch

die Abscheidung durch Thermophorese an den Winden des Containments.

Das Rechenprogramm PARDISEKO II 1—96;7, das im Kernforschungszentrum Karlsruhe
entwickelt wurde, gestattet die Berechnung des zeitlichen Verlaufs der Partikel-
konzentration in abgeschlossenen Riumen. Die gute Ubereinstimmung mit experimen-
tellen MeRergebnissen aus zahlreichen Versuchen erlaubt eine Extrapolation des
Aerosolverhaltens in trockener Atmosphidre auf beliebige Containmentdimensionen.
PARDISEKO II beriicksichtigt die wichtigsten oben erwidhnten aerosolphysikalischen
Prozesse einschlieBlich der thermophoretischen Abscheidung von Partikeln an k#l-

teren Containmentwidnden.

Da also umfassende Modelltheorien zum Aerosolverhalten in geschlossenen Systemen
bei trockner Atmosphire vorliegen und auch in genligendem Umfang getestet worden
sind, braucht im Folgenden darauf nicht weiter eingegangen zu werden. Vielmehr
soll ein Uberblick iiber den Stand der Kenntnisse hinsichtlich der Prozesse ver-
mittelt werden, die zusdtzlich zu den oben erwihnten beim Schadstoffabbau im
Fall des LWR-Containments nach einem Unfall eine Rolle spielen. Es handelt sich
dabei vornehmlich um die Kondensation von Wasserdampf und um Wechselwirkungen
zwischen Partikeln und Tropfen, zwischen Partikeln und Gasen sowie zwischen Ga-

sen und Tropfen,

Durch Abkiihlung des Dispersionsmittels (Spaltedelgase, gasfdrmige Spaltprodukte,
Luft, Wasserdampf) kommt es zu einer Wasserdampfiibersittigung und damit zu einer
spontanen und sprunghaft einsetzenden Bildung von Wassertrdpfchen. Dabei kdnnen
einerseits Aerosolpartikeln, andererseits aber auch bereits gebildete Trdpfchen
als Kondensationskerne dienen. Eine Abkiihlung findet von selbst statt, sie kann
aber auch mit Hilfe von Spriihmitteln kiinstlich erzeugt werden. Auf die Wirkung

von Spriihmitteln soll spiter eingegangen werden.
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Eine geschlossene Theorie fiir die Trdpfchenbildung und das Trépfchenwachstum
durch Kondensation von Wasserdampf existiert nicht, wenn auch gerade in jlingster

Zeit erhebliche Fortschritte erzielt worden sind.

N. Nix (1972) 1?%4_7 gelang es, quantitative Angaben iiber den Wachstumsvorgang
von HZO—Tropfen bis in den submikroskopischen Bereich zu machen, wobei er sich
einer Mikrokondensationskammer und eines empfindlichen Streulicht-Fotometers be-
diente. Theoretische Grundlagen und experimentelle Daten fiir Tropfehen in der

GrdBenordnung von 1 Um oder weniger gab es bisher praktisch nicht.

Von Ilga R. Paluch (1971) 1f45;7 stammt ein Modell iiber das Wachstum von Tropfen
durch Kondensation in einem inhomogenen Medium, wobei sich die Inhomogenitit

auf die relative Feuchte, das Spektrum der Kondensationskerne und auf die Tem
peratur beziehen kann. L.R., Kénig (1968) 17%6;7 entwickelte eines der wenigen

verfiligbaren numerischen Kondensationsmodelle.

Viel zitiert und flir viele Fdlle befriedigend ist die Ubersittigungstheorie von
Mason (letzte Fassung 1971) 1?}7_7. Es ist ungeklidrt, ob sie sich im Hinblick
auf die Kondensationsvorginge in LWR-Containments mit hinreichender Genauigkeit
anwenden 13Rt., Die Theorie gibt keine klare Auskunft iliber den Beginn einer
TrSpfchenbildung, sondern beschreibt das Wachstum von Tr8pfchen durch Konden-

sation.

Vorausgesetzt, es hat auf irgendeine Weise an Partikeln oder immer vorhandenen
Kernen eine Anfangskondensation stattgefunden, so daR diese Kondensationskerne
mit einer beliebig diinnen Wasserhaut umgeben sind, dann findet nach der Uber-
sdttigungstheorie ein Wachstum durch Kondensation statt, wenn der Dampfdruck der
Armosphire grdBer ist, als der Dampfdruck iliber dem Trdpfchen bzw. der Partikeln
mit diinner Wasserhaut. Qualitativ nimmt der TrSpfchendampfdruck zu, wenn der
Trépfchendurchmesser abnimmt, und der Dampfilruck des Tr8pfchens wird kleiner, wenn
die Konzentration der im Trépfchen geldsten Substanzen zunimmt. Es gibt daher fiir
einen gegebenen Ubersittigungsgrad stets eine minimale TrdpfchengrSfe, die selbst
als Kondensationskern dienen kann. Ist seine kritische minimale Grdfe iliberschrit-
ten, dann wichst das Trdpfchen solange, bis - bei stidndig geringer werdendem
Dampfdruck {iber der Trdpfchenoberfliche - durch Herabsetzung des Wasserdampf-
partialdrucks der Atmosphire der Gleichgewichtszustand erreicht wird. Gehen Tei-

le des festen Kerns im Trépfchen in L8sung, dann wird der Gleichgewichtszustand
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spdter erreicht. Das TrSpfchen kann dann relativ grdfer werden. Wie bereits er-
widhnt, ist eine Dampfdruckiibersittigung Bedingung fiir den Beginn des Trdpfchen-
wachstums. Fiir den Fall der Verhdltnisse im LWR-Containment in der Nachunfall-
atmosphidre berechnet L.F, Parsly (1971) 17&8;7 das folgende Beispiel: Bei einer
Temperatur des Dispersionsmittels von 130°C und Wasserdampfsittigungspartial-
druck verursacht eine Abkiihlung um O,IOC eine Ubersdttigung von 0,3 %. Daraus
findet man einen kritischen minimalen Trdpfchendurchmesser voh d = 0,8 um (rei-
nes Wasser ohne gel8ste Substanzen), von dem an Wachstum durch Kondensation statt-

finden kann. An Partikeln mit Durchmessern kleiner als 0,8 ym findet keine Kon-

densation statt. Da der Wasserdampfpartialdruck der Atmosphéire bei der Konden-
sation nur abnehmen kann, findet Kondensation an Trdpfchen bzw. Partikeln mit
Durchmessern kleiner als 0,8 um erst statt, wenn die Temperatur noch weiter ab-

genommen hat.,

Zusdtzlich zu den Abscheidemechanismen von Aerosolpartikeln im konstanten Dis=-
persionsmittel treten im Fall der Trdpfchenbildung weitere sehr effektive Ab-

scheidevorginge auf, die hidufig mit "wash-out" und "rain-out" bezeichnet werden.

Vereinfacht ausgedriickt ist "wash-out" die Einwirkung eines fallenden Tropfens
auf Gase oder Partikeln mit dem Resultat, daf diese mit der Fallgeschwindigkeit
des Tropfens sedimentieren, wihrend "rain-out'" die urspriingliche Bildung eines
Tropfens an den Partikeln bedeutet, die dann ebenfalls durch Zunahme der Masse
schneller abgeschieden werden kdnnen. Beide Prozesse wirken meist zusammen. Sie

sind oft nicht eindeutig voneinander unterscheidbar.

Einer der dabei auftretenden Mechanismen, der von Mason 1? 42;7 niher untersucht
wurde, ist die Trigheitsimpaktion. Aerosolpartikeln kdnnen infolge einer Kollision
mit schneller sinkenden Trdpfchen von diesen eingefangen werden, Es ist keine
Gleichung bekannt, die die relative Str8mung um eine Kugel (Tr8pfchen) beschreibt,
in der sowohl Trigheitsterme als auch Z#higkeitsterme beriicksichtigt werden. Die
Kinematik von grofien Tropfen oder Partikeln kann nidherungsweise mit Hilfe von
Trigheitskridften beschrieben werden, wihrend man fiir kleine Massen hidufig nur
Zdhigkeitskrifte annimmt 1?&8;7. Demnach wiirde jedoch eine Kollision von grofien
Tropfen mit sehr kleinen Partikeln nie stattfinden, da die Trajektorien von
trigheitslosen Partikeln immer an groBen Tropfen vorbeifiihren wiirden. Nur wenn
die kleinen Partikeln auch trige sind, kSnnen Kollisionen stattfinden, Eine

niherungsweise Beschreibung der Trigheitsimpaktion stammt von I. Langmuir (1948)
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jjh9_7. Er definiert einen "Kollisions-Wirkungsfaktor" als das Verh#dltnis von
tatsdchlichem Kollisionsquerschnitt zum geometrischen Querschnitt des groBen
Tropfens, der mit einer kleinen Partikel kollidiert. Das Str8mungsverhalten um

den groBen Tropfen wird unter Vernachldssigung der Zihigkeit als Ldsung der
Stromungspotentialgleichung beschrieben, widhrend die Bewegung der kleinen Partikeln
allein von Z#higkeitskrdften kontrolliert wird. Der oben erwidhnte Widerspruch
bleibt unbeachtet. Der Kollisions-Wirkungsfaktor hingt nach Langmuir von einem
dimensionslosen Term ab, in dem die Viskositit des Dispersionsmediums, die Dichte

der kleinen Trdpfchen, die Radien des groBen und der kleinen Tropfen (Partikeln)
und die Relativgeschwindigkeit zwischen beiden eingehen. Dieser Term ist ieden-

tisch mit der bei N.A. Fuchs (1964) 1?30_7'definierten "Stokes=Zahl".

Nach der Langmuir'schen Theorie gibt es einen kritischen Wert dieses Terms und
damit einen kritischen Partikelradius, unterhalb dem ein Einfangen durch Trig-
heitsimpaktion nicht mehr méglich ist. Nach Parsly 1?48;7 betrdgt dieser kriti-
sche Radius in einer Luft-Dampf-Atmosphire von 130°C etwa 3 Um bei einem Radius
der groBen Tropfen von 500um. Das bedeutet, daB die Trigheitsimpaktion beim
wash-out von Spaltprodukt-Aerosolen vermutlich keine wesentliche Rolle spielt,
weil der Medianwert der statistischen Radienverteilung von solchen Aerosol-
partikeln wesentlich kleiner als 3 pm sein diirfte. Allerdings muf noch folgen-
des bemerkt werden: ein Tropfenradius von 500 um, wie bei Parsly 1748;7 ange-
nommen, entspricht eher dem Fall, daB es sich um einen durch Spriihmittel oder

blow—-down-Effekte erzeugten Tropfen handelt.

Infolge der oben beschriebenen Kondensation an Kernen oder Partikeln wird jedoch
auch ein Tr8pfchengréBenspektrum erzeugt, dessen grdftes Quantil im Bereich viel
kleinerer Radien als 500 pm liegt. Es kann daher auch zu Kollisionen zwischen
Tropfchen kommen, deren Radien in der gleichen Gr8Benordnung liegen. Hier aller-
dings werden die Langmuir'schen Voraussetzungen ungiiltig, denn auch das Verhalten
des grdBeren Trdpfchens kann dann nicht aus dem StrSmungspotential abgeleitet
werden. Wenn beide miteinander kollidierenden Tropfen in den Giiltigkeitsbereich
des Stokes'schen Gesetzes fallen, kann der Kollisionswirkungsfaktor aus der Vis-
kosit#itsgleichung ermittelt werden. In diesem Fall kann die Trigheitsimpaktion
praktisch durch eine der Koagulationstheorien erklirt und berechnet werden

/50; 59 - 70 7.

Im Hinblick auf die nach einem Unfall im LWR-Containment zu erwartenden Tropf-

chen- und PartikelgrBen diirfte es aber wahrscheinlich sein, daB sich weder das
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Potentialstrdmungsmodell noch das Zihigkeitsmodell auf die Berechnung des wash-
out durch Trigheitsimpaktion anwenden 13B8t. Fiir Tr8pfchengrSB8en, die im Bereich
zwischen dem der Giiltigkeit des Stokes'schen Gesetzes und dem des Potential-

strémungsgesetzes liegen, bestehen heute nur halbempirische Ansitze.

Eine andere Art des Einfangens von kleineren Trdpfchen bzw. Partikeln durch gro-
Rere Tropfen ist die Interzeption. Dabei nimmt der gr6Bere Tropfen den kleineren
auf, ohne daB der Schwerpunkt des kleinen Tropfens die Strdmungslinie um den
grofen Tropfen herum verldRt., Es handelt sich also um eine "Beriihrungskollision".
Entsprechende theoretische Abhandlungen stammen z.B. von Hilliard (1970) / 71 7,
von Ranz und Wong (1952) 1f72;7 und von Hidy 1f93;7. Parsly lfﬁ&;7 berechnet als
Beispiel, daB die Wahrscheinlichkeit dafiir, daB ein Tropfen mit einem Durchmesser
von | mm eine Partikel von | Um Durchmesser durch Interzeption einfingt, etwa
0,3 7 betrigt. Es kann gefolgert werden, daB wash-out von Partikeln durch Inter-
zeption mit Spriihmittel-Tropfen im LWR-Containment eine untergeordnete Rolle
spielt, mit kleinen Trdpfchen aber wirksam werden kdnnte, da die Wahrscheinlich-
keit fiir Interzeption ohne Bahnablenkung mit geringer werdender Trdpfchengrdfe

zunimmt .,

Das mdglichst schnelle Auswaschen von kleinen Spaltprodukt- oder Bremnstoff-Par-
tikeln im LWR-Containment kdnnte theoretisch durch Thermophorese behindert wer-
den. Sie spielt z.B. eine Rolle, wenn am Boden des Containments eine Schmelze
vorhanden ist, die wesentlich heiBer als die Atmosphire dariiber ist. Die dabei
wirksam werdenden thermischen Krifte nehmen mit wachsender Knudsen-Zahl (mittle-
re freie Weglinge der Gasmolekiile/Partikelradius) zu und nehmen dann bei Knudsen-
Zahlen grofer als etwa 0,2 immer stirker ab. Das bedeutet zundchst, daf sehr
kleine Partikeln nur wenig an der Sedimentation gehindert werden. Sehr kleine
Partikeln wachsen aber - wie oben erliutert - mit geringerer Wahrscheinlichkeit
durch Kondensation von Wasserdampf an, so daB die Knudsen-Zahl meist gr&fer als
0,2 bleibt. GrdB8ere Partikeln dagegen nehmen durch Kondensation im Durchmesser
zu, so daB bald die Knudsen-Zahl sehr klein wird. Daraus kann gefolgert werden,
daB die Behinderung der Sedimentation durch Thermophorese speziell bei den Ver-

hiltnissen in LWR-Containments eine untergeordnete Rolle spielt.

Die Theorie der Thermophorese ist nicht einheitlich. Fuchs 1f5q;7 gibt einen Be-
reich fiir Partikeldurchmesser von 0,025 um bis ! ym an, fiir den es keine brauch-

bare Theorie gibt. Im Fall der Nachunfall-Atmosphire in LWR-Containments ist aber



_32_

gerade dieser Bereich der interessanteste 1?&8;7. Eine neuere Arbeit iiber die Par-
tikel-Abscheidung aus turbulenten Strdmungen durch thermische Kridfte stammt von
Byers und Calvert (1969) lﬁ73;7. Dort findet sich auch eine Darstellung mit vie-
len Literaturhinweisen von Theorien anderer Autoren, die jeweils fiir bestimmte
Intervalle von Knudsen-Zahlen giiltig sein sollen und voneinander erheblich ab-
weichen kdnnen (Cawood (1936), Waldmann (1959), Dergaguin (1965), Bakanov (1962),
Epstein (1929), Brock (1962, 1967, 1969), Yalamov (1965)).

Thermophorese tritt auch auf, wenn ein Gradient des Wasserdampfpartialdrucks vor-
liegt (was bei inhomogener Kondensation sicher der Fall ist), da der Druckgradient
auch einen Temperaturgradienten zur Folge hat. T.W. Horst (1968) £77Q;7 berechnete
jedoch, daB thermophoretische Krifte, die auf Partikeln in einer Umgebung mit
kondensierendem Wasserdampf wirken, sehr viel kleiner sind als die Krédfte, die

von Diffusiophorese infolge des Druckgradienten herriihren. Thermophorese ist des-

halb im Zusammenhang mit dem wash-=out ein unbedeutender Effekt.

Anders verhdlt es sich mit der bereits erwihnten Diffusiophorese. Die aus ihr ver-
ursachte Kraft auf eine Partikel ist die Summe der Krdfte aufgrund der Stephan-
Stromung und der durch Prozesse des Gas-Impuls—Austausches hervorgerufenen Kraft.
Die Stephan—Strdmung ist eine hydrodynamische StrSmung, die auftreten muB, um in
einem Gassystem mit Diffusion einen Ausgleich des Gesamtdruckes herbeizufiihren.
Sie ist von einer Oberfliche, auf der Fliissigkeit verdampft, weg und auf eine
Oberfliche, auf der Dampf kondensiert, hin gerichtet und wurde von Stephan (1882)
1773;7 postuliert und 1957 erstmals von L. Facy 1776;7 experimentell bestdtigt.,
Wenn die Molekulargewichte von diffundierenden Gasen (Luft, Wasserdampf, Spalt-
gase) verschieden sind, dann wird die Bewegung von kleinen Partikeln mit Knudsen-
Zahlen Kn > | beeinfluBt durch Gas-Impulsaustausch-Effekte. In diesem Fall ist
die Strdmungsgeschwindigkeit der Partikeln nicht mehr die der Stephan-Stromung.
Mit Hilfe der Gastheorie von Chapman-Enskog leiteten Bakanov und Dergaguin (1957,
1960) / 77,78 T sowie Waldmann (1959) / 79 7/ eine Gleichung fiir die Partikelge-
schwindigkeit ab, die praktisch alle Effekte von diffundierenden Gasmolekiilem

auf die Partikelbewegung berilicksichtigt. Eine sehr #Zhnliche Gleichung, die gel-
ten soll, wenn der Dampfpartialdruck sehr viel geringer ist als der Partialdruck
der {ibrigen Gaskomponenten (ebenfalls Kn > 1), geben Goldsmith und May (1966)
178147 und Goldsmith et al. (1963) 1782;7 an. Entsprechende Formeln bei Knudsen-
Zahlen Kn < | stammen von Schmidt und Waldmann (1960) 1783;7 und Dergaguin (1966)

lf84;7, wobei letzterer noch zwischen Kn S 0,5 und 0,7 £ Kn < 1 unterscheidet.
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Wenn damit auch Theorien zur Diffusiophorese vorhanden sind, ist dennoch kaum ein
RickschluBR auf den Beitrag zum Kollisionswirkungsfaktor und damit den zusitzli-
chen Effekt bei wash-out durch Diffusiophorese mSglich. Prokhorov (1954) ZTBS_7
berichtet liber geringer werdende Wirkungsfaktoren bei '"negativer Diffusiophorese"
(Verdampfung), womit unter Umstinden in LWR-Containments auch gerechnet werden
muB. SchlieBlich gibt noch Tovbin (1965) 1786;7 an, daB Diffusiophorese keinen

EinfluB mehr hat, wenn die auftretenden Reynold-Zahlen sehr groB sind.

Eine umfassende Darstellung der verschiedenen Theorien zur Diffusiophorese und
zur Stephan-Strdmung geben Sparks und Pilat (1970) lf8q;7. Die Autoren berechnen
Einfangwirkungsfaktoren von einzelnen Tr6pfchen und Partikeln durch gleichzeiti-

ges Auftreten von Tridgheitsimpaktion und Diffusiophorese..

So wenig bisher rain-out und wash-out von Partikeln durch Trdpfchen im einzelnen
verstanden sind, so wenig ist auch iiber die Gas—Abscheidung durch TrSpfchen
(Scavenging) bekannt. Gerade die Reinigung der LWR-Containment—Atmosphire nach
einem Unfall von Spaltedelgasen, gasfdrmigen Spaltprodukten und Ddmpfen durch
Scavenging ist aber ein bedeutender Effekt, der sich natiirlich giinstig auswirkt

und der experimentell leicht nachweisbar ist (s.u.).

Eine umfangreiche Analyse des wash-out von SO2 stammt von Hales et al. (1971)
1787_7; Eine Verallgemeinerung dieser Analyse als erste Grundlage einer umfassen-—
den Theorie aller Gas-wash-out-Prozesse wurde erst kiirzlich ebenfalls von Hales

(1972) 1788;7 verdffentlicht., Hales postuliert flir das Scavenging zwei Stufen:

Erstens die Gasphasenstufe und zweitens die Stufe der fliissigen Phase, die er
beide mathematisch getrennt behandelt. Die Wechselwirkung Gas-TrSpfchen kann

nidmlich sehr vereinfacht wie folgt beschrieben werden:

Damit Gas-Molekiile von einem Tropfen eingefangen werden kdnnen, miissen sie zu-
nichst auf seine fliissige Oberfliche gelangen und dabei die Zone zwischen Dampf
und Fliissigkeit durchdringen. Danach kdnnen sie in die Fliissigkeit hineinwandern,
in der sie chemisch reagieren oder als verteilte Gasmolekiile ohne Reaktion ver-—
bleiben. Allerdings ist zu bemerken, daR es nicht in jedem Fall notwendig ist,
daB die Zone Dampf-Fliissigkeit durchdrungen wird. Scavenging tritt auch bei be-
stimmten unldslichen Gasen (z.B. Kohlenwasserstoffe) dadurch auf, daR sie eine
Schicht auf der Tropfchenoberfliche bilden. Unter Umstinden kdnnen sie sich dann

aber auch wieder verfliichtigen. Ebenso kdnnen die ungelSsten Gasmolekiile im Innern
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des Tropfens einen Dampfdruck erzeugen, der dazu fiihrt, daB die Molekiile wieder
desorbiert werden und damit zuriick in die Atmosphire gelangen. Man erkennt daraus,

daR die Wirksamkeit von Gas-wash—out sehr wesentlich von den erwdhnten reversiblen

Prozessen abhingt.

Fast das gleiche gilt auch fiir Wechselwirkungen zwischen Gas und Aerosolpartikeln.
Auch hier sind die Kenntnisse noch sehr unvollkommen. Schlieflich sei noch erwihnt,
daf rain-out und wash-out von Gasen iiber Gas—Aerosol-Wechselwirkungen wieder

mit den Auswaschvorgingen von Partikeln durch Trdpfchen verkniipft sind.

4.2 Experimentelle Ergebnisse {iber Abbauprozesse in LWR-Containments

Keilholtz et al. 1797;7 gliedern die Spaltprodukte in der Nachunfallatmosphdre

in drei Gruppen: Aerosole, reaktive Gase, Dimpfe und Edelgase. Unter diesen lassen
sich Edelgase nur durch Filter, welche in dieser Studie nicht behandelt werden,
aus der Atmosphire beseitigen. Aerosole werden hauptsichlich durch natiirliche Pro-
zesse abgeschieden, wobei in einer wasserdampfiiberséttigten Atmosphire die Kon-
densation eine mehr oder weniger groBe Rolle spielt, je nachdem ob das Aerosol
18slich oder nicht 18slich ist. Reaktive Gase hingegen werden durch ihre hohe

Mobilit#dt sehr stark zusammen mit Wassertropfen abgeschieden.

Nach Keilholtz et al. / 97 7 sind die wichtigsten Gase J,» HJ und CHsJ. Die rela-
tive Entstehung dieser drei Gase bei einem Unfall 148t sich heute noch nicht voraus-
sagen. Doch treten in einer oxidierenden Atmosphire hauptsichlich Jz, in einer
reduzierenden Atmosphire hauptsidchlich HJ oder Festkdrperverbindungen wie CSJ auf.
CH3J wird nicht beim Niederschmelzen, sondern erst in darauffolgenden chemischen
Reaktionen erzeugt und macht wahrscheinlich nur ein paar Prozent des ganzen J-

Inventars aus.

Die Wirksamkeit eines Spriihsystems hingt weitgehend von der L8slichkeit dieser
Gase in der Spriihl8sung ab. Nach Parsly et al. 1?98;7 ist die Aufnahme des J2

von reaktiven L&sungstropfen mafgeblich durch GasfilmAbsorption bestimmt. Da
CHBJ nur schwach 18slich in Wasser oder Sprithl8sungen ist, ist hier der Aufnahme-
prozeB vielmehr durch Fliissigkeitsfilm-Absorption zusammen mit einer chemischen
Reaktion von annihernd erster Ordnung bestimmt. Beide Prozesse kdnnen durch irre-
versibles Fixieren (etwa durch NaZSZHS) des Gases in dem Tr8pfchen verstidrkt

werden.
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Da nun die verschiedenen J-Verbindungen in dem gesamten Spaltproduktinventar der
Nachunfallatmosphire wegen ihrer hohen Gefihrdungspotentiale eine sehr wichtige
Rolle spielen, ihre Verweildauer in dieser Atmosphire aber sehr stark durch geeig-
nete Sprithl8sungen verringert werden kann, hat man sich im Oak Ridge National
Laboratory (ORNL) seit mehreren Jahren intensiv mit diesem Problem beschiftigt.
Das Hauptgewicht lag hierbei in der Priifung verschiedener Ldsungen in Integral-
Experimenten in Containment-Simulationskesseln (NSPP), der Untersuchung der L&-
sungsstabilitdt unter EinfluB von Gammastrahlen und der Produktion von H, durch

Radiolyse.

Um den Massentransport von CH3J an WassertrSpfchen genau untersuchen zu kdnnen,
wurde bei ORNL / 97,99,100 / ein vertikaler Windtunnel konstruiert, in dem {iber
lingere Zeit einzelne Tr8pfchen stationdr suspendiert werden kdnnen. Dem Triger-
gas wird die gewlinschte CH3J (oder Jz)—Konzentration beigemischt. Nach der ge-
winschten Expositionszeit wird der Trigergasstrom abgeschaltet und das Trdpfchen
in einem Becher aufgefangen, in dem es durch ein inertes Gas von weiterem Kontakt

mit den Tunnelgasen geschiitzt wird.

Garner und Lane 17101_7 zeigten, daB der Verlauf der Sdttigung des Trdpfchens mit
Gas mit der Zeit durch eine Gleichung beschrieben werden kann, die den Diffusions-
koeffizienten enthdlt., Wenn nun die Marshall-Ranz 17102_7;Korrelation anwendbar
ist, zeigt Griffith 1?]03_;7, daB die Masseniibergangszahl und der Diffusions-
Koeffizient linear voneinander abhingig sind. Somit gelangen Soldano und Ward
1?104;7 zu einer Gleichung fiir die Sittigung, welche linear in der Zeit und in

der Masseniibergangszahl ist., Dieses Verhalten wird durch Experimente im Tunnel
qualitativ bestdtigt. Die Ergebnisse zeigten ferner, daR der Proportionalitdts-
faktor zwischen Ubersdttigung und Zeit, also nach der Theorie die Masseniibergangs-—
zahl, aus zwei Termen besteht, wobei der eine von der Oberfliche des Trdpfchens
abhdngt, der andere unabhidngig von der TrdpfchengrdBe ist. Soldano und Ward neh-
men an, daB der grdRenunabhingige Term interne Trdpfchenparameter wie die Fliissig-
keitszirkulation wiedergibt. Die Annahme, daf der Proportionalitdtsfaktor zwi-
schen Ubersittigung und Zeit die Masseniibergangszahl ist, wurde von Parker et al.
!T]05_7 in einem Sprilh-Experiment bei ORNL insoweit bestitigt, als deren Messung
der Massenlibergangszahl fiir Tropfchen von 10_2 cm Durchmesser mit Extrapolationen

von Tunnelergebnissen iibereinstimmt.
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Weitere Experimente am Tunnel befaBten sich mit dem Einfluf der relativen Feuchte
des Tridgergases auf den Massentransport von CH3J. Als Tropfchenfliissigkeit wurde
eine L3sung von 1 % NaZSZOB mit pH 7,4 benutzt, da fritlhere Experimente gezeigt

hatten, daB diese L3sung den Massentransport von CH3J gggenﬁber reinem Wasser um

das Zehnfache steigert. Es zeigte sich, daB die Masseniibergangszahl und der Ver-
teilungskoeffizient stark vom Feuchtigkeitsgrad abhingen. Bei der niedrigsten

Feuchte (40 7) wurde festgestellt, daB die treibende Kraft der relativ hohen
Verdunstungsrate die der Thermophorese am kalten Tropfen iiberwiegt. Diese Ver-
dunstungsrate kdnnte weiterhin die Bildung einer aktivierten Oberfliche, eine
notwendige Voraussetzung fiir CHBJ—Absorption, verhindern. Bei hoher relativer
Feuchte (» 93 Z) benimmt sich das CH3J so, als ob es nicht zwischen der Feuchte
des umgebenden Gases und der des Trdpfchens unterscheiden kdnnte, und die Massen-
iibergangszahl nimmt entsprechend wieder ab. Andererseits zeigen Experimente in
Containments mit Sprilhsystemen, daB der mitreiBende Effekt der Kondensation in
einer {ibersidttigten Atmosphdre tatsichlich zu einer ErhShung der Masseniibergangs-

zahl fiihrt, ein Ergebnis, welches nicht im Tunnel erzeugt werden kann.

Bei niedrigen Konzentrationen (v 0,2 %) zeigten verschiedene reduzierte L8sungs-
zusdtze die gleiche erhBhende Wirkung auf die Masseniibergangszahl. Bei hheren
Konzentrationen zeigten sich erhebliche Unterschiede. Bei einem pH-Wert von 7 oder

hSher sind die Transportkoeffizienten praktisch unabhingig von der Temperatur 1?97_;7.

Eine Reihe von Experimenten im Tunnel deuten darauf hin, daR die katalytische Wir-
kung von Zusdtzen mit hoher Elektronenaffinitidt zu einer basischen Borat-L8sung

mit 1 7 NaZSZO3 auf die Absorption von CH3J vermutlich von der Fdhigkeit der
Metalionen, den angeregten Zustand von CH3J zu stabilisieren, herriilhrt, Dieser
Effekt ist temperaturunabhingig. Ferner wurde beobachtet, daB Licht und radioaktive

Strahlung die Absorption von CH4J erh8hen, wiederum liber den angeregten Zustand.

Da die Abscheidungs-Wirksamkeit eines Sprithsystems sehr stark von der Ldslichkeit
des auszuwaschenden Schwebstoffes in der Spriihl8sung abhingt, wurde bei ORNL

17 97_7 eine groBe Anzahl von Ldsungszusitzen in Laborversuchen untersucht. Diese
und deren Verteilungskoeffizienten bei 25°C werden in 1797 ;7 aufgefilhrt. Die ex-
perimentelle Methode bestand darin, daB ein Trigergas (NZ) mit verschiedenen Kon-
zentrationen von J, oder CH

2 3
sung strdmte. Gemessen wurden die Verteilungskoeffizienten von J2 und CH3J im

J durch eine Waschflasche mit der entsprechenden L&-

Gleichgewichtszustand und die Zeit zur Erreichung dieses Zustandes. Bei 25°¢

steigt der Verteilungskoeffizient von J2 von einem Minimum von 83 bei hoher Jz-Kon—
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zentration und niedriger pH-LOsung zu Werten {iber IO4 bei niedriger Jz-Konzen-
tration und hoher pH-L8sung. Bei 100°C ist das Verhalten qualitativ dasselbe,
nur sind die Werte noch extremer,

In einem anderen Laborexperiment zeigten Schwendiman et al. [—106;7, daB die

Reaktionsrate zwischen Hydroxylionen und CH,J bei Raumtemperatur sehr klein ist,

besonders dann, wenn die Hydroxylionen durcﬁ Borsdure unterdriickt werden. Anderer-
seits zeigen Soldano und Ward 1f101;7, daB die Reaktionsrate einer basischen
Bor-Thiosulfat-L8sung, fiir die die Reaktionsrate mit CH3J ohnehin schon sehr

viel hdher ist, durch den Zusatz von 10--5 Mol/Liter eines Oberflichenaktivstoffes

deutlich erhdht wird.

Um die Abscheide-Wirksamkeit von Spriihldsungen fiir CH,J und Jy auf Einzelprozesse
untersuchen zu kdnnen, fiihrten Parker, Creek und Horton / 105 / Experimente mit
Spriih16sungen im LabormaBstab aus. Als VersuchsgefiB wurde ein 1! Liter-Glas~-
Zylinder verwendet, der mit einem Auffangtank fiir die Spriihl8sung (0,1 m NaZSZOB)
versehen war. Die Tr8pfchengr5Be wurde zwischen 50 = 100 pym variiert; der FluB
war 45 cm3/min. Die Menge des in der L3sung absorbierten CH,J konnte durch
Reaktion mit CCl4 festgestellt werden. Erste Versuche zeigten, daB die Auswaschung
von J2 in wenigen Sekunden, die von CH3J nur unvollstdndig in mehreren Minuten
stattfindet. Es wurden daher weitere Experimente unternommen, um zu kliren, ob
die relativ langsame Auswaschung von CH3J nur von dessen Verteilungskoeffizienten
abhingig ist, oder von einer chemischen Reaktion (Hydrolyse) bestimmt wird. Bei
20°C konnte gezeigt werden, daB die Verteilungskoeffizienten von CH3J in

0,1 m NaZSZOB und von CH3J in Wasser etwa gleich sind. Bei 48°C hatte fir CH3J
nach einer Minute 50 7% Hydrolyse, nach 20 Minuten etwa 100 7 Hydrolyse stattge-

funden. In reinem Wasser wurde auch nach Stunden keine Hydrolyse von CH3J fest-

gestellt,

Soldano und Ward 17108;7 untersuchten die Reaktionsrate von CH,J mit Na28203 in
Laborversuchen mittels gaschromatographischer Methoden. Dabei stellte sich para-
doxerweise heraus, da sich die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante in Anwesen-
heit von Iy mit der Konzentration von J2 erhdht, Da Jy fast instantan mit Na28203
reagiert, wurde erwartet, da8 das Gegenteil der Fall sein wiirde. Daher wurde ein
Versuch gemacht, um festzustellen, ob ein Produkt der Reaktion J2 - NaZSZOB ent-
steht, dessen Reaktionsgeschwindigkeit die von CH3J mit NaZSZOB iibertrifft, Es
konnte keines gefunden werden. So wurde zum Beispiel bei Natriumtetrathionat fest-
gestellt, daB dessen Reaktionsrate mit J2 viel hdher als die mit CH3J ist.
Variieren der J2-Konzentration zeigte keinen EinfluB. Soldano und Ward schlagen
vor, die im Sinne der Reaktorsicherheit pessimistische Annahme zugrunde zu legen,

dag J2 bei der Reaktion von CHgJ mit NaZSZOB nicht beteiligt ist.
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Nach /7109,110,111_/ wiirde die Abbauhalbwertszeit fiir CH,J mit Spriihsystemen den
Sicherheitsiiberlegungen geniigen, wenn die Reaktionsrate von CH3J mit Na28203 um
mindestens einen Faktor zwei erh8ht werden k&nnte. Untersuchungen mit l3sungs-
kinetischen Verfahren zeigten, daf Spurenmengen (lO-SM) von bivalenten Ionen -

so zum Beispiel NiSO4(NH4)ZSO4 oder CoSO4(NH4)ZSO4 - die Reaktionsrate von CH3J
mit 0,13 m NaZSZOB in basischer Boratldsung wesentlich (um den Faktor zwel) er-
héhen. Es wird dabei vermutet, daf es sich bei dieser ErhShung um eine photochemi-
sche Reaktion handelt, bei der ein Ubergang von dem Singulet zu dem langlebigen

Triplet-Zustand von CH3J stattfindet,

Die oben behandelten Untersuchungen iiber die Ldslichkeit von gasfdrmigem Jod las-—
sen das Vorhandensein einer hohen Strahlenbelastung in der Nachunfall-Atmosphire
auBer acht., Tatsichlich ist aber die chemische Stabilitdt jeglicher Sprithl8sungen
bei dieser Strahlenbelastung in Frage gestellt. Es wurden daher bei ORNL
17112,113,11447 eine Reihe von Experimenten durchgefiihrt, die verschiedene Ldsun-—
gen auf ihre Gammastrahlen-Stabilit#t priiften. Dieses geschah sowohl fiir statische
wie auch dynamische (Dynamic Loop Facility) Bedingungen. In beiden Fidllen wurde
mit 60Co bestrahlt (5 ° lO5 -5 lO7rad). Die Parameter des Dynamic Loops sind
DurchfluBrate, Temperatur und Verhdltnis von Gas zu Fliissigkeit. Bei reinem Was-
ser zeigte sich eine Anderung der radiolytischen HZ-Produktion nur durch eine
Temperaturinderung. Bei einer Anderung von 65°C auf 95°C wurde um den Faktor zwei
weniger H, produziert. Bei weiteren Erhdhungen der Temperatur verringerte sich
dieser Effekt, wahrscheinlich unter dem EinfluR des Siedens. Alle Ldsungen zeig-
ten einen Abfall des pH-Wertes als Funktion der Strahlendosis. Der Abbau von
Na28203, gemessen an der Reaktion mit JZ’ ist weit stirker bei sauren als bei
basischen L8sungen. Hier ist zu beachten, daf CH3J nur in basischen L8sungen 14s-
lich ist., Im Gegensatz zu basischen L8sungen von Na,S,0, wurden in sauren

2273
NaZSZOB-Lﬁsungen betrdchtliche Mengen von Feststoff-Ausflockungen beobachtet.

Um die radiolytische Stabilitdt von CH,J selbst zu untersuchen, nahm Zitte1‘£—11€;7
vier 500 cm3 Glaskugeln, die geschwirzt waren, um Lichteinwirkungen zu vermeiden.

Diese wurden mit einer Mischung aus feuchter Luft und CH,J gefiillt und zwei davon

3
mit Gammastrahlen bestrahlt. Danach wurden alle vier auf ihren CH3J—Inhalt ge~

prift. Das Resultat war, daB ungefdhr 10 Molekiile CH3J fiir je 100 rad absorbier-

4

ter Strahlung zerstdrt wurden. Nach Zittel wiirde dieses bedeuten, daf 10" rad

alles CH3J eines typischen Stdrfalles zerstdren wiirden, wenn man die Erzeugungs-
rate von CH3J ignoriert. Auch muB beriicksichtigt werden, daB bei abnehmender Strah-

lung eine Rekombination von CH, und J stattfinden kann,
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AuBer der Gefahr, daB die Wirksamkeit der Spriihldsungen durch starke Gammastrah-
lung beeintrichtigt wird, besteht die Gefahr der Knallgasbildung durch freige-
setzten Wasserstoff. Es besteht daher Interesse, die mSglichen Quellen von radio-
lytischem Wasserstoff zu identifizieren und zu quantifizieren. So wurde bei ORNL
[Tb7 _7 gezeigt, daB die radiolytische Wasserstoffproduktion bei Sprilhldsungen
proportional der Gammadosis ist. Hierbei hemmt der anwesende Sauerstoff die Frei-
setzung wahrscheinlich durch Reaktion mit den radiolytischen Wasserprodukten

oder den radiolytischen Produkten von Na28203, um so den Radiolyse-Reaktionsweg
oder dessen Rate zu #ndern. Zittel /T15,116,117 ;7 untersuchte mehrere Katalysa-
toren, um die Hz—Produktion zu didmpfen. Dabei zeigte sich NéV03a1s glinstig, In
einem statischen Experiment bei Raumtemperatur bewirkte die Zugabe von 2 - lO-3
m Ndwzazu einer Sprithlésung von 0,15 n NaOH eine zehnfache Verminderung der Hz—
Produktion. Hingegen konnte mit NaVO3 und auch anderen Katalysatoren kein Effekt
bei Anwendung von Na28203-L6sungen, die sich besonders giinstig fiir die Abschei-
dung von CH3J erwiesen, gefunden werden. Eine Untersuchung liber den EinfluB des
pH-Wertes ergab geringste HZ-Produktion bei pH-Werten zwischen 6 und 10. Diese
Ergebnisse wurden in der Dynamic Loop Facility bestdtigt. Zittel /118 _/ zeigt,
daf die Anwesenheit von CH3J keinen EinfluB auf die radiolytische Hz-Produktion

von Sprithldsungen hat.

Soldano und Ward Zf119_7'berichten iber Absorptionsversuche von J, und CH,J an
Eis, da dieses als Kiihlung in Containments in Erwdgung gezogen worden war, Sie
konstruierten einen Zylinder, der mit Eiswiirfeln gefiillt wurde und die Uber-
wachung von J2, Dampf und Luftdurchfluf erlaubte. Ein Mantel von Eis-Salz-Gemisch
hielt die Temperatur der Eiswiirfel bei ungefihr 0°C. Die Dimensionen des Zylin-
ders betragen 7,5 cm Durchmesser und 30 cm Hdhe, die der Eiswiirfel 1,5 cm, In

die Reihe mit dem Zylinder wurde eine Waschflasche mit 1 7 Na28203—L65ung und

ein Aktivkohlefilter geschaltet, um eine Massenbilanz der Gase zu ermdglichen.

Um die Tatsachen der Nachunfallatmosphire zu simulieren, wurde erst ein Luftstrom
mit Iy fiir eine Stunde durch den Zylinder gepumpt. AnschlieBend wurde Luft bazw.
ein Luft-Dampf-Gemisch fiir Zeiten bis 10 min nachgepumpt, wobei eine Jz-Desorption
zu erwarten ist (Stripping). Vor Beginn des Stripping waren 82 7 des J, vom Eis
absorbiert. Bei Stripping mit trockener Luft wurde dieser Anteil je nach Stripping-
dauer auf bis zu 26 7 wieder reduziert. Der ProzeB lduft #hnlich einer Langmuir-
Desorptionskurve. Bei Zugabe von Dampf zur Strippingluft zeigte sich kein wesent-
licher Unterschied, woraus zu schlieBen ist, daB der Dampf sehr schnell am Eis

kondensiert. Fiir CH3J ist der Absorptionswert sehr niedrig und die Stripping-Wirk-
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samkeit sehr gering. Eiswlirfel aus einer L8sung von 0,3 Z Bor-Natriumtetrabor
reduzieren die Strippingwirksamkeit. Von der vorher absorbierten Gasmenge wird

jetzt nur noch ein Drittel durch Stripping desorbiert.

Im Gegensatz zu der Vielzahl von Experimenten zur Klirung verschiedener Einzel-
prozesse bei dem Verhalten von Gasen in einer Dampf- und Spriihmittelatmosphire
sind in der Literatur nur wenige Experimente beschrieben, die sich mit Aerosolen
unter dhnlichen Bedingungen befassen. Da Partikeln eine viel geringere Beweglich-
keit als Molekiile besitzen, ist ihr Transport in einem Containment maBgeblich von
den StrOmungsverhdltnissen abhingig. Diese wurden von Parsly et al. 1?]20_7'an
einem Modell untersucht. Zu diesem Zweck wurde das NSPP Containment durch einen
Pyrex-Zylinder von 14 cm Durchmesser modelliert. Er wurde bis zu einer Hohe von
20 cm mit Wasser gefilillt. Um konstante AuBentemperatur zu erzeugen, wurde der
Zylinder in ein Wasserbad bei konstanter Temperatur gesetzt. Eine Wirmequelle

am Boden des Zylinders erlaubte Erzeugung von freier Konvektion. Die zu unter-
suchende Strdmung konnte durch Spuren eines Farbstoffes (India ink) sichbar ge-
macht werden. Die Strdmungsgeschwindigkeit war so optisch meBbar. Bei einer Au-
Bentemperatur von 27°C und einer Temperaturerhhung des Bodens um 1/2% zeligte
das Geschwindigkeitsprofil angendhert eine GauBverteilung mit leichter

Turbulenz im oberen Drittel des Zylinders, Unabhidngig von der HShe betrug

die Hochstgeschwindigkeit in den inneren 74 7 des Zylinders 2 cm/sec. Die
Sinkgeschwindigkeiten im AuBeren des Zylinders waren so klein, daB sie meB-

technisch nicht mehr erfaBt werden konnten.

Bei Untersuchungen des Einflusses der Luftfeuchte auf das Verhalten von Aerosolen
fanden Yiull und Adams LWZI_;7, daB hohe relative Feuchte die GrdBe von Uran—- und
Edelstahloxid-Aerosolen um mindestens eine GrdRenordnung reduziert. Die Messungen
an den Aerosolen, die durch einen Thermalprizipitator abgeschieden waren, wurden
mit einem Elektronenmikroskop ausgefiihrt. Yuill und Adams erkldren sich dieses
Ergebnis dadurch, daR m3glicherweise Wasser an den Partikeln adsorbiert, deren

Oberfldchenspannung verindert und ein Zusammenschrumpfen der Ketten herbeifiihrt.

Andererseits kamen Adams et al. 1712%;7 zu dem Ergebnis, daB Aerosole in einer
Dampfatmosphdre wachsen. Hierzu wurden kontinuierlich in einem Lichtbogen erzeugte
Aerosole mit einem Durchflu8 von 8 Liter/min zusammen mit 3 g/min Wasserdampf
durch einen zylindrischen Glaskondensator von 10 cm Durchmesser gepumpt. Das vom

Kondensator entweichende Aerosol wurde mittels eines Kondensationskernzdhlers und
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eines Streulichtphotometers (Royco) auf GrdBenverteilung und Konzentration unter-
sucht., Die Ergebnisse zeigen eine Verschiebung des GréRenverteilungsmaximums zu

groBeren Teilchen.

Goldsmith und Stinchcombe 17123;7 und Goldsmith und May_L—SI _7 untersuchten die
gleichzeitige Wirkung von Thermophorese und Diffusiophorese an Aerosolpartikeln.
Sie verwendeten hierzu eine Kammer, in der an zwei sich gegeniiberstehenden Win-
den NaCL-LOsung von unterschiedlicher Konzentration und Temperatur angebracht
war. Hierdurch entstanden gleichzeitige Temperatur- und Konzentrationsgradienten,
Die Experimente ergaben, daB die thermophoretische und die diffusiophoretische
Abscheidegeschwindigkeit sich addieren, solange der Temperaturgradient unter ei-
nem kritischen Wert liegt. Liegt er dariiber, so zeigte sich eine Abscheidege-
schwindigkeit, die das Vielfache der einzelnen ist. Da die Abscheidungsgeschwin-
digkeit proportional der Kondensationsrate ist, schlieBen Goldsmith und Stinch-
combe, 9aB die nicht lineare Erh8hung mit Verstirkung der Sedimentation durch

Kondensation erklirt werden kann.

Truitt und Davis Lf 95_7 beschreiben ein Laborexperiment, in dem sie die relative
Wirksamkeit von Diffusiophorese und Thermophorese bei gleichzeitiger Wasserkon-
densation an 0,2 bis 2 Y Teilchen untersuchen., Sie benutzen einen vertikalen Glas-
zylinder von 10 cm Durchmesser, an dessen unterem Ende drei Flansche zur Zu-
fuhr von Aerosolen, Aerosolverdiinnungsluft und Dampf angebracht sind. Erzeugt wird
ein laminarer, gut vermischter Strom von 8 1/min und O - 10 g/min Wasserdampf.
Eine Heizung am unteren Ende verhindert Kondensation vor Beginn der laminaren
Stromung. Am oberen Ende wird durch Wasserkiihlung der Zylinderwand der Wasser-
dampf herauskondensiert, so daB die Dampfzufuhrrate gleich der Kondensationsrate
ist. Aerosole werden kontinuierlich durch Lichtbogen an verschiedenen Metallen
erzeugt. Die Vorstellung ist nun diese, daB die Abscheidung von Partikeln an der
Wand entweder durch Thermophorese oder durch Diffusiophorese stattfindet. Findet
Kondensation hauptsichlich an der Wand statt, dann iliberwiegt die Diffusiophorese.
Findet Kondensation hauptsichlich an den Partikeln statt, dann nehmen diese die
latente Wirme des Dampfes auf und es findet ein WirmefluB zu der Wand und infolge-

dessen thermophoretische Abscheidung statt.

Durch eine Teilchenbilanz unter den drei Voraussetzungen, daB entweder nur Kon-

densation an der Wand oder nur gleichmifige Kondensation an allen Partikeln oder
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aber Kondensation an wenigen Partikeln, die daraufhin herausfallen, stattfindet,
rechnen die Autoren den Aerosolabscheidegrad als Funktion der Kondensationsrate
aus und vergleichen das Resultat mit Ergebnissen der Experimente. Messungen der
TeilchengrbRenverteilung zeigen eine deutliche Verschiebung zu grdBeren Teilchen
als Funktion der Kondensationsrate. GleichermaBen nimmt die Teilchenkonzentration
mit der Kondensationsrate ab. Uber diese Abnahme konnte aber keine eindeutige
Aussage gemacht werden. Nach Rechnungen spielt Thermophorese eine grSfere Rolle
als Diffusiophorese, und bei hochkonzentrierten, kleinen Edelstahlpartikeln konn-
te Thermophorese die Abnahme gut erkliren. Bei grSBeren Eisenoxidaerosolen war
die gemessene Abnahme wesentlich grdB8er als durch Thermophorese allein erklirt

werden kann.

Die Abscheidung von Partikeln durch Impaktion an Winden aus turbulenten Strdmun-
gen ist ein ProzeB, iiber dessen Wirksamkeit in Reaktorcontainments wenig bekannt
ist. Dabei ist aber aus der Behandlung der Entstehung der Nachunfallatmosphire

in den Abschnitten 3.und 4.1. zu erkennen, daR mindestens in der ersten Phase
dieser Entstehung erhebliche Turbulenzen auftreten kdnnen. Andererseits ist die
Impaktionsabscheidung in sehr diinnen Rohren ausgiebig untersucht worden (siehe
z.B, Fitzpatrick 1f124;7, der auch eine Reihe von Literaturzitaten 1?725,126,127;7
angibt). Inwieweit die hier gefundenen Ergebnisse auf Reaktorcontainments {iber-

tragbar sind, ist aber offen.

4.3, Experimentelle Ergebnisse zum integralen Abbau von Schadstoff-

systemen in LWR-Containments

Grofe integrale Experimente zum Abbau von nuklearen Schadstoffen, insbesondere
Spaltprodukten, wurden hauptsdchlich im Rahmen des CSE-Programms im Battelle
Pacific Northwest Laboratory (BNWL) durchgefiihrt. Daneben wurden im NSPP-Programm

im ORNL Experimente zum Schadstoffabbau vornehmlich von Spriihsystemen durchgefiihrt.

Beziiglich des Verhaltens von nuklearen Schadstoffen in der Nachunfall-Atmosphire
eines LWR-Containments wurden im CSE-Programm vor allem folgende Fragen unter-

sucht:

- EinfluB der natiirlichen Prozesse von Agglomeration, Ablagerung und

Kondensation von Wasserdampf auf den Schadstoffabbau im LWR-Containment.
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- Wirksamkeit von aktiven und passiven Sicherheitseinrichtungen

(engineered safeguards) fiir den Schadstoffabbau im LWR-Containment,

= Zusammenhang von Leckraten-Tests von Containments und der Frei-

setzung von Spaltprodukten unter Unfallbedingungen.

Die urspriinglich im CSE-Programm zusitzlich vorgesehenen kombinierten System
Experimente, die Kiihlmittelverlust (blow down), Spaltprodukt-Verhalten und
Leckage aus dem Containment-Behdlter zusammenfassend untersuchen sollten, wur-
den nicht mehr durchgefilhrt, da das CSE-Programm nach rund 6 Jahren Laufzeit
‘1970 auslief. In diesem letzten Teil der Experimente sollten folgende Vorginge

simuliert werden

- Pldtzlicher Druckverlust im Dampfsystem

- Ejektion eines Wasser-Dampf-Gemisches bei hoher Temperatur

- Simulation der Nachzerfallswirme im Reaktorkern

~ Chemische Reaktionen im Reaktorkern und Spaltproduktfreisetzung
aus dem Brennstoff, simuliert durch Injektion von Aerosolen

~ Verhalten der freigesetzten Aerosole (Wechselwirkung mit Gasen
und Wasserdampf, Ablagerung usw.)

- Druck, Temperatur und mechanische Belastung des Containment-Systems,

Die Ergebnisse sollten mit mathematischen Modellen verglichen werden, um auf

andere Containment-Systeme und Unfallabldufe extrapolieren zu konnen.

Da dieser letzte Teil des CSE-Programms nicht mehr zur Durchfilhrung kam, stehen
als Ergebnisse der Versuche_£—12$;7 Antworten auf bestimmte Einzelfragen des
Schadstoffabbaus im Vordergrund, die im folgenden zusammengefaBt beschrieben

werden sollen.

1) Die durchgefiihrten Leckraten-Tests zeigten, daB Leckraten unter O,! 7/Tag
nicht sicher nachweisbar sind. Die gegenwdrtig verwendeten Methoden, die
sich auf Luft-Leckage beziehen, kénnen Luft-Wasser-Dampf-Leckraten nicht

erfassen.

2) Bei der Leckage des Schadstoffsystems tritt zusitzlich eine betrichtliche
Reduktion der nuklearen Schadstoffe im luftgetragenen Zustand (Gase und

Aerosole, speziell Jod) auf, da auf dem Leckage-Weg eine Abscheidung durch
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Kondensation und Ablagerung wirksam ist.

Die Abscheidung von anorganischem Jod durch natiirliche Konvektion wurde durch
ein einfaches Modell (s. Abschnitt 4.4.) beschrieben, das auf dem Massen-
transport durch natlirliche Konvektion beruht. Die Experimente ergaben, daf

die Abbaurate konstant war bis zur Abnahme auf ! % der Anfangskonzentration.
Die Abnahme von anorganischem Jod im CSE-Containment hat einen typischen
Verlauf, wie er in Abb., 2 dargestellt ist. Die bei diesem Versuch vorgenomme-
ne Dampf-Injektion wurde 2 Minuten nach der Jod-Injektion beendet. Die Anfangs-
halbwertszeit der anorganischen Jod-Konzentration betrug fiir die ersten 2 Stun-
den etwa 21 Minuten. Fiir die ndchsten 20 Stunden betrug die Halbwertszeit

5,2 Stunden. Andefe Tests zeigten, daR eine weitere Dampf-Zugabe den starken
Abfall am Anfang verlidngerte, so daB der langsamere Abbau erst bei niedrige-
ren Konzentrationen einsetzte. Unter der Annahme, daB das oben genannte Mo-
dell (Abscheidung durch natiirliche Konvektion) richtig ist, kann fiir ein
typisches grofes Druckwasser—Reaktor-Containment ein Reduktionsfaktor von

2,6 fiir die 2-Stunden-Umgebungsdosis als Folge der Freisetzung von anorgani-
schem Jod angegeben werden. Methyl-Jodid wurde wesentlich langsamer abge-
schieden., Hier ergab sich ein Gesamtdekontaminationsfaktor von 1,7 nach

einem Tag.

Von der Abscheidung von Cdsium und Uran in Aerosolform wird angenommen, daf
sie im wesentlichen durch Sedimentation erfolgt. Dies wurde aus Massenbilan-
zen gefolgert (Verhiltnis der abgeschiedenen Mengen am Boden zu der an den
Widnden)., Ein typischer Verlauf der CidsiumKonzentration im CSE-Containment
zeigt Abb. 3 mit Anfangs—Halbwertszeiten fiir die Konzentration von etwa 30 Minu-
ten. Aus der Konzentrationsabnahme kann unter der Annahme, daB nur Sedimen-
tation vorliegt, miﬁ Hilfe des Stokes'schen Gesetzes ein mittlerer aerodynami-
scher Aerosolpartikel-Durchmesser berechnet werden. Dabei ergab sich der be-
kannte Effekt, daR die anfangs sehr kleinen Teilchen (Kondensationsaerosole)
wachsen, was wegen der Koagulation und der Kondensation von Wasserdampf zu er-
warten ist. Uberraschend ist der Befund, da8 spiter der Teilchendurchmesser
wieder abnimmt, ein Effekt, der darauf schlieBen 148t, daB die Annahme einer
Schwerkraft—Abscheidung (Sedimentation) allein eine zu einfache Modellvorstel-
lung ist. Die lingerfristige Halbwertszeit (20 Stunden-Bereich) lag bei etwa

100 Minuten. Das Teilchenwachstum wurde als wesentlicher Abscheidefaktor ein-
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geordnet. Die 2-Stunden-Umgebungsdosis als Folge aller aerosolfdrmigen
nuklearen Schadstoffe wurde fiir ein typisches groBes Druckwasserreaktor-
Containment aufgrund dieser Ergebnisse abgeschitzt. Der Reduktionsfaktor
durch die betrachtete natiirliche Abscheidung betrug 1,5 fiir die 2-Stunden-

Umgebungsdosis und etwa 3 fiir die 1-Tag-Umgebungsdosis.

Die Durchmischung der luftgetragenen Stoffe innerhalb des Containments nach
einem Unfall diirfte fiir alle Spaltprodukte im Hinblick auf die experimentellen
Ergebnisse als gleichmifig anzunehmen sein, sofern einzelne Zellen innerhalb
des Containments betrachtet werden. Grdfere Konzentrationsunterschiede zwi-
schen verschiedenen Zellen k&énnen jedoch iiber mehrere Stunden aufrecht erhal-

ten bleiben, sofern keine Zwangskonvektion vorliegt.

Die Abscheidung von Spaltprodukten durch Spriihsysteme hingt vom Durchfluf des
Spriilhmittels (Ejektionsrate) und von der Wirksamkeit ab, mit der jeder einzel-
ne Tropfen die luftgetragenen Stoffe einfidngt. Die Einfangwirksamkeit des
Tropfens hdngt ihrerseits von der TropfengrdBe, von der Ldslichkeit des

Gases, von der Frage, wie weit entfernt die Sdttigungsbedingungen sind sowie
von physikalischen Eigenschaften der Gasphase ab. Fiir Aerosole ist die Par-

tikelgrdBe der wichtigste Faktor fiir die Abscheidung durch Spriihmittel.

Die im CSE-Programm durchgefiihrten Experimente bezogen sich in erster Linie
auf elementares Jod. Es wurde ein mathematisches Modell entwickelt, das als
begrenzende Grdfe fiirx den Massentransport Gas-Tropfen den Gasfilm annimmt,

der den Tropfen umgibt. Jod diirfte in nichtfliichtiger Form im Wassertropfen
enthalten sein, so daB eine Riickemission in die Containment—Atmosphire nicht
angenommen werden muf, auch wenn das Sprilhwasser 20 Stunden bei 110°C re-
zirkuliert wifd. Die Anfangshalbwertszeiten der Konzentration fiir elementares
Jod lagen zwischen 0,6 bis 2,0 Minuten. Fiir lidngerfristigen Spriihbetrieb zeigte
sich eine Abnahme der Abscheidewirkung bis zu der Grenze einer quasi-stationd-
ren Rest-Konzentration im Bereich von 0,3 mg/mB. Der Reduktionsfaktor fiir die
2-Stunden-Umgebungsdosis als Folge der Freisetzung von elementarem Jod fiir ein
groBes DWR-Containment betrug etwa 50 fiir Spriihmittel, die mit Boraten ange-
reichert sind. Fiir die Abscheidung von Methyl-Jodid wurden Spriihmittel mit
Borat und Thiosulfat eingesetzt. Es wurde gefunden, daf die Abscheidung von
der Temperatur abhingt. Der Spriihmittel-=Film an den Winden scheint im Hinblick

auf die Abscheidung von Methyl-Jodid wirksamer zu sein als die Tropfen des Spriih-
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systems. Mit Borat-L8sungen betrug die Halbwertszeit der Konzentrationsabnah-
me von Methyl-Jodid etwa 12 Stunden, wihrend sie mit Thiosulfat-Ldsungen bei
etwa | - 2 Stunden lag. Der Reduktionsfaktor fiir die 2-Stunden-Umgebungsdosis
als Folge der Freisetzung von Methyljodid errechnet sich daraus zu 1,5 fiir

ein groBes DWR-Containment., Bei allen Versuchen lag der mittlere Massendurch-

messer der Tropfen bei 1200 um = 0,12 cm,

Die Abscheidung Qon Aerosolen durch Spriihsysteme in DWR-Containments wird
zufolge der CSE-Experimente deutlich verstirkt. Dies wird qualitativ er-
kldrt durch die Koagulation und die Wasserdampfkondensation, die zu relativ
grofen Partikeln fiihren. Typische Halbwertszeiten fiir anfingliche Cdsium-
Konzentrationen von etwa 103 ug/m3 lagen unter 10 Minuten. Eine Zuordnung
zwischen der die Abscheidung bestimmenden PartikelgrdBe und den beobachteten
Effekten war nur zum Teil mdglich. Unter Verwendung pessimistischer Modell-
parameter wurde ein Reduktionsfaktor fiir die 2-Stunden—-Umgebungsdosis von

12,2 - bezogen auf ein groBes DWR-Containment - abgeschitzt.

Einige wenige Experimente im CSE-Programm befaBten sich mit dem Abbau luft-
getragener Schadstoffe durch Umluftfilter., Die wesentlichen Ergebnisse sind

in Abb. 4 dargestellt. Alle Arten von Jod werden durch eine Umluftfilteran-
lage, bestehend aus Schwebstoff- und Gassorptions—Filtern gut abgeschieden.

Der Konzentrationsverlauf kann gut durch den Zusammenhang C = Co exp (-Fnt/V)
dargestellt werden, wobeli F die DurchfluBrate, n der Filter—-Abscheidegrad

und V das Volumen des Containments ist. Nach lingerer Zeit stellt sich eine
Restkonzentration ein, die nicht mehr vermindert wird. Vermutlich beruht die-
ser Effekt auf der Desorption von Schadstoffen aus Lachen und Oberflidchen im
Containment-Behdlter. In Abb. 4 ist ein Versuch dargestellt, bei dem ein zwei-
tes Mal Methyljodid in das Containment injiziert wurde, um den EinfluR der
Wasserbeladung der Gassorptionsfilter (Aktivkohlefilter) zu untersuchen. Es
ergab sich, daB der Gassorptionsfilter nicht sehr in seiner_wirkung beeintridch-
tigt wurde, was auf den EinfluB der Adsorptionswirme zuriickgefilhrt wird. Erst
nach lingerem Betrieb war das Adsorberbett mit Wasser gesidttigt, so daB die
Lufttemperatur beim Durchgang durch das Adsorberbett nicht mehr gedndert wurde.
Fiir sehr lange Zeiten nach Beginn des Umluftbetriebes, wenn die Konzentrationen
sehr niedrig geworden sind, wird die Abscheidung durch restliche Quellen

(Desorption) und Sittigungsvorginge begrenzt.
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Abb.4 Jodkonzentration bei Umluftfilterbetrieb im CSE - Containment
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In der NSPP-Anlage im ORNL wurden eine Reihe von Versuchen durchgefiihrt, die die
Untersuchung des Verhaltens von Spaltprodukten in einem LWR-Containment zum

Ziele hatten. Im Gegensatz zum CSE-Programm, wo hauptsichlich mit simulierten
Spaltprodukten und Aerosolen gearbeitet wurde, wurden bei den integralen Tests

im NSPP-Programm nach Vorversuchen mit inaktivem Material, das mit Spuren von
J-131 bzw. anderen Isotopen versetzt war, auch abgebrannte UOZ—Stébe eingesetzt
und durch einen Plasma-Brenner zum Schmelzen gebracht. Die wesentlichen Ergebnisse
dieser Versuche in der NSPP-Anlage, soweit sie sich auf den natiirlichen Abbau

der nuklearen Schadstoffe ohne Wasserdampf beziehen, kdnnen folgendermaBen zu-
sammengefaBt werden lf129,l30,131,l32,13q;7 :

1) Die Anfangshalbwertszeit des Abbaus von J-131 in Luft (ohne Zugabe von
Wasserdampf) lag bei etwa 0,6 h fiir die ersten beiden Stunden nach Frei-

setzung, wihrend sie in den folgenden 20 Stunden bei 10 h und dariiber lag.

2) Das als J2 freigesetzte Jod bildet wihrend seines Aufenthaltes im Contain-
ment-Behdlter eine nicht durch Schwebstoffilter abscheidbare Verbindung,
die wahrscheinlich Methyl-Jodid (CH3J) oder eine #hnliche organische Jod-

Verbindung ist.

3) Einige wenige Versuche in Luft mit bestrahltem UO,~Brennstoff (20 000 MWd/t)
zeigten fiir den zeitlichen Verlauf der J-131-Konzentration kein qualitativ
verschiedenes Verhalten. Auch hier wurde ein rascher Abfall der Anfangs-
Jod-Konzentration auf 1 = 2 7 der urspriinglich freigesetzten Menge beob-
achtet. Die Freisetzungsraten fiir J-131 lagen bei 2 % des Inventars. Die

langfristige Halbwertszeit iliber die ersten 10 Stunden lag bei 4 Stunden.

4) Die Anfangshalbwertszeit von inaktiven, durch einen Plasma-Brenner erzeugten
Uran-Aerosolen zeigte kein einheitliches Bild. Nach anfinglichem starken
Abfall der Aerosolkonzentration, die auf Koagulation zuriickzufiihren ist,
folgte bei den meisten Experimenten ein exponentiell abfallender Teil,

dessen Halbwertszeit zwischen 2 und 15 Stunden schwankte.,

5) In den Versuchen mit bestrahltem UO, zeigten Messungen des Abfalls der
Konzentrationen von Cs 137,BA 140 und CEl44ebenfalls (wie unter Punkt 4.)
einen verstirkten Abfall in den ersten 2 Stunden, um dann in einen praktisch
exponentiellen Abfall iiberzugehen. Dieser lingerfristige Abfall hatte Halb-

wertszeiten zwischen 5 und 12 Stunden.
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Eine weitere Reihe von Experimenten in der NSPP-Anlage bezog sich auf Versuche

in Wasserdampf-Atmosphire, wobei uo, mit Spaltprodukt-Simulantien und bestrahl-
tes UO2 (20 000 MWd/t) zum Schmelzen gebracht wurden. Mit Hilfe eines Plasma-
Brenners wurde die Probe jeweils iiber mehrere Minuten erhitzt, wobei meist nur
ein Teil geschmolzen wurde. Die freigesetzten Spaltprodukte wurden in den Modell-
Containment-Behilter geblasen, wobei die Behilteratmosphire aus einem Dampf-Luft-
Gemisch von etwa 110°C und 1,7 at bestand. Die Abnahme der nuklearen Schadstoffe

wurde iiber ! bis 2 Tage verfolgt. Die wesentlichen Ergebnisse sind 17130,131,‘33;7

1) Die luftgetragene Konzentration von Jod nahm in den ersten 48 Stunden um
die Faktoren 5 bis 15 ab, je nach dem Ort der Messung innerhalb der Anlage.
Anfangskonzentrationen lagen im Bereich um 2,5 bis 10 uCi/m3. Als Abscheide-
effékt wurde vornehmlich die Wandablagerung im Oberflichenfilm des Wasser-

dampfkondensats identifiziert.

2) Die Anfangskonzentration nahm zundchst rasch innerhalb von Minuten ab (Halb-
wertszeit etwa 0,25 Stunden), um dann langsamer abzunehmen (Halbwertszeit

etwa 5 bis 10 Stunden).

3) Die Abscheidung von CS134 erfolgte mit einer Halbwertszeit von etwa

0,7 Stunden.

4) Ein Umluftfilter-Kreislauf mit Tropfenabscheider, Schwebstoffilter und
Aktivkohlefilter zeigte gute Abscheidewirksankeit. Der Kreislauf wurde
mit einer DurchfluBrate betrieben, die einem einmaligen Luftwechsel pro
Stunde entsprach. Dabei ergab sich eine Halbwertszeit von etwa 0,5 Stunden
fiir Jod und Cdsium, was auf vollstindige Vermischung der Spaltprodukte im
Containment schlieBen 148t. Auch bei Betrieb mit hohem Dampfgehalt im

Containment zeigte der Umluftfilterkreislauf gute Abscheidewirksamkeit,

5) Die chemische Form und die Freisetzung der Spaltprodukte wurde deutlich da-
von beeinfluBt, ob oxidierende oder reduzierende Bedingungen vorlagen. In
Gegenwart von Zirkaloy ist damit zu rechnen, daf die Jodfreisetzung lang-
samer vor sich geht und daB die gebildete Jodverbindung rasch abgeschieden

wird.

6) Die in einigen Versuchen erfolgte rasche Abscheidung von gasfSrmigen und



—52-

aerosolfdrmigen Spaltprodukten kann auf turbulente Abscheidung (Re > 104)

zuriickgefiihrt werden.

7) In einigen Versuchen zeigte sich, daB die untersuchten Spaltprodukte {iber-
wiegend aerosolfdrmig vorlagen. Unter der Annahme von Schwerkraftabschei-

dung (Sedimentation) wurde ein Partikel-Durchmesser von 3 yu postuliert.

8) Wesentliche Unterschiede im Verhalten der Spaltprodukte aus abgebranntem
Brennstoff und aus mit Simulantien versetztem Brennstoff wurden nicht ge-

funden.

In der NSPP-Anlage wurden dariiber hinaus auch Experimente mit Spriihsystemen zur
Abscheidung von Jod und Aerosolen durchgefiihrt. Dabei zeigte sich, daB die Jod-
Abscheidung deutlich von der Zusammensetzung des Spriihmittels abhingt. Nach
1T.13§;7 wurden unter den Spriihbedingungen der Anlage fiinf verschiedene Diisen
verwendet, deren Tr8pfchenspektrum allerdings nicht gemessen wurde. Die wesent-
lichen Versuchsbedingungen sind in Tabelle 12 angegeben. Es ergaben sich durch-
weg Anfangshalbwertszeiten von 0,3 bis | Minute fiir die ersten 2 Minuten. Dem
folgte ein langsamer abfallender Konzentrationsbereich fiir J2 von etwa | Stunde.

Danach stellte sich eine praktisch stationire J,-Konzentration im NSPP-Contain-

2
ment ein, die bei 3 mg/m3 lag und auf die Rezirkulation der Spriihldsung mit ih-
ren Bestandteilen an Jod zuriickgefiihrt wird. Die Dekontaminationsfaktoren fiir
Jod wurden auf etwa 1000 fiir Borax-Thiosulfat-LSsungen, auf 100 fiir Borax-L8sun-

gen und auf 25 fiir Borsdure~L8sungen abgeschitzt.,

Die Versuche zur Abscheidung von Methyl-Jodid zeigten deutlich eine verbesserte
Abscheidung mit NatriumThiosulfat-L8sung. Die wesentlichen Versuchsbedingungen
zeigt Tabelle 13, Danach lagen die Anfangshalbwertszeiten fiir CH,H zwischen 20
und 180 Minuten und die mittlere Halbwertszeit zwischen 50 und 250 Minuten (mit
einer Ausnahme von 1000 Minuten), Der Reduktionsfaktor fiir die 2-Stunden-Umge-
bungsdosis von Methyl-Jodid wurde zu etwa !,] abgeschitzt, Durch Optimierung

des Spriihsystems und des Sprilhmittels wird eine weitere Verbesserung der Abschei-

dung fiir mdglich gehalten.

In.L—l3§;7 wurde iiber Experimente zur Abscheidung von Jod in einem kleineren

zylindrischen Gefd8 (1,5 m Durchmesser und 3 m HShe) berichtet, Die Versuche be-
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Versuchs-Nummer 27 28 30 31 32
Spriih18sungsbedingungen
pH . 7 9,4 9,1 9,1 9,0
Temperatur C 30 a 120 30 30 30
Spriihdiise 1713 1713 1713 1713 1713
Mittlerer Massen-
durchmesser | 1800 1750 1080 1100 1630
Durchfluf 1/min 37,5 38,2 58,7 58,3 39,0
Containmentbedingungen
Anfangstemperatur °C 130 130 130 30 130
Anfangsdruck atii 3,1 3,1 3,1 0,2 3,1
Experimentelle Ergebnisse
Anfangshalbwertszeit sec 48 48 24 38 41
Gemittelter Dekontamina-
tionsfaktor 1620 1240 2470 3950 3320
Halbwertszeit sec (aus
dem Dekontaminations- 34 35 32 30 31
faktor berechnet)
Gruppe 2 : Natrium~Thiosulfat-L8sungen
Versuchsnummer 21 22 26 | 33 38 42 45 50 51
Sprithl8sungsbedingungen
pH o 7 9,3 9,1 (9,1 9,3 9,3 9,3 9,3 9,2
Temperatur C 30 b 30 30 30 IOOd 30 30 120 120
Spriihdiise J~-140D J-140D | 1713% 1713 7G3 7G3 7G3 7G63%{N5-303
Mittlerer Massendurch- | ,,, 200 | 1660 | 1550 | 1290 [1290 | 1290 | 1290 -
messer |
Durchfluf ltr/min 2,2 2,0 39,0 | 40,1 [ 41,6 | 41,6 | 41,6 55,6 60,2
Containmentbedingungen
Anfangstemperatur C 30 30 130 130 70 130 30 130 30
Anfangsdruck atii 0,2 0,2 3,1 3,1 0,7 3,1 0,3 3,1 |
Experimentelle Ergebnisse
Anfangshalbwertszeiten 37 38 31 21 11 12 14 14 35
Gemittelter Dekonta- - 6500 | 2730 | 2040 | 416 | 10000[ 3600 | 28000| 39000
minationsfaktor
Halbwertszeit sec (aus
dem Dekontaminations- - 38 32 33 60 27 30 26 22
faktor berechnet)

Diisenspezifikationen:

eine Spriihdiise Firmentyp

ve oo

vier 7G3-Anordnungen

o QAN o

es ee oo s

Tabelle 12 : Experimentelle Ergebnisse zur Jodabscheidung in Nuclear

Safety Pilot Plant (NSPP)
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zw8lf Sprith-Mischdlisen Firmentyp J-140 D
eine Hohlkegel~-Spriihdiise Firmentyp 1713
drei Spriihsysteme Firmentyp 7G3 (Anordnung von sieben G-3

eine Bete-Fog-Diise, Firmentyp N-5-303

Vollkegel-Diisen)
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Versuchsnummer 36 35 36 43 44 46 47 48 49 53 54

58 65 66 69
Zahl der Diisen 1 1 1 3 3 3 3 3 3 3 3 3 6 6 12
Diisentyp 171311713[1713 753 7G31 7G3 | 7G3 | 763 | 7G3| 763] 763 7G3 | A-8 | A-8 | A-8

a c

Zusammensetzung
der Spriihl8sung
0,28 m H3BO3 X X X X X X X be X X X X X X X
0,17 m NaOH X X X X X X X X X X X X b X X
0,063 m NaZSZOS X X X X X X X X X X b4 X X
Anfangsdruck atii | 0,213,23,2|0,2{3,2(3,2 (3,2 [3,2]0,3] 3,2 3,213,23,2]3,2 [3,2
Anfangstempe-~
ratur oC 30 1301 130 30 | 130 | 130 | 130 | 130 30 (130|130 130} 130|130 |130
(Kessel)
Durchfluf 57 | 45| 45| a2 | 42| a2 | 42 | a2 | a2 | a2 42| 42| 27| 27| s4
1tr/min
Sprithdauer min 158 | 120 [ 180 j180 | 180 | 180 180 |180 {180 | 180 | 180 | 180 | 180 180 [171
Temperatur dex 30 1120 1120 | 30 | 120 {120 |120 {120 | 30 |120 | 120 | 120 | 120 | 120 | 120
Spriih1l8sung C
Ergebnisse:
halbwertszeit 78 | 17025 | - (350 45 |42 180 | - |- | - | 44| 44| 54 | 34
Gemittelter
Dekontamina- 2,78(3,77{4,25]1,03 10,4]8,95(7,61 [1,13 2,00(1,61(110 {13,0 13,11 14,8(97,4
tionsfaktor
Mittlere Halb- 107 | 63 [106 | - |53 | 57 |61 [1004| 180|260 | 27 | 49 | 48 | 46 | 26

wertszeit min

Diisenspezifikationen:

a : Hohlkegeldlise Firmentyp 1713, 1 cm Offnungsdurchmesser

b : Spriihsystem Firmentyp 7G3, Anordnung von sieben Vollkegeldiisen, 0,16 cm

Of fnungsdurchmesser

¢ : Spriihsystem Firmentyp A-8 Whirljet, Hohlkegeldiise,
0,4 cm Offnungsdurchmesser

Tabelle 13 : Experimentelle Ergebnisse zur Methyljodidabscheidung

in Nuclear Safety Pilot Plant (NSPP)
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zogen sich auf die Wirksamkeit von Spriihsystemen. Es wurden einige Ergebnisse er-
zielt, die die CSE- und NSPP-Ergebnisse erginzen. So wurde gefunden, daB der Spriih-
mitteldurchsatz, die Spriihmittel-Temperatur, die Luftfeuchte und die Anfangskon-
zentration im Behilter das Abscheideverhalten deutlich beeinflussen. Die Abschei-
dung durch eine reaktive Spriihl8sung war sehr viel stirker als durch Leitungs-

wasser.

Die Versuche zur Abscheidung von UO2 und CSZC03 als Aerosol konnten noch keine
klare Aussage zum Verhalten der Konzentration mit der Zeit erbringen. Beobachtet
wurden nach Spriihbeginn ein rascher Abfall, der dann, solange gespritht wird, in
einen gem#Bigten Abfall {ibergeht. Eine Zuordnung der Konzentrations-Zeitfunktion
zu Aerosolprozessen oder tropfenphysikalischen Vorgédngen, um eine Extrapolation
auf groBere Containments zu ermSglichen, konnte fiir die NSPP-Experimente noch

nicht erzielt werden.

Integrale Experimente zum Abbau von Aerosolen in Modell-Containments ohne Wasser-
dampf wurden ferner im Kernforschungszentrum Karlsruhe (TUNA-Programm), im Reactor
Centrum Nederland und bei Atomics International durchgefiihrt 1?]36,137,138_7.

Die Versuche bezogen sich auf die Abscheidung von inerten Aerosolen in Luft oder
Stickstoff, wobei im Hinblick auf die Situation in SNR-Containments kein Wasser-
dampf (auBer Restfeuchte) anwesend war. Es konnte gezeigt werden, daf die Aerosol-
abscheidung im wesentlichen durch die Prozesse Koagulation, Sedimentation, Thermo-
phorese und Diffusion bewirkt wird. Die im Rahmen des TUNA-Programms entwickelte
Modelltheorie (PARDISEKO) wurde an verschiedenen Experimenten getestet 1?339_7:

Es ergab sich, daR die Theorie auch fiir unterschiedliche Containment-Bedingungen
(Volumen, Oberfliche, Material) gut mit den Experimenten {ibereinstimmt, so daR
eine Extrapolation auf groBe reale SNR-Containments méglich ist. Wesentlich ist
dabei die Kenntnis einer Reihe von Partikeleigenschaften. Es kann vermutet werden,
daf die PARDISEKO-Theorie einen brauchbaren Ansatz bietet, auch die in LWR-Con-
tainments zusitzlich ablaufenden Prozesse der Aerosol-Wasserdampf-Wechselwirkung
und der Tropfenphysik sowie die physikalisch-chemischen Vorginge zu erfassen und

modelltheoretisch zu beschreiben.
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4,4, Modelltheorie des Abbaus nuklearer Schadstoffe in LWR-Containments

Um tiefere Einsicht in die Ergebnisse von Labor- sowie Modellcontainment-Versuchen
zu gewinnen, wird seit mehreren Jahren an verschiedenen Stellen versucht, diese
mathematisch zu beschreiben. Das heiBt, es wird versucht, eine mdglichst umfassen-
de Kombination der in 4.1. besprochenen Einzelprozesse zu beriicksichtigen, um aus-
sagen zu kdnnen, welche von ihnen eine wichtige Rolle bei LWR-Containments spielen
und um Ergebnisse von Experimenten auf angenommene Reaktorstdrfallsituationen

libertragen zu kdnnen.

Pasedag und Gallagher 1714947 entwickelten ein Modell, welches die Verinderung der
Sprihtrdpfchengréfen-Verteilung infolge von Trdpfchenwachstum durch Koagulation
(Koaleszenz) und Dampfkondensation beschreibt. Um die AnfangsgrdfRenverteilung zu
bestimmen, wurden Hochgeschwindigkeitsaufnahmen von Tr8pfchen, die von einer
SPRACO 1713-Diise bei verschiedenen DurchfluBraten erzeugt wurden, gemacht. Die so
erzeugten Gr8Benverteilungen konnten gut mit einer modifizierten Lognormalver-—
teilung, die eine MaximaltrSpfchengr88e von 2500 U beriicksichtigt, beschrieben
werden. Es wurde angenommen, daf jegliches Tr8pfchenwachstum durch Kondensation
gleich nach Austritt aus der Diise stattfindet, da detaillierte Rechnungen_[141_7
gezeigt haben, daB sogar die gré8ten Trdpfchen ein thermisches Gleichgewicht er-
reichen, ehe sie zur Hilfte in einem typischen Containment heruntergefallen sind.
Die Vergrdferung eines Trdpfchens durch Kondensation wurde durch eine Massen-
Enthalpiebilanz im Gleichgewichtszustand errechnet. Um auch die horizontale Ge-
schwindigkeitskomponente der Tr8pfchen zu beriicksichtigen, wurden die Flugbahnen
der TrSpfchen einer gegebenen Diise berechnet. Die gesamte Koaleszenz ist nun eine
Folge der differentiellen horizontalen und vertikalen Geschwindigkeiten der ver-
schiedenen GrdB8engruppen. Das schwierige Problem, auf welche Weise die TrSpfchen
zusammenkommen, wurde von den Autoren umgangen, indem sie nur Interzeption mit
100 7 Haftung beriicksichtigen. Nach Abschnitt 4.1. ist aber die Koaleszenz durch
mehrere Prozesse mdglich. Ergebnisse der Rechnungen zeigen, daR der Beitrag zur
Koaleszenz durch horizontale Geschwindigkeitsunterschiede gering ist. Trdpfchen
mit Gr88en in der Nidhe des modalen Durchmessers der Verteilung verschwindem am
schnellsten. Ferner wurde fiir ein 30 m hohes Containment eine Reduktion der ge-
samten Trdpfchenoberfliche wihrend ihres Transports von nur 10 7 errechnet. Es
wird behauptet, daR frilhere Annahmen, man brauche nur mit mittleren Trdpfchengro-
Ben zu rechnen, in dieser Hinsicht gerechtfertigt sind. Diese Aussage vernach-

1lissigt allerdings die Tatsache, daB in LWR-Containments trSpfchengrdfenabhingige
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Prozesse eine Rolle spielen.

Die Frage der Wassertrdpfchenkoaleszenz ist in der Meteorologie von groRem Inter-
esse und wird dort von mehreren Autoren intensiv behandelt. Hierzu zitiert eine
neuere Arbeit von Abraham et al. 1?142;7 etwa 20 Verdffentlichungen. Abraham et al.
entwickeln ein Modell der zeitabhi#ngigen RegentrdpfchengrSRenverteilung und wen-
den dieses auf Teilchen-Washout an. Vorgegeben wird eine eindimensionale, ver-
tikale Temperatur— und relative Feuchteverteilung. Es wird angenommen, daB eine
AnfangstrSpfchengrdBenverteilung am unteren Rande einer Wolke existiert und daB
die herunterfallenden Trdpfchen-Partikeln durch Interzeption mit Langmuir-Wirk-
samkeit 1?19 ;7 auswaschen. Die Trdpfchen fallen mit ihrer Endgeschwindigkeit

und jede eingefangene Partikel bleibt in dem Trdpfchen, bis dieses den Boden er-
reicht oder verdampft. Koagulation mehrerer Partikeln in demselben Tr8pfchen fin-
det nicht statt, Ferner wird angenommen, daR das Einfangen einer Partikel keinen
EinfluB auf die Gr8B8e, die Geschwindigkeit oder die Verdampfungsrate des TrSpf-
chens hat., Die Verdampfung der Trdpfchen wird {iber Gleichungen des Wirme- und
Dampftransports nach Best 1?343_7'berechnet. Sie beriicksichtigen molekulare
Diffusion und Warmetransport durch Leitung, Verdampfung und Strahlung bei ruhen-
der Luft. Strdmende Luft und die daraus folgende Verinderung des Wirme- und Mas-
sentransports wird durch empirisch gefundene Koeffizienten von Kinzer und Gunn
1T344_7-berﬁcksichtigt. Koaleszenz der Regentr3pfchen wird durch die unterschied-
lichen Fallgeschwindigkeiten der verschieden groBen Tr8pfchen bewirkt und wird
durch die Koagulationsgleichung von Smoluchowski 1?62 _7'beschrieben. Das Modell
rechnet die Partikelkonzentration als Funktion der Zeit und Eingangsparameter

und die TrépfchengréBenverteilung und Temperatur als Funktion der Trdpfchengrife,

H8he tiber dem Boden und der Zeit aus.

Diese Modelltheorie erfaft offensichtlich nicht alle Prozesse, die in einem LWR-

Containment auftreten. Inwieweit sie daher anwendbar ist, muB noch gekldrt werden.

Die Frage, ob fallende Trdpfchen eines Containment-Spriihsystems wihrend ihrer Fall-
zeit zu einem Temperaturgleichgewicht kommen, ist maBgeblich fiir eventuelle Ver-
einfachungen des Massen~ und WArmetransportproblems von Abscheidemodellen. Diese
wurden von Parsly und Wantland 1T-98_7-mit einem Rechenprogramm behandelt. Sie

machen dabei die folgenden Annahmen:

- Keine interne Rotation der Trdpfchenfliissigkeit.

-~ Nur durchschnittliche Werte der physikalischen Eigenschaften
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werden verwendet.

- Die Temperatur des Trigergases ist konstant wihrend der
Lebenszeit des Trdpfchens.

-~ Das Wachstum der Tropfchen durch Kondensation kann vernachlissigt
werden (experimentell ist dieser Effekt nicht gréfer als 6 %).

- Die Trdpfchen fallen mit Endgeschwindigkeiten.

Das Programm 18st die Wirmetransportgleichung, fiir welche die Massen— und Wirme-
tibergangszahl fiir Druckkonvektion aus der Ranz-Marshall-Gleichung (siehe unten)
errechnet werden. Als Randbedingung dient eine Wirmebilanz an der Trdpfchenober-
fldche. Rechnungen fiir eine Eingangs-TrSpfchentemperatur von 30°C, eine Triger-
gastemperatur von 130°C und Tropfehenradien von 500, 1000 und 1500 Um zeigten,
daB reichlich Zeit in einem typischen Reaktorcontainment vorhanden ist, daB alle
Trépfchen bis auf 1 Z der Gleichgewichtstemperatur kommen kdnnen. Andererseits
sind Fallzeiten fiir die gr58ten Trdpfchen bei Modellcontainments von der GriBe

des NSPP so kurz, daB diese nicht mehr den Gleichgewichtszustand erreichen.

Die oben erwdhnte und hdufig angewandte Ranz-Marshall-Gleichung stammt aus einer
Arbeit 1#10%;7, in der die Autoren die Thermodynamik und Aerodynamik eines fallen-
den Fliissigkeitstropfens betrachten. Sie beriicksichtigen dabei den WiArmetrans-—
port fiir die Verdampfung des Tropfens durch Leitung und Konvektion von dem warmen
Tridgergas zu der Tr8pfchenoberfliche, und durch Verdampfung, durch Diffusion und
Konvektion., Die Verdampfungsrate ist dabei eine Funktion der Oberflichengrdfe,
Temperatur und relativen Geschwindigkeit des Tropfens und der relativen Feuchte,
Temperatur und der Transporteigenschaften des Gases. Geldst werden die Gleichun-
gen flir Wirme- und Massentransport zusammen mit der Navier-Stokes—Gleichung. Fiir
den Wirmeiibergang an der Grenzschicht wird nach Froesling die Wirmeiibergangsrate

an einem Tropfen als Funktion der Winkelkoordinaten berechnet. Nicht beriicksichtigt

sind Tropfen-Rotation, Vibration und nicht stationire Phinomene. Das Resultat, also

Massen—- und Wirmeiibergangszahlen, gilt theoretisch fiir Reynoldszahlen zwischen
0 und 200, doch zeigt die Ubereinstimmung mit Experimenten, daB man es auch bis

Re = 1000 extrapolieren darf.

Um ein Kriterium zu schaffen, wann bei Diffusionsprozessen entweder die Gasschicht
oder die Fliissigkeitsschicht maBgebend fiir den Massentransport ist, l8sen Parsly
und Wantland 1798 _7 die Diffusionsgleichung fiir Kugelkoordinaten und Oberflichen-
widerstand und erhalten die Sittigung als Funktion der Zeit. Eingangsparameter

sind die Sherwoodzahl, Gasschicht-Masseniibergangszahl fiir den Tropfen, dessen
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Radius, der Verteilungskoeffizient beim Gleichgewichtszustand und die Diffusivitit
in der Fliissigkeit. Ergebnisse von Rechnungen zeigen, daR die Sherwoodzahl das
gesuchte Kriterium liefert. Bei einer Sherwoodzahl von 30 bewirkt 90 7 des Mas-—
sentransport-Widerstandes die Fliissigkeitsschicht, bei einer Sherwoodzahl von 0,4

bewirkt 40 % des Widerstandes die Gasschicht.

Das Verhalten von Druck,Temperatur und Feuchtigkeit und deren Gradienten in einem
Containment wihrend eines Loss-of-Coolant-Stdrfalls ist fiir die Abbauprozesse fiir
Schadstoffe wichtig, wie aus der Beschreibung der m3glichen Einzelprozesse in
Abschnitt 4.1, deutlich hervorgeht. Das Verhalten von Druck und Temperatur im
Containment ist aber auch fiir Uberlegungen fiir dessen strukturelle Integritit
von Bedeutung und wird filir diesen Zweck von mehreren Rechenprogrammen beschrieben,
so zum Beispiel von CONTEMPT-PS Lf145;7, BRUCH-D 1?156;7, Z0COo-V 1757 ;7. Als
typisches Beispiel beriicksichtigt CONTEMPT-PS das mSgliche Vorhandensein von meh-
reren Containmentriumen, die durch gegebene Leckraten miteinander verbunden sind.
Wdrme wird durch Leitung der Winde und durch Kondensation des Dampfes an den Win-
den abgegeben. Gradienten werden nicht berechnet, es wird im Gegenteil eine voll-

stindige Vermischung der Atmosphire angenommen. Spriihsysteme werden beriicksichtigt.

Parsly et al. lflzq;T 18sen die Navier—-Stokes-~Gleichung filir den Fall eines zylindri~-
schen Containments mit Bodenheizung mittels der in Los Alamos entwickelten numeri-

schen Marker und Cell-Methode 1?146;7. Bei diesem Modell wird angenommen

- Gasdichte ist konstant auBer fiir Berechnung der Auftriebskridfte

- Alle physikalischen Gr88en sind konstant.

- Axialsymmetrie und keine Geschwindigkeitskomponente in Azimutrichtung,
d.h. ein zwei-dimensionales Problem.

- Alle Geschwindigkeitskomponenten verschwinden an den Oberflidchen.

- Winde sind adiabatisch, die radiale Bodentemperatur ist zeitlich
konstant.

~ Winde auBer des Bodens sind am Anfang von der gleichen Temperatur wie
das Gas, und diese ist willkiirlich aber gleichfdrmig.

- Das Gas ist am Anfang bewegungslos.

Die Autoren geben keine Ergebnisse von Rechnungen mit diesem Modell an, obwohl
experimentelle Versuche fiir diesen Fall vorliegen. Ergebnisse dieser Art sind we-
sentlich fiir die Bestimmung von Grenzschichtgr8B8en und die daraus folgenden Schicht-

abscheide-Phinomene.
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0zisik und Mitarbeiter 1f147,148,l49 ;7 beschidftigen sich in einer Reihe von Ar-
beiten mit dem Diffusionstransport von Molekiilen aus trockenen und feuchten Gasen
an Winde. In 1T148;7 wird die Abscheidung von Molekiilen aus einer laminaren, iso-
thermen Str8mung eines Gases durch ein Rohr im Detail untersucht. Dafiir werden
die Ubergangszahlen fiir den Transport vom Gas an die Wand mittels der kinetischen
Theorie der Gase errechnet und die de Boer -Charakterisierung lflsq;7 des De-
sorptionsvorganges als Funktion der Adsorptionsenergie benutzt. Eine Massenbilanz
zwischen Molekiilkonzentration im Gas und an der Wandoberfliche gibt zwei gekoppel-
te Differentialgleichungen. Die aus der L8sung gewonnenen Koeffizienten fiir Mas-
sentransport von und zur Wand gehen in 17147;7 als Randbedingungen ein, Hier wird
ein zweidimensionales Containmentmodell behandelt, flir welches die folgenden

Bedingungen gelten:

- Am Anfang ein gut durchmischtes, ruhendes Gas

- Eindimensionale, isotherme Diffusion zwischen zwei grofien,
parallelen Winden.

- Die Ablagerungsschicht ist viel diinner als eine Mono-
Molekiilschicht,

- Keine Quellen.

Die Massenbilanzgleichungen zusammen mit den Randbedingungen geben ein System von
6 Gleichungen, welche durch Integral-Transformation in eine Integralgleichung
umgewandelt werden kdnnen. Diese wird numerisch geldst. Ein Vergleich mit Re-

sultaten von J2—Abscheideexperimenten im NSPP gibt gute Ubereinstimmung.

In / 149 T untersuchten Ozisik und Hughes die Wirkung der Kondensation auf den
Transport von Materie aus Gas-Dampf-Mischungen. Das resultierende Modell gibt
die Masseniibergangsrate wieder fiir den zweidimensionalen Fall unter den folgen-

den Voraussetzungen:

- Die Konzentration von Materie in nicht unmittelbarer N#he der
Winde ist gleichf8rmig.
- Es geniligt eine Grenzschichtanalyse an einer ebenen Wand.
- Die Wandtemperatur ist gleichfdrmig und niedriger als die des Gases.,
~ Dsmpf kondensiert an den Winden als diinner Wasserfilm, der nach
unten abflieft.
-~ Die Kondensatstrdmung ist laminar und die Nusselt-Kondensationstheorie

zur Berechnung des Wirmeflusses durch den Kondensatfilm ist anwendbar.
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- Strdmungseigenschaften sind iiberall konstant, bis auf den Fall

der Auftriebskraft.
Beriicksichtigt werden:

- Widrme- und Massentransport durch den Kondensatfilm und eine Gleichung
fiir die Dicke der Filmschicht, welche aus Betrachtungen der Energie
und Massenbilanz an einem Elementarvolumen des Kondensats folgt.

~ Erhaltung des nicht kondensierenden Gases.

- Erhaltung von Masse, Impuls und Energie.

Das analytische Verfahren ist #hnlich dem oben fﬁr_£_142;7 beschriebenen und fiihrt
zu Integralgleichungen, welche numerisch 18sbar sind. Rechenergebnisse zeigen,

daB die Abbauhalbwertszeit nicht wesentlich von der Wandtemperatur abhdngt, so-
lange diese geniigend weit unter der SHttigungstemperatur von Dampf liegt. Ein
Vergleich der Ergebnisse mit Jyp-Abbauexperimenten bei BNWL, bei welchen das
Modellcontainment isoliert war und die Dampf-Luft-Atmosphire eine Temperatur von
83°c hatte, ergab eine Abbauhalbwertszeit fiir das Experiment von 10 min und fiir

die Modellrechnung von 9,7 min.

Das Verhalten von Aerosolen in trockener Atmosphire wird von den Rechenprogrammen
PARDISEKO II 1796_;7 und HAA-3 1751_;7 beschrieben. Beide gehen davon aus, daR

die Atmosphire des Containments gleichfdrmig durchmischt ist und daR die Abla-
gerungsprozesse gasschicht-bestimmt sind. Beriicksichtigt werden die Koagulation
durch Brownsche-Bewegung (bei HAA-3 auch durch unterschiedliche Sedimentations-
geschwindigkeiten), die Diffusion an die Winde, die Sedimentation zum Boden

und eventuelle Aerosolquellen. PARDISEKO II beriicksichtigt auBerdem Temperatur-
gradienten zwischen der gleichfdrmig warmen Atmosphire des Containments und dessen
Wianden, durch einen vereinfachten partikelgrdfenunabhingigen Thermophorese-Term.

Beide Programme geben zufriedenstellende Ubereinstimmung mit Experimenten.

Adams et al. entwickelten ein Computerprogramm SMOKLEAR LfIZZ;T, um das Verhalten
von Aerosolen in einem Containment unter Anwendung von Sprilhsystemen zu bestimmen.
Um die langwierigen Rechnungen des vollstidndigen Smoluchowski-Koagulationsvorganges
zu umgehen, nehmen die Autoren an, daf sich die GrSBenverteilung der Partikeln
durch eine stationire "self preserving size distribution" im Sinne von Friedlander

_£— 6@;7 beschreiben 1#8t., Man kommt dann nach Whitby / 152 / auf eine sehr ein-
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fache Form der Verteilung und der Koagulationsgleichung. Fiir diese wird die
Brownsche-Koagulation angenommen., Weiter wird beriicksichtigt! das direkte Sedi-
mentieren von sehr groBen Partikeln, das gasschicht-bestimmte Sedimentieren der
anderen Partikeln, eine Quelle und die Diffusiophorese und Thermophorese der
Partikeln an die SpriihtrSpfchen. Hierbei werden Diffusiophorese und Thermophorese
durch mittlere, partikel-unabhingige Ausdriicke beschrieben, welche von dem Wirme-
transport zwischen TrSpfchen und Atmosphire abhingen. Es wird angenommen, daf der
gemeinsame Effekt dieser beiden Prozesse zwischen dem von jedem allein liegt.
Wdhrend die Kondensation von Wasserdampf an die kalten SpriihtrS8pfchen beriicksich-
tigt wird, wird die Kondensation an Aerosolpartikeln der Einfachheit halber nicht
berlicksichtigt, obwohl den Autoren bewuft ist, da8 dieses ein wichtiger, iiber

die Sedimentation wirkender, Ausscheideprozef sein kann.

Yuill und Baston lf-1527'beschreiben ein Modell, welches das Verhalten von Aero-
solpartikeln und J, unter "natural response conditions', d.h. Dampfatmosphire,

aber keine Spriihsysteme oder Filter, beschreibt. Es wird angenommen, daB das
abzuscheidende Material durch Konvektion von dem Inneren des Containments in die
Ndhe der Winde transportiert wird, wo es durch Diffusion im Falle von J2 oder
Diffusiophorese und Thermophorese im Falle von Partikeln, abgeschieden wird. Die
Konvektionsgeschwindigkeit des Gases in einem zylindrischen Containment wird aus
der Prandtlschen Formel fiir Strdmung lings einer geheizten, ebenen Platte errechnet.
Die hierfilir benStigten Temperaturgradienten werden aus der dem Containment zuge-
fiihrten Wirme iiber Warmetransportgleichungen ermittelt, welche die Kondensation

des Wasserdampfes an den Winden beriicksichtigen. Fiir die Thermophorese und Diffusio-
phorese werden wiederum mittlere, teilchengrdBenunabhingige Ausdriicke verwendet.

Die Diffusion von Partikeln an die Winde ist vernachlissigbar im Vergleich zu die-
sen beiden Prozessen. Nicht beriicksichtigt wird die Koagulation der Partikeln,

die Sedimentation und eventuelle Kondensation von Wasserdampf an den Partikeln im
Falle einer {ibersittigten Atmosphire. Vergleiche der Rechnungen mit Ergebnissen
einiger CSE-Versuche ergeben eine Abweichung von nur 10 % fiir die Halbwertszeit

des J,-Abbaus. Trotz der Vernachlidssigung soll die Abweichung flir Aerosole nur

20 % betragen. Allerdings ist zu bemerken, daB gerade hier die CSE-Versuche (siehe

Abschnitt 4.3.) wenig reproduzierbar waren.

Parsly 15-154;7 entwickelte ein Computerprogramm, welches den AuswaschprozefR von

J, durch Spriihsysteme fiir den besonderen Fall des NSPP-Kessels beschreibt. Die

2
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Rechnung beginnt mit dem gesamten luftgetragenen J2 und der Temperatur der Con-
tainmentatmosphidre nahe dem Maximalwert. Dieser wird {iber die Way-Wigner-Gleichung
der Zerfallswdrme unter Beriicksichtigung der gespeicherten Wirme in Atmosphire
und Containmentbauteilen berechnet. Eine willkiirliche ''shut-down''-Zeit vor Beginn
des Spriihens wird beriicksichtigt. Der Wdrmeabtransport geschieht nur durch Core
und Containmentspriihsysteme, welche im thermischen Gleichgewicht mit der Contain-
mentatmosphdre sind. Die Temperatur der Atmosphire wird zu jedem Zeitschritt
durch eine Widrmebilanzgleichung errechnet. Trotz der oben zitierten Aussage von
Pasedag und Gallagher, daf die Trdpfchengrfenverteilung durch eine mittlere
TrépfchengrdBe, soweit es Flichenphinomene betrifft, ersetzt werden kann, benutzt
Parsly eine TrdpfchengrdBenverteilung. Diese wird als lognormal angenommen. Die
Trépfchenbahnen und Gasschichtiibergangszahlen werden der Ranz-Marshall-Gleichung
jf.loaj.entnommen. Koaleszenz der Trdpfchen wird berlicksichtigt. Fiir jede Trpf-
chengrdBengruppe wird die Fallzeit, die durchschnittliche Massenlibergangszahl,
und der Prozentsatz der Tr8pfchen, die den Boden erreichen, errechnet. Fiir jeden
Zeitabschnitt wird der Verteilungskoeffizient fiir Iy die Temperatur und der pH-
Wert der Ldsung liber Eggeltons Hydrolysemodell 1T155_7-errechnet. Das schon ge-
18ste J2 wird beim Rezyklieren beriicksichtigt. Wenn die Sherwoodzahl grdBer als
0,! ist, wird die Menge des absorbierten J2 an einem Tr8pfchen durch die voll-
stindige L8sung der Diffusionsgleichung ohne Oberflichenwiderstand berechnet.
Hierdurch wird der Gasschicht- und Fliissigkeitsschichtwiderstand automatisch be-
riicksichtigt. Wenn die Sherwoodzahl kleiner ist, wird nur Gasfilmwiderstand be-
riicksichtigt. Das Resultat wird liber alle Tr8pfchengrdRengruppen summiert und
Gasphase- und Fliissigkeitsphase-Konzentration von J, flir jeden Zeitabschnitt

berechnet.

Dieses Modell wurde mit einem Versuch im NSPP verglichen und zeigte gute Uberein-
stimmung im Temperaturverlauf., Der errechnete Wert der J2—Konzentration wich hin-
gegen um einen Faktor 2 - 4 ab. Es wird vermutet, daR das Eggeltonsche-Hydrolyse-
Modell nicht ausreichend ist und daB andere fliichtige Formen von J2 bei dem Ex-

periment anwesend waren. Weitere Vergleiche von Modell und Experimenten erwiesen

durchweg Uberschitzung des Dekontaminationsfaktors um einen Faktor 2,
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5, Diskussion und Zusammenfassung

Der vorliegende Bericht vermittelt einen Uberblick iiber den derzeitigen Stand

der Kenntnisse in bezug auf die Mechanismen, die bei der Reinigung einer radio-
toxischen Nachunfallatmosphire in LWR-Containments wirksam werden, oder wirk-

sam sein kdnnten. Es ist selbstverstindlich, daf die Studie nicht den Anspruch
erheben kann, vollstindig zu sein, obwohl wir uns bemiiht haben, die wichtigsten
Ver6ffentlichungen, die sich mit dem hier angesprochenen Problem beschiftigen,

zu beriicksichtigen. Besonderer Wert wurde auch darauf gelegt, theoretische Ar-
beiten von Autoren zu zitieren, die sich mit atmosphirischen Abbauprozessen be-
schiftigen, dies aber nicht unbedingt unter dem Gesichtswinkel der Reaktorsicher-
heit tun., Wir erwdhnen diese Tatsache hier ausdriicklich, weil die fiir den Ab-

bau nuklearer Schadstoffe bedeutsamen Fragestellungen in verschiedensten Be-
reichen der Wissenschaft (z.B. Verfahrenstechnik, Physik der Atmosphdre, Meteoro-
logie, Medizin usw.) eine Rolle spielen und bearbeitet werden. Der Uberblick

wird dadurch erschwert.

Besondere Aufmerksamkeit haben wir im vorliegenden Bericht dem Aktivitdtsinven-
tar groBer LWR-Kernkraftwerke (Abschn. 2.) gewidmet. Dabei wurde unterschieden
zwischen Brennstoff, erbriiteten Brennstoffen,Spaltprodukten, aktivierten Struk-
turmaterialien und aktiviertem Kiihimittel. Es wurden umfangreiche Listen der

in Frage kommenden Radionuklide zusammengestellt. SchlieBlich wurden diese nach
ihrer radiotoxikologischen Bedeutung geordnet. Wenn auch versucht wurde, mdg-
lichst alle radiologisch wichtigen Nuklide zu erfassen, so muf doch vermerkt
werden, daB eine Reihe von Daten zur Berechnung der Aktivit#ten von Spalt= und

Aktivierungsprodukten nicht verfiigbar waren.

In den CSE- und NSPP-Experimenten, liber die ausfithrlich berichtet wird, wurden
die Elemente Cs, U, J und Xe als reprédsentativ fiir folgende Gruppen von nuklearen

Schadstoffen angesehen:

Cs, COq4 + 18sliche Partikeln

uo,, + nicht 18sliche Partikeln
JZ’ CH3J -+ reaktive Gase

Xe +» Edelgase
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Es bestehen Zweifel daran, ob diese Einteilung fiir alle denkbaren Formen der
nuklearen Schadstoffe in LWR-Containments sinnvoll und ausreichend ist. Dariiber
hinaus bedarf es der Klidrung, ob die in dieser Studie als radiologisch bedeut-
sam erkannten Nuklide alle durch die oben genannten Verbindungen hinsichtlich

ihres Verhaltens reprdsentiert werden kdnnen.

Ein besonderes Problem ist die Frage nach der "Anfangsatmosphire" im LWR-Contain-
ment nach einem Unfall., Sie hingt entscheidend davon ab, wie der Unfall im ein-
zelnen abliduft., Der vorliegende Bericht beschdftigt sich mit dieser Frage nicht.
Aber auch unabhingig davon ist noch manches im Hinblick auf die Freisetzung der
Schadstoffe ungekldrt. Zunichst muB bekannt sein, in welcher physikalischen oder

chemischen Form die Schadstoffe vermutlich auftreten werden (Abschn. 3).

Uber die Freisetzung von Radionukliden aus Kernbrennstoffen bei hohen Temperaturen
liegen nur begrenzte Informationen vor. Insbesondere sind die dabei auftreten-

den physikalischen und chemischen Einzelvorginge weder experimentell noch theore-
tisch gekldrt., Der hiufig gebrauchte Begriff der "Fliichtigkeit'" mit seinen Ab-
stufungen ist z.B. fiir die Bestimmung der Freisetzungsrate nuklearer Schadstoffe
unbrauchbar, weil es kein quantitatives MaB fiir die Fliichtigkeit gibt. Auch die
bei der Partikelbildung auftretenden Mechanismen sind heute im einzelnen noch
nicht geklirt. Der unter St8rfallbedingungen in LWR-Containments in hohem MaR

zu erwartende ProzeRf der Bildung von Kondensationsaerosolen ist noch weitgehend
unbekannt. Auch existieren praktisch keine Angaben dariiber, ob und inwieweit

die strahlenchemische Bildung von Aerosolpartikeln eine Rolle spielt.

Einen Uberblick iliber die wichtigsten Mechanismen, die zum Abbau der Schadstoffe
in der LWR-Nachunfallatmosphire beitragen kdnnen, gibt Abschn. 4.1, Hier 148t
sich generell sagen, daB die Theorie fast aller Einzelprozesse noch ungeldste
Probleme enthilt. Daher kommt den experimentellen Ergebnissen im Hinblick auf
einzelne Abbauprozesse eine besondere Bedeutung zu., Uber sie wird im Abschn. 4.2,

berichtet.

Die Abschnitte 4.3. und 4.4. sind schlieflich den wichtigsten integralen Experi-
menten zum Abbau von Schadstoffsystemen in LWR-Containments und zugehdrigen Mo-
delltheorien gewidmet. Besonders die Abscheidung von Jod nimmt in bisher bekann-
ten VerSffentlichungen einen breiten Raum ein. Die Jodabscheidung wurde unter ver-

schiedensten Versuchsbedingungen, wozu auch die Simulation einer LWR-Nachunfall-
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atmosphire gehdrt, praktisch erschépfend experimentell untersucht. Es konnten
auch integrale Modelle entwickelt werden, die bis auf einen Faktor 2 Uberein-
stimmung mit den Experimenten brachten, obwohl eine Reihe von Einzelprozessen
der Gas-Tropfen-Wechselwirkungen bis heute noch nicht vollstindig verstanden
sind. Es bleiben daher auch noch einige Fragen iiber die Relevanz bestimmter
Parameter und iliber die VerldBlichkeit von frilhen experimentellen Ergebnissen

bestehen, insbesondere wenn auf reale LWR-Containments extrapoliert werden soll.

Im Hinblick auf Spriihsysteme sei bemerkt, daB auch hier umfangreiche Experimente
durchgefiihrt worden sind, iliber die in der vorliegenden Studie berichtet wird.
Die beim wash-out und rain—out beteiligten Einzelprozesse haben ihre maximale
Wirksamkeit bei unterschiedlichen TropfengrtBen. Die Frage, welches Tropfengrs-
Renspektrum eines Spriihmittels in LWR-Containments die optimale Abscheidung von
Gasen und Partikeln bewirkt und welche Spriihdiisenauslegung sich daraus ableitet,

ist zur Zeit noch offen.

Nur in geringem MaBSe wurde bisher die Abscheidung von Partikeln unter den Be-
dingungen der Nachunfallatmosphire in LWR-Containments experimentell untersucht.
Auch hier werden in Zukunft noch einige Anstrengungen unternommen werden miissen,
insbesondere wenn man beachtet, daf sehr viele Elemente mit einigen ihrer Iso-
tope, die im vorliegenden Bericht als radiologisch bedeutsam bezeichnet sind,

als Partikeln auftreten werden.

Vorliegende Modelle zur Abscheidung von Partikeln (z.B. PARDISEKO II und HAA-3)
beriicksichtigen die wichtigsten aerosolphysikalischen Prozesse in trockener Atmo-
sphire und stimmen mit experimentellen Ergebnissen gut iiberein. Modelle, die zu-
sitzlich Kondensation von Wasserdampf an Partikeln und Wechselwirkungen zwischen
Gasen und Partikeln, Partikeln und Tropfen, sowie zwischen Gasen und Tropfen mit
einbeziehen, liegen nicht vor. Somit existiert zur Zeit keine konsistente Modell-
theorie fiir die Abscheidung von Aerosolen in LWR-Containments, die neben den ge-
nannten Mechanismen auch die spezielle Wirkung von Spriihmitteln zu beriicksichtigen

hitte.
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Tabelle A 1 Auflistung der Spaltnuklide (Ex bedeutet le. Aktivitit bedeutet
die Aktivitdt nach 3,92 Jahren Standzeit)

Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhingig | kumulativ Aktivitit

1727 127 i 7
ZN 72 1,9 d 0,16 E-4 0,16 E~4 0,42 E 3
GA 14,1 h 0,16 E-4 0,42 E 3
ZN 73 3,0 m 0,11 E=3 0,11 E-3 0,29 E 4
GA 73 4,8 h 0,11 E-3 0,29 E 4
GA 74 7,9 m 0,35 E-3 0,35 E-3 0,92 E 4
AS 74 17,7 d 0,28 E-3 0,28 E-3 0,74 E 4
GA 75 | 1,9 m 0,12 E~2 0,12 E-2 0,32 E 5
CE 75 M 48 s | 0,12 E-2 0,13 E 5
GE 75 1,4 m 0,12 E-2 0,32 E 5
GA 76 32 s 0,35 E-2 0,35 E-2 0,92 E 5
GA 77 17,1 s 0,48 E-2 0,48 E-2 0,13 E 6
GE 77 M 54 s | 0,48 E-2 0,11 E 6
GE 77 11,3 h 0,35 E-2 0,83 E-2 0,13 E 6
AS 77 | 1,6 d 0,35 E-2 0,12 E-1 0,31 E 6
SE 77 M 17,5 s 0,83 E-2 0,22 E 6
GA 78 4 s 0,20 E-1 0,20 E-2 0,53 E 6
GE 78 1,5 h 0,20 E-2 0,53 E 6
AS 78 1,5 h 0,20 B-1 0,53 E 6
AS 79 9 m 0,56 E-1 0,56 E-1 0,15 E 7
SE 79 M 3,9 m 0,56 E-1 0,15 E 7
SE 79 6,5 + 10 a 0,56 E-1 0,62 E 2
AS 80 \ 15 s 0,94 E-1 0,94 E-1 0,25 E 7
BR 80 17,6 m 0,90 E-6 0,90 E-6 0,24 E 2
As gé‘M 33 s 0,18 0,18 0,48 E 7
SE 81 18 m 0,18 0,48 E 7
BR 82 1,5d 0,40 E~4 0,40 E~4 0,11 E 4
AS 83 | 9 s 0,11 E-1 0,11 E-1 0,14 E 7
SE 83 ' 23 m 0,22 0,531 ' 0,69 E 7
BR 83 2,4 h 0,23 E-2 0,5333 0,14 E 8
KR 83 M 1,9 h 0,5333 0,14 E 8
SE 84 3,3 m 0,93 10,93 0,25 E 8
BR 84 M
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Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhingig| kumulativ Aktivitdt

ya i 27 Ici7
BR 84 32 m 0,93 0,25 E 8
RB 84 33 d 0,51 E-5 0,51 E-5 0,I3 E 3
AS 85 2,2 s 0,48 0,48 0,13 E 8
SE 85 39 s 0,62 1,1 0,29 E 8
BR 85 3m 0,2 1,3 0,34 E 8
KR 85 M 4,4 h 1,3 0,34 E 8
KR 85 10,76 a 1,3 0,16 E 7
SE 86 16 s 0,20 E-2 0,20 E-2 0,53 E 5
BR 86 54 s 0,204 0,206 0,53 E 7
RB 86 18,7 d 0,26 E-4 0,26 E-4 0,69 E 3
SE 87 10 s 2,0 2,0 0,53 E 8
BR 87 55,4 s 0,5 2,5 0,66 E 8
KR 87 1,3 m 0,30 E-1 2,53 0,65 E 8
RB 87 4,7 « 1019 2,53 0,38 E-2
BR 88 16 s 2,9 2,9 0,77 E 8
KR 88 2,8 h 0,66 3,56 0,89 E 8
RB 88 17,8 m 0,20 E-1 3,58 0,94 E 8
BR 89 4,5 s 2,8 2,8 0,74 E 8
KR 89 3,1 m 1,79 4,59 0,12 E 9
RB 89 15 m 0,17 4,76 0,I13E 9
SR 89 50,5 d 4,76 0,I3E 9
Y 89 M 16 s 4,76 O,It ES
BR 90 1,6 s 3,6 3,6 0,95 E 8
KR 90 32 s 1,4 5,0 0,12 E 9
RB 90 4,3 m 0,81 5,81 0,15 E 9
SR 90 28,1 a 0,20 E-1 5,83 0,14 E 8
Y 90 2,67 d 5,83 0,14 E 8
KR 91 8,4 s 3,45 3,45 0,91 E 8
RB 91 57,4 s 1,98 5,43 0,I4 E 9
SR 91 9,7 h 0,38 5,81 0,15 E 9
Y 91 M 50m 5,81 0,I8E 9
Y 91 58,8 d 0,9 E-1 5,9 0,16 E 9
KR 92 1,9 s 1,87 1,87 0,49 E 8
RB 92 4,4 s 2,63 4,5 0,12 E 9
SR 92 2,71 h 0,8 5,3 0,14 E9
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Spaltausbeute
Nuklid Halbwertszeit unabhingig | kumulativ Aktivitit
!/ _2_7 / -1_7 Vi C i_7
Y 92 3,5 h 0,6 5,9 0,16 E 9
KR 93 1,2 s 0,48 0,48 0,13 E 8
RB 93 5,9 s 3,12 3,6 0,95 E 8
SR 93 8 m 2,3 5,9 0,16 E 9
Y 93 10,2 h 0,2 6,1 0,16 E 9
ZR 93 1,5 « 10%a 0,29 6,39 0,31 E 3
NB 93 M 13,6 a 6,39 0,18 E 2
KR 94 I s 0,1 0,1 0,26 E 7
RB 94 2,7 s 1,9 2,0 0,53 E 8
SR 94 1,8 m 2,6 4,6 0,12 E 9
Y 94 20 m 0,8 5,4 0,14 E 9
NB 94 2 + 10%a 0,13 E-5 0,13 E=5 0,47 E O
KR 95 0,8 s 0,70 E-2 0,70 E-2 0,18 E 6
RB 95 0,36 s 0,673 0,68 0,18 E 8
SR 95 2 s 3,32 4,0 0,11 E 9
Y 95 10,9 m 2,1 6,1 0,16 E 9
ZR 95 65,5 d 0,1 6,2 0,16 E 9
NB 95 M 3,75 d 0,12 6,32 0,64 E 7
NB 95 35 d 0,21 6,53 0,17 E 9
RB 96 0,23 s 0,64 E-3 0,64 E-3 0,17 E 5
SR 96 4 s 0,7 0,7 0,75 E 8
Y 96 2,3 m 5,7 6,4 0,23 E 9
NB 96 23,4 h 0,59 E-3 0,59 E-3 0,16 E 5
KR 97 1 s 0,60 E~4 0,60 E-4 0,16 E 4
RB 97 2 s 0,94 E-3 0,10 E-2 0,26 E 5
SR 97 3s 0,609 0,61 0,16 E 8
Y 97 6 s 3,89 4,5 0,12 E 9
ZR 97 16,8 h 1,4 5,9 0,63 E 8
NB 97 M I m 5,9 0,15E 9
NB 97 1,23 h 0,3 6,2 0,16 E 9
ZR 98 30,7 s 5,5 5,5 0,15 E 9
NB 98 51 m 0,64 E-1 5,864 0,17 E 7
TC 98 1,5 « 10%a 0,18 E-6 0,18 E-6 0,86 E-5
ZR 99 1,6 s 4,8 4,8 0,13 E 9
NB 99 2,4 m 1,0 5,8 0,15 E 9
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Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhingig | kumulativ Aktivitidt

[%7 127 [ciT
MO 99 2,78 d 0,36 6,16 0,16 E 9
TC 99 M 6 h 6,16 0,14 E 9
TC 99 2,1 + 10°a 6,16 0,21 E 4
NB 100 2,8 m 6,2 6,2 0,16 E 9
TC 100 17 s 0,19 E-2 0,19 E-2 0,50 E 5
NB 10! I m 4,5 4,5 0,12 E9
MO 101 14,6 m 0,5 5,0 0,13 E 9
TC 101 14 m 0,20 E-1 5,02 0,13 E 9
MO 102 11,5 m 4,17 4,17 0,11 E9
TC 102 5,3 s 4,17 0,11 E9
RH 102 M 202 d 0,80 E-6 0,80 E-6 0,21 E 2
MO 103 1,05 m 3,0 3,0 0,79 E 8
TC 103 50 s 3,0 0,79 E 8
RU 103 39,5 d 3,0 0,79 E 8
RH 103 M 57 m 3,0 0,78 E 8
MO 104 1,1 m 1,68 1,68 0,44 E 8
TC 104 18 m 0,13 1,81 0,47 E 8
RH 104 42 s 0,90 E-4 0,90 E~4 0,24 E 4
MO 105 42 s 0,9 0,9 0,24 E 8
TC 105 7,7 m 0,9 0,24 E 8
RU 105 4,4 h 0,9 0,24 E 8
RH 105 M 45 s 0,9 0,49 E 7
RH 105 1,48 d 0,9 0,24 E 8
TC 106 37 s 0,39 0,39 0,10 E 8
RU 106 1,0 a 0,90 E-2 0,399 0,98 E 7
RH 106 30 s 0,399 0,11 E 8
TC 107 29 s 0,18 0,18 0,48 E 7
RU 107 4,2 m 0,10 E-1 0,19 0,50 E 7
RH 107 22 m 0,19 0,50 E 7
PD 107 7 « 10% 0,19 0,19 E |
TC 108 10s 0,56 E-1 0,56 E~1 0,15 E 7
RU 108 4,5 m 0,14 E~1 0,70 E-1 0,I8 E 7
RH 108 17 s 0,70 E-1 0,18 F 7
TC 109 10 s 0,24 E-3 0,24 E-3 0,63 E 4
RU 109 34,5 s 0,15 E-1 0,15 E-1 0,40 E 6
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Spaltausbeute f

Nuklid Halbwertszeit unabhingig | kumulativ Aktivitit

77 727 lei7
RH 109 30 s 0,30 E-1 0,45 E-1 0,12 E 7
PD 109 13,5 h 0,45 E-1 0,12 E 7
AG 109 M 40 s 0,45 E-1 0,12 E 7
RH 110 58 0,18 E-1 0,18 E-1 0,48 E 6
RH 111 1 s 0,19 E-1 0,19 E-1 0,50 E 6
PD 111 M 5,5 h 0,19 E-3 0,19 E-1 0,10 E 5
PD 111 22 m 0,19 E-1 0,50 E 6
AG 111 M 1,2 m 0,19 E-1 0,50 E 6
AG 111 7,5 d | 0,19 E-1 0,48 E 6
PD 112 21 h 0,10 E-1 0,10 E-1 0,26 E 6
AG 112 3,2 h 0,10 E-1 0,26 E 6
PD 113 1,5 m 0,16 E-1 0,16 E-1 0,42 E 6
AG 113 M 1,2 m 0,16 E~1 0,462 E 6
AG 113 5,3 h 0,16 E-1 0,21 E 6
CD 113 M 13,6 a 0,12 E-1 0,12 E-1 0,57 E 5
PD 114 2,4 m 0,14 E-1 0,14 E-1 0,37 E 6
AG 114 5,2 s 0,14 E-1 0,37 E 6
PD 115 38 s 0,93 E-2 0,93 E-2 0,25 E 6
AG 115 M 49 s 0,27 E-2 0,12 E-1 0,14 E 6
AG 115 20 m 0,11 E~2 0,13 E-1 0,35 E 6
cD 115 M 43 d 0,70 E-3 0,14 E-1 0,49 E 5
D 115 2,23 d 0,14 E-1 0,36 E 6
IN 115 M 4,5h 0,14 E-1 0,36 E 6
IN 115 6 « 10142 0,14 E-1 0,16 E-8
PD 116 30s 0,16 E~1 0,16 E-1 0,42 E 6
AG 116 | 2,5 m 0,120 E-2 | 0,18 E-1 0,47 E 6
PD 117 5s 0,76 E-2 0,76 E-2 0,20 E 6
AG 117 42 s 0,34 E-2 | 0,11 E-1 0,29 E 6
CD 117 M 3,1 h 0,11 E-1 0,15 E 6
cD 117 2,5 h 0,11 E-1 0,23 E 6
IN 117 M 1,95 h | 0,11 E-1 0,29 E 6
IN 117 38 m | 0,11 E-1 0,13 E 6
AG 118 5,3 s 0,14 E-1 0,14 E-1 0,37 E 6
cD 118 49 m 0,14 E-1 0,37 E 6
IN 118 5 0,14 E-1 0,37 E 6
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Spaltausbeute
Nuklid Halbwertszeit unabhdngig | kumulativ Aktivitit
1% L2l /ci_/
cp 119 3,4 m 0,14 E-1 0,14 E-1 0,37 E 6
IN 119 M 18 m 0,14 E-1 0,37 E 6
IN 119 2,3 m 0,14 E-1 0,18 E 5
SN 119 M 245 d 0,14 E-1 0,35 E 6
CD 120 I m 0,13 E-1 0,13 E-1 0,34 E 6
IN 120 3,2 s 0,10 E-2 0,14 E-1 0,37 E 6
cD 121 12,8 s 0,13 E-1 0,13 E-1 0,34 E 6
IN 121 M 3,1 m 0,32 E-2 0,16 E-1 0,26 E 6
IN 121 30 s 0,99 E-3 0,17 E-1 0,19 E 6
SN 121 1,125 d 0,10 E-4 0,17 E-1 0,45 E 6
IN 122 8 s 0,13 E-1 0,13 E-1 0,34 E 6
SB 122 2,68 d 0,65 E-2 0,65 E-2 0,17 E 6
IN 123 6 s 0,16 E-1 0,16 E-1 0,42 E 6
SN 123 129 d 0,16 E-1 0,42 E 6
IN 124 4 s 0,17 E-1 0,17 E-1 0,45 E 6
SB 124 60,3 d 0,14 E-4 0,14 E-4 0,37 E 3
IN 125 17,8 s 0,65 E-2 0,65 E-2 0,17 E 6
SN 125 M 9,7 m 0,67 E-2 0,13 E-1 0,18 E 6
SN 125 9,6 d 0,13 E-1 0,26 E-1 0,51 E 6
SB 125 2,7 a 0,10 E-3 0,26 E-1 0,28 E 6
TE 125 M 58 d 0,63 E-2 0,33 E-1 0,48 E 6
SN 126 10° a 0,31 E-1 0,31 E-1 0,22 E 2
SB 126 M 19 m 0,31 E-1 0,22 E 2
SB 126 2,4 d 0,10 E-2 0,32 E-1 0,26 E 5
J 126 12,8 d 0,50 E-5 0,50 E-5 0,13 E 3
SN 127 2,1 h 0,11 0,11 0,29 E 7
SB 127 3,8 d 0,27 E-1 0,14 0,36 E 7
TE 127 109 d 0,35 E-1 0,17 0,17 E 7
TE 127 9,4 h 0,17 0,45 E 7
SN 128 59 m 0,37 0,37 0,98 E 7
SB 128 M 10 m 0,40 E-1 0,41 0,95 E 7
SB 128 9,3 h 0,50 E-1 0,46 0,16 E 7
J 128 25 m 0,38 E-4 0,38 E-4 0,10 E 4
SN 129 8,8 m 0,45 0,45 0,12 E 8
SB 129 4,3 h 0,55 1,0 0,26 E 8
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Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhdngig | kumulativ Aktivitit

L7/ Lzt lci/
TE 129 M 34,1 d 0,35 1,35 0,13 E 8
TE 129 1,15 h 0,25 E~1 1,38 0,32 E 8
J 129 1,7 + 10'a 0,20 E-3 1,38 0,57 E 1
SN 130 2,6 m 1,1 1,1 0,29 E 8
SB 130 M 6 m 1,1 0,15 E 8
SB 130 37 m 0,9 2,0 0,38 E 8
J 130 12,3 h 0,12 E-2 0,12 E-2 0,31 E S5
CS 130 29,1 m 0,10 E-4 0,10 E-4 0,26 E 3
SN 131 1,3 m 1,28 1,28 0,34 E 8
SB 131 23 m 1,42 2,7 0,71 E 8
TE 131 M 1,25 d 0,44 3,14 0,16 E 8
TE 131 25 m 0,l 2,8 0,70 E 8
J 131 8,05 d 0,11 2,91 0,77 E 8
XE 131 M 11,8 d 0,17 E~1 2,927 0,91 E 6
CS 131 9,7 d 0,15 E-4 0,15 E-4 0,39 E 3
SN 132 Il m 0,59 0,59 0,16 E 8
SB 132 3,13 m 2,76 3,35 0,88 E 8
TE 132 3,25 0,91 4,16 0,11 E 9
J 132 2,4 h 4,16 0,11 EO9
cs 132 6,5 d 0,22 E-4 0,22 E-4 0,58 E 3
SN 133 55 8 0,15 E-1 0,15 E-1 0,39 E 6
SB 133 2,7 m 3,385 3,4 0,89 E 8
TE 133 M 54 m 1,3 4,7 0,98 E 8
TE 133 12,5 m 1,658 6,358 0,82 E 8
J 133 20,8 h 0,332 6,69 0,18 E 9
XE 133 M 2,2 d 0,16 6,69 0,8 E 7
XE 133 5,65 d 6,69 0,18 E 9
SB 134 1,5 s 0,32 0,32 0,84 E 7
TE 134 43 m 6,58 6,9 0,18 E 9
J 134 52 m 0,9 7,8 0,21 E 9
cS 134 2,05 a 0,40 E-3 0,40 E-3 0,78 E 4
SB 135 1,6 s 0,75 0,75 0,19 E 8
TE 135 29 s 2,65 3,4 0,90 E 8
J 135 6,7 h 2,77 6,17 0,16 E 9
XE 135 M 15,6 m 1,8 6,17 0,91 E 8
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Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhingig | kumulativ Aktivitie

L% 7 [z 7 [ci7
XE 135 9,15 h 0,13 6,3 0,16 E 9
cs 135 2+ 10° a 0,13 6,43 0,17 E 3
TE 136 33 s 1.65 1,65 0,44 E 8
J 136 1,38 m 3,1 4,75 0,13 E 9
cs 136 12,9 d 0,60 E=2 | 0,60 E-2 0,16 E 6
J 137 24 s 4,5 4,5 0,12 E 9
XE 137 3,9 m 1,5 6,0 0,16 E 9
cs 137 30 a 0,2 6,2 0,14 E 8
BA 137 2,55 m 0,2 0,13 E 8
J 138 6 s 3,1 3,1 0,82 E 8
XE 138 14,1 n 2,8 5,9 0,16 E 9
cs 138 32,3 m 0,806 6,706 0,18 E 9
LA 138 1,1 » 10'a 0,33 E-3 | 0,33 E-3 0,22 E-6
3 139 2,7 s 1,5 1,5 0,39 E 8
XE 139 41 s 3,9 5,4 0,14 E 9
s 139 9 m 1,07 6,47 0,17 E 9
BA 139 1,38 h 0,10 E-1 6,48 0,17 E 9
J 140 0,8 s 1,9 1,9 0,50 E 8
XE 140 13,5 s 1,9 3,8 0,15 E 9
s 140 1,05 m 2,1 5,9 0,21 E 9
BA 140 12,8 d 0,4 6,3 0,22 E 9
LA 140 1,675 d 0,40 E-1 6,34 0,22 E 9
XE 141 1,7 s 1,33 1,33 0,35 E 8
cs 141 2% s 3,27 4,6 0,12 E 9
BA 141 18 m 1,5 6,1 0,16 E 9
LA 141 3,9 h 6,1 0,16 E 9
CE 141 32,5 d 6,1 0,16 E 9
XE 142 1,2 s 0,35 0,35 0,92 E 7
cs 142 2,3 s 2,95 3,3 0,87 E 8
BA 142 I m 2,49 5,79 0,15E 9
LA 142 1,5 h 0,50 E-1 5,84 0,15 E 9
PR 142 19,2 h 0,29 E-3 | 0,29 E-3 0,76 E 4
XE 143 I s 0,51 E-1 0,51 E-1I 0,13 E 7
s 143 1,6 s 1,549 1,6 0,42 E 8
BA 143 13,2 s 3,6 5,2 0,14 E 9




.-.97_

Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhiingig | kumulativ Aktivitidt

[ 7 27 /ci7
LA 143 14 m 0,68 5,88 0,16 E 9
CE 143 1,39 d 0,30 E-1 5,91 0,16 E 9
PR 143 13,6 d 5,91 0,16 E 9
XE 144 1 s 0,60 E-2 0,60 E-2 0,16 E 6
CS 144 1,1 s 0,494 0,5 0,13 E 8
BA 144 11,9 s 3,7 4,2 0,11 E 9
LA 144 41 s 1,0 5,2 0,14 E 9
CE 144 284 d 0,2 5,4 0,14 E 9
PR 144 17,3 m 5,4 0,14 E 9
ND 144 2,1 + 10'%a 5,4 0,14 E-6
CE 145 3m 3,88 3,88 0,10 E 9
PR 145 5,98 h 0,2 4,08 0,10 E 9
CE 146 13,9 m 2,88 2,88 0,76 E 8
PR 146 24 m 0,70 E~1 2,95 0,78 E 8
PM 146 5,53 a 0,14 E-3 0,14 E-3 0,15 E 4
CE 147 1,2 m 2,0 2,0 0,53 E 8
PR 147 12 m 0,19 2,19 0,58 E 8
ND 147 11,1 d 2,19 0,58 E 8
PM 147 2,62 a 2,19 0,37 E 8
SM 147 1,08 « 10'1a 2,19 0,54 E-3
CE 148 43 s 1,3 1,3 0,34 E 8
PR 148 1,98 m 0,35 1,65 0,44 E 8
PM 148 5,4 d 0,20 E-3 0,20 E-3 0,53 E 4
PR 149 2,3 m 0,52 0,52 0,14 E 8,
ND 149 1,73 h 0,52 1,04 0,41 E 8
PM 149 2,2 d 1,04 0,41 E 8
PM 150 2,7 h 0,14 E~2 0,14 E-2 0,37 E 5
EU 150 6,2 a 0,50 E=2 0,50 E-2 0,47 E 5
ND 151 12 m 0,42 0,42 0,11 E 8
PM 151 1,2 d 0,10 E~1 0,43 0,I1 E 8
SM 151 87 a 0,43 0,35 E 6
PM 152 6 m 0,24 0,24 0,63 E 7
EU 152 12,4 a 0,13 E-4 0,13 E-4 0,68 E 2
PM 153 5,5 m 0,148 0,148 0,39 E 7
SM 153 1,95 d 0,10 E~1 0,158 0,42 E 7
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Spaltausbeute

Nuklid Halbwertszeit unabhingig | kumulativ Aktivitit

27 127 [ci’/
PM 154 1,6 m 0,60 E-1 0,60 E-1 0,16 E 7
EU 154 16 a 0,60 E=4 0,60 E-4 0,13 E &4
SM 155 22,4 m 0,31 E-1 0,31 E-1 0,82 E 6
EU 155 1,81 a 0,31 E~1 0,64 E 6
SM 156 9,4 h 0,13 E-1 0,13 E-1 0,34 E 6
EU 156 15,1 d 0,40 E-3 0,13 E-1 0,35 E 6
SM 157 30 s 0,57 E-2 0,57 E-2 0,I5E 6
EU 157 15,1 h 0,90 E-3 0,66 E-~2 0,17 E 6
EU 158 46 m 0,37 E-2 0,37 E-2 0,98 E 5
TB 158 150 a 0,10 E-7 0,10 E-7 0,47 E-I
EU 159 18 m 0,11 E=2 0,11 E-2 0,28 E 5
GD 159 18,56 h 0,11 E-2 0,28 E 5
EU 160 40 s 0,25 E-3 0,25 E-3 0,66 E &4
TB 160 72,1 d 0,30 E~5 0,30 E-5 0,79 E 2
GD 161 3,6 m 0,78 E-4 0,78 E-4 0,20 E &
TB 161 6,9 d 0,40 E-5 0,82 E=4 0,21 E 4




Tabelle A 2

Nuklid
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Nicht beriicksichtigte Verzweigungsfaktoren wegen

verzdgerter Neutronenstrahlung

Reaktion und
Verzweigungs—
faktor (falls
bekannt)

Produkt

AS 85

BR 87

BR 88

BR 89

BR 90

J 137

J 138

J 139

2,2 sec

55,4 sec

16 sec

4,5 sec

1,6 sec

24 sec

6 sec

2,7 sec

SE 84

KR 86

KR 87

KR 89

XE 136

Xe 137

Xe 138

3,3 min

stabil

1,3 min

2,8 h

3,1 min

stabil

3,9 min

14,1 min
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Tabelle A 3 Nicht beriicksichtigte angeregte Zusténde

n bedeutet: Die Spaltausbeute konnte in der Literatur nicht ermittelt werden.

f bedeutet: Der Verzweigungsfaktor konnte in der Litaratur nicht ermittelt werden.

Nuklid Halbwertszeit Verzweigungsfaktor Spaltausbeute
BR 79 M 4,9 sec bekannt n
BR 80 M 4,5 h bekannt n
SE 81 M 57 min f bekannt
BR 82 M 6,1 min bekannt n
RB 86 M ! min bekannt n
RB 90 M 4,3 min f n
Y 90 M 3,2 h bekannt n
RB 91 M 14 min f n
NB 99 M 10 sec bekannt n
TC 102 M 4,5 min bekannt n
RH 102 M 2,9 a bekannt n
RH 104 M 4,4 min bekannt n
RH 109 M 50 sec f n
PD 109 M 4,7 min bekannt n
CD 113 M 13,6 a bekannt n
IN 118 M 4,4 min f n
CDh 119 M 2,7 min f n
IN 120 M 3,2 sec f n
SN 121 M 76 a f n
IN 123 M 36 sec f n
SN 123 M 40 min f n
SB 124 Ml 21 min f n
SB 124 M2 1,5 min f n
SN 127 M 4,1 min bekannt n
SN 129 M 1 min bekannt n
J 130 M 9,2 min f n
PM 148 M 42 d bekannt n
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Tabelle A 4 Liste der betrachteten Elemente
Kiihlmittel: I H (T) 50 SN
51 SB
Aktivierungs-— 52 TE
produkte: 24 CR 53 3
25 MN 54 XE
26 FE 55 CS
27 CO 56 BA
28 NI 57 LA
58 CE
Spaltprodukte: 30 ZN 59 PR
31 GA 60 ND
32 CE 61 PM
33 As 62 SM
34 SE 63 EU
35 BR 64 GD
36 KR 65 TB
37 RB
38 SR Brennstoff: 92 U
39 ¥
40 ZR 93 NP
41 NB Brutstoff: 94 PU
42 MO
43 TC
44 RU
45 RH
46 PD
47 AG
48 CD

49




Tabelle A 5 Einordnung der Elemente in das Periodische System

1. Gruppe 2. Gruppe 3. Gruppe 4. Gruppe 5. Gruppe 6. Gruppe 7. Gruppe 8. Gruppe
1 H
31 GA 32 GE 33 AS 34 SE 35 BR 36 KR
37 RB 38 SR : 49 1IN 50 SN 51 SB 52 TE 53 J 54 XE
55 CS 56 BA l
l 24 CR 25 MN 26FE 27C0O 28NI
30 ZN l 39 Y 40 ZR 41 NB 42 MO 43 TC 44RU 45RH 46PD
47 AG 48 CD | 57 LA
|
l
Lanthaniden: 58 CE 59 PR 60 ND ‘ 61 PM | 62 SM | 63 EU ‘ 64 GD
- | ]
Aktiniden: 92 U 93 NP 94 PU
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