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Zusammenfassqu

Dieser Bericht ist der AbschluBbericht im AV (Aerosolverhalten)-Programm, wel-
ches in seinem 1. Teil im Jahre 1973 abgeschlossen wurde. Ziel dieses Berichtes
ist eine vollst#dndige und detaillierte Erfassung aller wichtigen experimentellen

und theoretischen Ergebnisse im Verlauf des Programms,

Das AV-Programm wurde aufgestellt, um das Verhalten von U02—Aerosolen in trocke-
ner, inerter und abgeschlossener Atmosphiire zu untersuchen. Dieses System wird
mit der Sicherheit eines schnellen Briiters in der Einflihrung und der SchluBfol-
gerung dieses Berichtes in Beziehung gesetzt. Hier wird die hauptsichliche Be-
deutung des Brennstoffaerosols im Falle eines hypothetischen SNR-Unfalles unter-

strichen.

Das Ergebnis des Programms ist ein grundsitzliches Verstidndnis von aerosol-mecha-
nischen Prozessen, die die Dynamik des Aerosolsystems bestimmen. Diese Prozesse
sind mit einem Computerprogramm erfaBt, welches mit geniligender Genauigkeit die
experimentellen Befunde wiedergibt und welches von diesen auf die tatsichlichen

Reaktorbedingungen extrapoliert.

Die Parameter von entscheidendem EinfluR auf die Halbwertszeit luftgetragenen
Brennstoffes sind erkannt worden. Dieses sind die physikalischen Dimensionen
des Systems, seine Temperatur, der Widrmeverlust und der Typ und die Anfangsgrd-
Benverteilung der Aerosolteilchen. Die verbleibenden Unsicherheiten beziiglich
des Einflusses von Typ und Gréfilenverteilung des Aerosolpartikels werden disku-

tiert,

Abstract

Nuclear aerosols in a closed system

This report is the final report on the AV (aerosol behavior) program that was
terminated as a first phase in 1973. Its principal aim is a complete and detailed

compilation of all relevant experimental and theoretical results of the program.



The AV program was set up to investigate the behavior of U0, aerosols in a dry,
inert and enclosed atmosphere. Such a system is brought into the context of Fast
Breeder Reactor safety in the introduction and conclusion of this report where
the primary role of the fuel aerosol in the event of a hypothetical LMFBR

accident is emphasized.

The result of the program is a basic understanding of the aerosol-mechanical
processes that determine the dynamics of an aerosol system, These are incorpo-
rated in a computer code that satisfactorally duplicates experimental findings

and that can be used to extrapolate these to actual reactor containment situations,

Parameters of major influence on the half-life of suspended fuel mass have been
identified. These are the physical dimensions of the system, its temperature and
rate of heat 10s8s and the type and initial size distribution of the aerosol

particles. The remaining uncertainties in the influence of type and size distri-

bution of the aerosol particles are discussed.




1. Einleitung

Die Freisetzung radioaktiver Stoffe im StSrfall eines Kernkraftwerks ist von
entscheidender Bedeutung fiir die Beurteilung der Sicherheit und mdglicher Aus-
wirkungen auf die Umwelt. Beim Schnellen Natriumgekiihlten Brutreaktor (SNR)
treten dabei die besonderen Probleme der Art und des Verhaltens der (mit Aus-
nahme der Spaltedelgase) iiberwiegend als Aerosole freigesetzten Spaltprodukte

und Brennstoffnuklide in den Vordergrund.

Voraussetzung filir die Freisetzung von nuklearen Aerosolen in schweren St8rfdllen
ist der Eintritt von durch Kiihlungsstdrungen oder andere Vorfille ausgelSsten
Niederschmelzen des Brennstoffs im Reaktorkern bis hin zum Verdampfen eines Teils
des Reaktorkerns (Bethe-Tait-Stdrfdlle). Obwohl solche Stdrfille heute als hy-
pothetische St&rfdlle mit sehr kleiner Eintrittswahrscheinlichkeit angesehen wer-
den, werden sie in der StSrfallanalyse im einzelnen untersucht, Dariiber hinaus
wird (zumindest im Falle des SNR-300) die Kernkraftwerksanlage fiir die Beherr-
schung dieser St8rfille ausgelegt. In 17{47 wurde im einzelnen dargestellt, wie
sich Aerosolfreisetzung und Aerosolverhalten im SNR-Containment auf die Ausle-

gung des Containments auswirkt.

Um eine vollstdndige Analyse der Aktivitdtsfreisetzung im St8rfall durchzufiihren,

missen folgende Parameter bekannt sein:

- die Aerosolquelle

- das Aerosolverhalten in der Kernkraftwerksanlage

die Wechselwirkung zwischen Aerosolverhalten und Containment-System und

das Aerosolverhalten auBerhalb der Anlage (in der Atmosphire).

Die Wechselwirkung zwischen Aerosolverhalten und Containment-System wurde erst-
mals in 1:3_7'ausfﬁhr1ich digkutiert. Aus den dort vorgestellten Rechnungen er-
gab sich, daB das Aerosolverhalten im Containment eines SNR, und hier insbeson-
dere die Abnahme der luftgetragenen Massenkonzentration, von entscheidender Be-
deutung fiir die Umgebungsbelastung sind. Insbesondere wurde festgestellt, daR
der damals aus allgemeinen aerosol-physikalischen Uberlegungen postulierte Abbau
der Aerosolmassenkonzentration die Auslegung des Containment-Systems im Hinblick
auf Aufwand (Mehrfach-Containments) und zusitzliche technische Mafnahmen (Aero-

solabscheider im Containment) beeinfluRt, Die bei diesen Rechnungen fiir den "Aero-
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sol-Abbau" entwickelten Vorstellungen wurden in der Folgezeit auch als "Aerosol-
Modell" bezeichnet [-3__7. Berechnungen der St8rfall=Dosis in der Umgebung eines
Schnellen Natriumgekiihlten Reaktors auf der Basis dieses Aerosolmodells wurden
mit dem Rechenprogramm MUNDO _/_—'4_7 durchgefiihrt und zeigten die Bedeutung der
Aerosolfreisetzung und des Aerosolverhaltens im St8rfall, wenn das Aerosol iiber-

wiegend Brennstoff-Nuklide, insbesondere Plutonium, enthdlt /5 7 /6 7.



2.

Ziele des Aerosolprogramms

Da sich in allen diesen Untersuchungen die genaue Kenntnis des zeitlichen Ver-

haltens der Aerosolkonzentration in geschlossenen Volumina und deren Abh#ngig-

keit von den verschiedenen Parametern als notwendig herausstellte, wurde 1968

das "Programm zur Untersuchung des Verhaltens nuklearer Aerosole” begonnen, Die

wichtigsten Ziele dieses Programms waren (siehe /5 7) :

Das Gesamtziel des "Programms zur Untersuchung des Verhaltens nuklearer Aerosole"
ist die vollstindige Aufklirung und zuverlissige Beschreibung der Aktivititsfrei-

setzung im schweren St8rfall eines Schnellen Natriumgekiihlten Briiter-Kraftwerks.

Bestimmung der Partikelgrdfe und der zugehBrigen Parameter von nuklearen
Brennstoff- und Spaltprodukt-Aerosolen als Funktion der typischen Bedin-
gungen eines groBen SNR-StBrfalls (z.B. als Funktion der Energiefreisetzung

im St8rfall). Ermittlung oberer und unterer Grenzen flir die PartikelgridBe.

Bestimmung der Partikelanzahlkonzentration und der Partikelmassenkonzen-
tration, die sich als Folge der Brennstoffverdampfung bei Stdrfallbeginn

einstellt und deren Verlauf mit der Zeit.

Bestimmung der chemischen Zusammensetzung und der physikalischen Eigenschaf-

ten der nuklearen Aerosole und deren EinfluB auf das Aerosolverhalten.

Entwicklung geeigneter Modelltheorien zur Ubertragung der im Experiment
gewonnenen Ergebnisse auf die realen Verhdltnisse in schnellen natrium-

gekiihlten Briiter-Kraftwerken.

Experimentelle und theoretische Untersuchung der Aerosolprozesse, die fiir
das Verhaltens nuklearer Aerosole in geschlossenen Systemen eine Rolle

spielen.

Uber die experimentellen und theoretischen Ergebnisse der ersten Phase des Un-

tersuchungsprogramms, die 1973 im wesentlichen abgeschlossen wurde, wird im fol-

genden berichtet,




3. Experimentelle Ergebnisse

Eines der Ziele des Programms zur Untersuchung des Aerosol-Verhaltens ist die
Messung der wichtigsten aerosol-physikalischen Gr8Ben. Sowohl vom theoretischen
Standpunkt als auch vom radiologischen Gesichtspunkt der Sicherheitsbetrachtung

stellen sich als wichtigste Gr8fen dar:

- die Partikelzahlkonzentration Cp. Das ist die Anzahl der Partikeln, die
unabhiingig von ihrer Grtfe in einem bestimmten Volumen - im allgemeinen
cm3 - als Schwebstoffteilchen vorkommen. Die Teilchenkonzentration wird

als Funktion der Zeit experimentell bestimmt.

- die Massenkonzentration CM' Das ist die -~ im allgemeinen in mg ~ angege-
bene Masse des Stoffes, die pro Volumeneinheit - im ailgemeinen m> - als
Schwebstoff vorhanden ist. Die Massenkonzentration wird ebenfalls als

Funktion der Zeit bestimmt,

- die Partikelgr5Be und ihre Verteilung. Sie wird, sofern eine logarithmisch-
normale Verteilung vorliegt, durch die Angabe des mittleren geometrischen
Durchmessers und der geometrischen Standardabweichung charakterisiert. Die
Verteilung n(r) und diese ihre Parameter sind explizit von der Zeit ab-

hingig.

Neben diesen GroBen, die auch zur Beschreibung eines aerodispersen Systems sich
als sehr wichtig erweisen, sind fiir eine vollstdndige Beschreibung noch eine gro-
Be Anzahl weiterer ZustandsgrBBen und Parameter notwendig, wie z.B. Formfakto-
ren, chemische Zusammensetzung, Dichte usw. In Abschnitt 4 wird darauf teilweise

noch nidher eingegangen.

Zundchst sollen im ersten Unterabschnitt Versuchsstand, Methoden und Mefitechnik

erlidutert werden.



3.1. Methoden, Versuchsstand, MeBtechnik

3.1.1. Auswah] der Methode zur Aerosolerzeugung

Da die Experimente die St8rfallverhdltnisse mBglichst gut simulieren sollen, wa-

ren zunichst zwei Fragen zu beantworten:

= Welches ist das geeignete Material, aus dem das Aerosol erzeugt wird,
und

- welche ist die geeignete Technik, mit deren Hilfe das Aerosol herge-
stellt wird,

Die Stoffe, die in einem Reaktorkern vorliegen und die als feste Schwebstoff-
partikeln auftreten kdnnen, sofern der Brennstoff bei einem schweren St&rfall
auf hohe Temperaturen erhitzt wird, setzen sich zusammen aus dem Brennstoff-

und Brutstoffmaterial, Kiihlmittel, Strukturmaterial und Spaltprodukten. Von al-
len m8glichen dabei auftretenden Radionukliden sind die vom radiobiologischen
Standpunkt aus betrachteten wichtigsten die Isotope des Jods und des Plutoniums.
Die im Experimentalprogramm zur Untersuchung des Verhaltens nuklearer Aerosole
durchgefiihrten Experimente beziehen sich auf Plutonium. Obwohl das im Brennstoff
schneller Reaktoren enthaltene Plutonium das wichtige Element darstellt, ist
Urandioxid (UOZ) aus zwei Griinden als Ausgangsmaterial fiir die Aerosolerzeugung

ausgewdhlt worden., Zum einen {iberwiegt U0, im Brennstoff Pqu erheblich, so daB

beim Verdampfen {iberwiegend uo, im Aerosoi auftritt und der Anteil des Plutoniums
an dem zu erwartenden Mischaerosol relativ gering ist, zum anderen ist die Hand-
habung wvon Puoz, insbesondere wenn es zerstdubt wird, aus Strahlenschutzgriinden
schwierig und aufwendig. Experimente anderer Autoren / 7_/ bestitigen, daR das
Aerosolverhalten von Pu0, und UO, dhnlich ist, da auch die theoretischen Dichten
beider Stoffe von 11,46 g/cm3 fiir Pu0, und 10,96 g/cm3 fiir U0, sehr wenig von-
einander abweichen. Als Probekdrper diente eine ca. 40 mm lange TablettensHule
aus sechs gesinterten Urandioxid-Tabletten (Pellets) mit einem Durchmesser wvon
5,1 mm. Die Dichte betrigt dabei 95 % der theoretischen Dichte von 10,96 g/cm3,

also 10,4 g/cms.

Als Mittel zur Herstellung des UOZ-Aerosols ist die Stofstromtechnik ausgewi#hlt

worden. Gegenilber den anderen drei Methoden - Verbrenmnen, Bogenentladung, Ab-



dampfen aus einem elektrisch beheizten Schiffchen - bietet die StoRstromanlage

einen entscheidenden Vorteil, Es ist ndmlich m8glich, einen dosierten Energie-

betrag in einer bestimmten Zeitspanne in die U0,=Probe einzubringen. Dabei

sind sowohl Energie als auch Einbringzeit als Parameter unabhingig voneinander

einstellbar. Diese Daten sind in der Tabelle 1 zusammengefaft.

Tabelle | : Aerosolerzeugungsbedingungen

Probekdrper

zylindrisch

Pellet=Siule

6 gesinterte Pellets

Pellet-Abmessungen

Linge 6,7 mm
Durchmesser 5,1 mm
Dichte 95 % th, Dichte = 10,4 g/cm3

Spezifische Einbringenergie

ca. 500 Ws/g

Energieeinbringzeit

0,1 m/sec bis 60 m/sec

Bedingungen im Kessel

Druck

1 at

Temperatur

18%¢c bis 175°¢

relative Feuchte

5 % bis 93 %

Gasart

N, (gefiltert)

Reinheit des UO,-Aerosols

2

Verunreinigun—
gen gesamt

o,1 7

m8gliche Verun-
reinigungen

Ta, W, Fe, Ni, Mn
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3.1.2. Versuchsstand

Die Experimente wurden am Versuchsstand TUNA (Teststand fiir die Untersuchung
nuklearer Aerosole) durchgefiihrt. Eine detaillierte Beschreibung technischer Ein-
zelheiten findet sich im KFK~Bericht 1032 178;7. Der Versuchsstand (Abb, 1) be-

steht im wesentlichen aus drei Anlagenkomponenten:

- die Aerosolerzeugungskammer. In der Aerosolerzeugungskammer (Material:
Edelstahl, Werkstoff-Nr, 4541) ist die Haltevorrichtung - in Form von
zwei Tantalelektroden - fiir den U02~Probek6rper installiert. Ihr Volumen
betrigt 0,022 m3, die HShe 0,34 m, Sie ist mit ihrem unteren Flansch am

oberen Ende des Versuchskessels angeflanscht.,

= der Versuchskessel. Im Versuchskessel, der ebenfalls aus Edelstahl be-
steht (Werkstoff-Nr. 4541), kdnnen die einer Nachunfallsituation entsprechen-

den Bedingungen, denen das Aerosol ausgesetzt ist, hergestellt werden:

Druck 1 at
Temperatur : einstellbar zwischen 18°C und 175°C
Relative Feuchte : einstellbar zwischen 5 Z bis 90 7

Atmosphire ¢ Stickstoff, gefiltert

Das Volumen des Kessels betrigt 2,22 m3, die H8he 2,90 m,
In Abb. 2 sind die Aerosolerzeugungskammer und der Versuchskessel in einer

Prinzipskizze dargestellt.

- die StoBstromanlage. Mit Hilfe der StoRstromanlage werden, je nach einge-
brachter Energie, Teile der Probe verdampft und damit iiber einen Rekonden-
sationsprozeB Aerosole erzeugt. Durch die geeignete Wahl der Parameter der
StoRstromanlage kdnnen die fiir einen Reaktorunfall charakteristischen Aero-

solerzeugungsbedingungen simuliert werden:

Spezifische Energie in der UO,-Probe : ca, 500 Wsec/g

Energieeinbringzeit : einstellbar zwischen
0,1 msec und 60 msec

Eine genaue Beschreibung der StoBstromanlage ist im KFK-Bericht 916 /9 7

gegeben,
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3.1.3. MeBtechnik

In der Abbildung 3 ist eine Ubersicht der am TUNA eingesetzten Mefgerite darge-
stellt, Die im Reaktorstdrfall zu erwartenden nuklearen Aerosole liegen im sub-
mikroskopischen Bereich, d.h. kleiner al 0,3 um. Die Konzentrationen sind rela-

tiv hoch.

Da es ein einziges MeBgerit allein nicht gibt, das alle relevanten Parameter zu
messen gestattet, ist man gezwungen, eine den geforderten Zwecken angepaSte Kom~

bination von MeBgeriten einzusetzen.

Im allgemeinen kann man die in der Aerosolphysik verwendeten MeSgerite nach drei

verschiedenen Arbeitsprinzipien klassifizieren:

= mechanisch
- elektrisch

- optisch

Zur ersten Rubrik der am TUNA eingesetzten Gerdte zihlen der Thermalpridzipitator
zur Bestimmung der Partikelgr8fenverteilung und die Filtermethode zur Bestimmung
der Massenkonzentration. Vor und nach der Beaufschlagung wird der Filter auf drei

verschiedene Arten untersucht:

gravimetrisch, aktivierungsanalytisch und fluorometrisch.

Aus der Differenz der Mefwerte vor und nach der Beaufschlagung ergibt sich aus den

Eichkurven die Massenkonzentration,

Zur zweiten Rubrik zdhlt der elektrostatische Point-to-Plane Aerosolabscheider
L—lq;T zur Bestimmung der Partikelgrbdfenverteilung. Mit dem Point-to-Plane elektro-
statischen Aerosolabscheider werden die Aerosole auf geeigneten Folien niederge-

schlagen und dann im Elektronenmikroskop fotografiert und ausgewertet.

Die optischen MeBgerite sind der Kondensationskernzﬁhler_£-I[;7 und das Laser-
Aerosol-Spektrometer von Batte11e<1T12, 13;7. Beide Gerite arbeiten nach der
Streulicht-Methode, wobei der Kondensationskernzihler das Nebelkammerprinzip aus-
nutzt und dadurch auch die sehr kleinen (kleiner als 0,01 um) Teilchen erfaft,

ohne sie allerdings nach ihrer Grdfe zu klassifizieren. Das in diesem Programm
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verwendete Laser-Aerosol-Spektrometer mift TeilchengrdBenverteilungen von 0,21 um

bis 0,64 um bei einer Konzentration von ca., 2 ° 104 P/cm3.

Die Filtermessung, die elektrostatische Aerosolabscheidung und die Messung mit
dem Kondensationskernzihler werden im Loop-Betrieb (Abb. 4) durchgefiihrt, um den
Druck im Versuchskessel nicht zu reduzieren. Die Mefvolumina, die filr das Laser-

Aerosol-Spektrometer bendtigt werden, sind dagegen vernachldssigbar.

3.2. Bestimmung der Partikelzahlkonzentration

Die Teilchenkonzentration wurde mit dem Kondensationskernz#hler gemessen, Da die

primir erzeugte Konzentration {iber dem MeBbereich des Kondensationskernzihlers

7 3
P/cm

von 10 liegt, kann erst nach einer gewissen Zeit (meist nach etwas mehr

als | Minute) mit den Messungen begonnen werden.

3.2.1. Partikelzahlkonzentration im groBen Kesselvolumen

Aus den Abbildungen 5 und 6 ersieht man, daB im groBen Kesselvolumen erst nach

mehr als 5 Tagen die Teilchenkonzentration in den Untergrundbereich des Konden-

3

sationskernzihlers von ca. 100 P/cm” absinkt. In einer gefilterten Stickstoff-

atmosphlire 'wird mit dem Kondensationskernzihler ebenfalls eine Konzentration von
3

3

100 P/cm3 gemessen. Man kann daher den Konzentrationsbereich unter 100 P/cm™ als

Untergrund des Kondensationskernzihlers bezeichnen, Daher kann bei 100 P/cm” zwi-
schen Untergrund und den vielleicht noch vorhandenen nuklearen Aerosolpartikeln

nicht mehr unterschieden werden.,

In der Abbildung 5 ist eine typische Kurve der Abnahme der Partikelzahlkonzen-
tration aufgezeichnet. Insgesamt konnte bei elf Experimenten die Partikelzahlkon-
zentration als Funktion der Zeit ausgewertet werden., Diese Kurven sind in der
Abbildung 6 aufgezeichnet.

Nach ca. 20 Stunden ist die Konzentration unter lO4 P/cm3

abgesunken und miindet
hier in einen nahezu exponentiell abklingenden Kurvenbereich ein. Insbesondere
148t sich dies aus der Abbildung 5 erkennen., Die {ibrigen Experimente (Abb. 6)

bestitigen diesen Sachverhalt.
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Nach ca. 65 Stunden verliuft der Abnahmeprozef exponentiell, Flir die Halbwerts-
zeit in diesem Kurvenast ergibt sich ein Mittelwert aus den neun Langzeitkurven
der Abbildung 6 von 21,2 Stunden.

Grundsitzlich lassen sich folgende drei Zeitbereiche unterscheiden:

- Bereich !, in dem die Teilchenkonzentration sehr rasch abfdllt,
- Bereich 2, in dem die Teilchenkonzentration deutlich langsamer abfillt,
= Bereich 3, in dem die Teilchenkonzentration mit guter Niherung

exponentiell abfillt.

Der erste Bereich wird zweifelsfrei durch die Koagulation der primdr erzeugten
UOZ-Teilchen bestimmt, Dies 1H3Rt sich unter anderem durch eine Darstellung der
reziproken Teilchenkonzentration #iber der Zeit (Abb. 7) zeigen. Nach Smoluchowski
1714;7 lautet die Koagulationsgleichung, die fiir ein monodisperses Aerosol abge-
leitet wurde:

dc

P
dt KoCP
Durch Integration folgt
1 1
— B e b K
CP CPo °

mit CP = Teilchenkonzentration zur Zeit t
CPo = Teilchenkonzentration zur Zeit t = o
K, = Koagulationskonstante cm3/sec

Der lineare Zusammenhang zwischen der reziproken Teilchenkonzentration l/CP und
der Zeit (Abb, 7) weist, unter der Annahme, daf das System durch ein monodisperses
Aerosol angendhert werden kann, auf die Dominanz der Koagulation im ersten Bereich
hin. Wir nennen diesen Bereich auch den Koagulationsbereich. Die 8o bestimmte
Ronstante konnte als Mittelwert aus 13 Messungen zu

-10 cm®

K =18,9 + 10 = ==

, 3
berechnet werden., Der mittlere Fehler betrigt £ 0,8 < 10 10 %23 entsprechend ¥ 4 Z,

Diese Werte sind in der Tabelle 2 zusammengestellt.
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Tabelle 2 : Halbwertszeit und Koagulationskonstante der Experimente
im TUNA~Kessel

Versuch Halbwertszeit Koagulationskonstante

(h) en’

sec
I - 17,2 . 10710
2 - 19,3 . 10710
3 23,5 19,6 - 10710
4 - 26,0 - 10”10
5 23,5 15,5 - 10710
6 21,3 : 22,2 + 10”10
7 19,7 15,8 « 10~ 10
8 17,9 19,5 + 10710
9 19,7 18,5 « 10710
10 20,8 16,5 « 10710
1 23,7 21,2 + 10710
2 - 15,5 « 10710
13 20,0 18,5 + 10710
Mittelwerte 21,1 18,9 - 10—10
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Im zweiten Bereich werden weitere Aerosolprozesse wirksam, Die Koagulation
nimmt hier deutlich ab, wdhrend andere Abscheidungsvorginge, wie Sedimentation

und Diffusion, in den Vordergrund treten.

Der dritte Bereich, dessen quasi exponentieller Abfall bemerkenswert ist, kann

jedoch mit der Sedimentation und der Diffusion in Verbindung gebracht werden.

Eine detaillierte theoretische Erklirung der experimentellen Kurven und ihr Zu-

sammenhang mit den verschiedenen Aerosolprozessen wird in Abschnitt vier gegeben.

3.2.2. Teilchenkonzentration im kleinen Volumen

Um hbhere Massenkonzentrationen zu erzielen, wurden auch Experimente in einem
kleineren Volumen (Aerosolerzeugungskammer V = 0,022 m3) durchge fiihrt. Das Kon~
zept der Volumenvariation ist gew#hlt worden, um stets konstante Aerosolerzeu-
gungsbedingungen zu haben. Dabei wurden auch im kleinen Volumen die Teilchenkon-
zentrationen als Funktion der Zeit bestimmt. Die Ergebnisse sind in den Abbil-
dungen 8 und 9 exemplarisch dargestellt. Auch hier sind, wenn auch nicht so aus-

geprigt wie im groBen Volumen, die drei Zeitbereiche erkennbar:

~ ein erster, sehr rasch abfallender Koagulationsbereich,

- ein zweiter Ubergangsbereich, der jedoch kiirzer ist als im Falle des

grofen Volumens, so daR

- der dritte, der Sedimentationsbereich, bereits nach etwa 5 Stunden ein-
setzt, Mit einer Halbwertszeit von 2,6 Stunden, die einen Mittelwert aus
fiinf Messungen darstellt, wird der Untergrund des Kondensationskernzdhlers

nach ca. 21 Stunden erreicht.

Aus diesen Ergebnissen 148t sich die SchluBfolgerung ziehen, daB eine einfache
Zuordnung aerosol-physikalischer Prozesse zu bestimmten Zeitbereichen der Konzen-
trationsabnahme in einem kleinen Volumen schwieriger ist. Hier kdnnen nur detaillier-
te theoretische Modelle (Rechenprogramme) weiterfiihren. Die Ergebnisse dieser

Experimente werden im Abschnitt vier interpretiert.,
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3.2.3. Fehlerbetrachtung

Der Fehler bei den Teilchenkonzentrationsmessungen setzt sich aus drei Anteilen

zZusgammen:

- Ableseungenauigkeit am MeBgerdt von 1 Z.

~ Statistischer Fehler.

- Die MeRunsicherheit am Gerdt, die durch das nicht kernfrei in das Ver-
suchsvolumen einbringbare Gas verursacht wird, d.h. der Untergrund am
Kondensationskernzdhler, Dieser Fehler wirkt sich verstindlicherweise

bei kleinen Konzentrationen am weitaus stirksten aus.

Es ergibt sich damit ein Gesamtfehler von etwa | %Z am Anfang, der bei den letzten
MeBwerten bis auf 60 7 anwichst.

In Abbildung 5 und bei einer Kurve in Abbildung 6 sind die Fehlergrenzen einge-

zeichnet.

3.3. Bestimmung der Massenkonzentration

Die Massenkonzentration wurde mit der Filtrations-Methode bestimmt.

Die wdhrend der Probenahmezeit auf dem Filter niedergeschlagene Masse wurde auf

drei verschiedene Arten bestimmt:

- gravimetrisch
- fluorometrisch

- aktivierungsanalytisch.

3.3.1. Massenkonzentration im groBen Kesselvolumen

In der Abbildung 10 sind drei verschiedene Experimente im TUNA-Kessel mit den
drei verschiedenen Nachweismethoden vergleichsweise dargestellt, Wihrend die

gravimetrische MeBmethode unterhalb einer Beaufschlagungsmasse von ca. 0,5 mg
wegen der Hygroskopie der verwendeten Membranfilter nicht mehr empfindlich ge-

nug ist, stellen die fluorometrische ZT!S, 16, 17, 1&;7 und die aktivierungs-
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analytische Bestimmung {iberaus empfindliche Nachweismethoden (ca. 3 ng) dar. Da-
her ist es nicht mbglich, mit der gravimetrischen Methode ldnger als 50 Stunden
den Zeitverlauf der Massenkonzentration zu verfolgen (Abb. 10). Hingegen k¥nnen
mittels der beiden anderen Methoden bis 120 Stunden bzw. 175 Stunden nach der

Aerosolerzeugung (Abb. 11 und Abb, 12) noch Messungen durchgefiihrt werden.

Drei Besonderheiten verdienen bei den Abnahmekurven der Massenkonzentration

Beachtung:

- Bei allen drei MeBmethoden und Experimenten (Abb. 10, Abb. 11 und Abb, 12)
kann zu Beginn ein Anstieg festgestellt werden. Eine einwandfreie Erklérung
dafiir steht noch aus. Vermutlich hi#ngt dieser Effekt mit dem Ort der Probe-

nahme zusammen.

- Die im halblogarithmischen MaBstab aufgetragene Kurve weist bei allen drei
Methoden eine konkave Kriimmung auf. Es wurde jedoch weder mit der fluorometri-
schen noch mit der aktivierungsanalytischen MeSmethode ein Grenzwert experi-
mentell nachgewiesen. Theoretisch kann ein solcher Grenzwert auch gar nicht
existieren. Der Wert von 0,1 E% wird nach ca. 100 Stunden unterschritten. Im

weiteren Verlauf weist die Kurve immer noch eine fallende Tendenz auf.

~ Wegen der stetigen konkaven Kriimmung der Massenkonzentrationskurven kann

keine Halbwertszeit angegeben werden.

3.3.2. Massenkonzentration im kleinen Volumen

Im kleinen Volumen der Aerosolerzeugungskammer wurden ebenfalls Experimente zur
Abnahme der Massenkonzentration durchgefiihrt. Der Grund dafiir war hier, um bei
konstanten Aerosolerzeugungsbedingungen besonders hohe Anfangskonzentrationen

zu erhalten., Eine Messung wurde gravimetrisch (Abb. 13), eine weitere Messung
fluorometrisch (Abb., 14) ausgewertet. Zum Vergleich wurden beide Kurven in einer

Darstellung (Abb, 15) aufgezeichnet.

Die Resultate zeigen erwartungsgemif einen sehr viel schnelleren Abfall als im

groBen Volumen.
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3,3.3. Fehlerbetrachtung zur Massenkonzentrationsbestimmung

Der Fehler einer MefSwertangabe, die mit der fluorometrischen Methode ermittelt

wurde, setzt sich aus vier Anteilen zusammen:

~ der Fehler der Eichkurve. Dieser Fehler folgt aus der Tatsache, daf die
einzelnen Eichpunkte nicht exakt auf einer Geraden liegen (siehe Abb. 16).
Aus einer Regressionsanalyse fiir Eichung und Messung leiten sich die ein-
gezeichneten Konfidenzintervalle mit einer vorgegebenen zweiseitigen
2,5 Z~igen Irrtumswahrscheinlichkeit ab.Diese Grenze ist schon ziemlich
streng, was Sich auch aus der Tatsache ablesen 14Rt, daB8 keiner der
9 Eichpunkte, die als Kreuze in Abb. 16 eingetragen sind, aus dem Konfi-
denzintervall fiir die Eichung herausfdlit. Dieses ist durch die senkrech-
ten Balken gekennzeichnet., Fiir Eichung und anschlieBende Messung ergibt
sich das durch die waagrechten Schranken gekennzeichnete Konfidenzinter-
vall, Eine Abschitzung am Schwerpunkt der Eichgeraden bei 307 ng U lie-
fert bei 95 Z-iger Eintrittswahrscheinlichkeit eine 20 7-ige Unsicher-

heit fiir Eichung und Messung.

- der Fehler, der bei einer Probenahme auftritt. Dieser Fehler setzt sich
zusammen aus den Fehlern der Zeitmessung und der Messung des Durchflusses.
Der Fehler der Zeitmessung kann bei der Angabe des Gesamtfehlers vernach-
ldssigt werden. Der Fehler der DurchfluBmessung wird auf maximal 2 7 ge-
schitzt.

- der Fehler, der durch die Verdiinnung des Aerosols durch die Probenahmen
entsteht., Dieser Fehler vergrbBert sich von Messung zu Messung und er-
reicht nach ca. 20 Probenahmen einen Hdchstwert von 10 7. Als mittlerer

Fehler kémnen 5 7 angenommen werden.

- der Fehler, der aufgrund der Tatsache entsteht, daB der Wirkungsgrad ei-
nes Filters stets kleiner als 100 7 ist, Dieser Fehler liegt jedoch un-

ter 0,1 % und ist daher vernachlidssigbar.

Somit ergibt sich eine ungefdhre Fehlerangabe von ca., 27 %. Dabei ist zu beachten,
daf sich insbesondere wegen der Eichgeraden im doppelt-logarithmischen MaBstab

und der weitreichenden Probenahmezeit stark streuende Fehlergrenzen ergeben kon-
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nen, die fiir jeden einzelnen MefSpunkt gesondert berechnet werden miissen.

Nach Angaben des Laboratoriums filr Isotopentechnik lfl9;7, bei dem die aktivie=
rungsanalytischen Messungen durchgefiihrt wurden, liegt auch bei dieser MeBmethode

im Mikro- und Nanogrammbereich der Fehler bei ca. 30 7,

Wie bereits erwdhnt, ist die gravimetrische Methode wegen der Hygroskopie der
Membranfilter zwangsldufig mit einem relativ groBen systematischen Fehler verbun-
den, Diese Methode ist daher fiir Langzeitversuche nicht geeignet, weil der Feh-
ler bei Beaufschlagungsmengen unter 0,5 mg bis iiber 100 Z ansteigen kann., Nach
den Ergebnissen mit der aktivierungsanalytischen oder fluorometrischen Bestim-
mungsmethode ist aber die Konzentration bereits nach ca. 50 Stunden unter

0,5 mg/m3 abgesunken. Es erscheint daher bei dieser Methode nicht sinnvoll, ei-

nen Fehler anzugeben.,

3.4, Bestimmung der GrbBenverteilung

Zunichst soll hier versucht werden, in einem kurzen Uberblick eine Definition des
Begriffes "GroBe von Aerosolpartikeln" zu geben. Die Grdfe eines Aerosolpartikels
kann unter praktischen Gesichtspunkten der Messung durch Angaben charakterisiert

werden:

- der Projektionsdurchmesser. Dieser ist der Durchmesser eines Kreises, der die
gleiche Fliche hat wie die Projektion der Partikel auf eine Fldche. Dieser

Durchmesser ergibt sich bei mikroskopischen Auswertungen.

- der Streulichtdurchmesser. Dieser ist der Durchmesser einer Kugel, die bei
denselben optischen Konstanten die gleiche Intensitdt der Streulichtausbeu-
te ergibt wie die Partikel. Dieser Durchmesser ergibt sich bei optischen

MeBRverfahren,

~ der Stokes'sche Durchmesser.Dieser ist der Durchmesser einer Kugel, die un-
ter denselben Versuchsbedingungen und bei derselben Dichte die gleiche Sink-
geschwindigkeit hat wie die Partikel. Dieser Durchmesser ergibt sich bei vie-
len MeRger#ten, die nach dem mechanischen Prinzip arbeiten, wie Diffusions-

batterien, Impaktoren, Konifugen und Zentrifugen.
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- gemittelter Durchmesser. Hier wird unter den Annahmen theoretischer Dichte
und Kugelgestalt der Partikel aus den Messungen der Teilchenzahlkonzen-

tration und der Massenkonzentration der Durchmesser der Partikel errechnet.

Diese vier unterschiedlichen Angaben zur Partikelgr8fe haben ihren Grund in den
verschiedenen Mefmethoden, mit denen die GrSfe der Aerosolpartikel bestimmt wird.

Ein theoretisch verstandener Zusammenhang dieser vier GrdB8enangaben ist nicht
bekannt. Von diesen vier aus den unterschiedlichen MeBmethoden gewonnenen Defi-

nitionen zur PartikelgrSfe sind eine ganze Reihe weiterer Definitionen des Par-
tikelgréBendurchmessers abgeleitet. Insgesamt sind dies nach den VDI-Richtlinien
1f29;7 19 verschiedene Durchmesserdefinitionen. Als Folgerung daraus ergibt sich,
daB es notwendig ist, zur Angabe des Partikeldurchmessers auch die MeBmethode

zu beschreiben.

Aerosole treten gewdhnlich in polydisperser Form auf. Zur Beschreibung des Aero-
solverhaltens ist es notwendig, die Gr8fenverteilung und deren zeitliches Ver-

halten zu bestimmen,

Um einen m8glichst breiten Ficher zur Charakterisierung der Grdflenangabe der Aero-
solpartikel an die Hand zu bekommen, werden am TUNA zur Bestimmung der Gr&fen-
verteilung vier unterschiedliche MeBverfahren angewendet. Dabei werden drei der

oben angefiihrten Bestimmungsmethoden fiir den Partikeldurchmesser benutzt:

Auswertung photographischer Aufnahmen (Projektionsdurchmesser), Streulichtmef-
methode mit dem Laser-Aerosol-Spektrometer (Streulichtdurchmesser), Ermittlung

des Durchmessers aus Masse und Anzahl (gemittelter Durchmesser).

Die Gr88enverteilung der Primidrpartikeln wurde mit Hilfe der Methode der Auffang-
Folien / 21 _/ bestimmt. Eine Folie, die in einem Abstand von 10 cm von der Uran-
dioxidprobe angebracht ist, wird unmittelbar nach der Aerosolerzeugung, die durch
die StoBstromentladung geschieht, gasdicht abgeschirmt. Die auf die Folie gelan-
genden Aerosolpartikel werden als Primirpartikel bezeichnet. Die Auswertung er-

folgt elektronenmikroskopisch., Die Ergebnisse dazu sind:

- Die Verteilung ist logarithmisch-normal.
- Der mittlere geometrische Durchmesser ist dg = 0,073 um,

die geometrische Standardabweichung ist Og = 1,85, 0 = 1n og = 0,62,
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In der Abbildung 17 ist ein Beispiel einer elektronenmikroskopischen Aufnahme des

Primiraerosols abgedruckt.

Mit Hilfe des elektrostatischen Aerosolabscheiders Point-to-Plane wurde die Grd-
Benverteilung als Funktion der Zeit bestimmt. Mit diesem MeBgerit wird zwar keine
quantitative Abscheidung erreicht, es bietet jedoch den Vorteil, daR keine merk-
liche Gr3Benselektion bei der Abscheidung auftritt.

In Abbildung 18 wird eine Aufnahme von Urandioxid—Aerosolen gegeben, die mit dem
elektrostatischen Abscheider zwei Stunden nach der Aerosolerzeugung gewonnen wur-
de.

In den Abbildungen 19 und 20 sind je ein Kurzzeit—- und ein Langzeit-Experiment
aufgezeichnet. In jedem Fall konnte eine logarithmische Normalverteilung festge-
stellt werden. Der mittlere geometrische Durchmesser steigt zu Beginn relativ
rasch an (von 0,073 ym bis 0,4 pm innerhalb einer Stunde) und sinkt ebenfalls
recht rasch wieder ab (inmerhalb etwa 3 Stunden von ca. 0,4 um auf ca. 0,24 um).
Im weiteren Verlauf bleibt der Durchmesser nahezu konstant. Eine leicht abnehmen-
de Tendenz ist erkennbar (Abb. 20). Die mittlere geometrische Standardabweichung
schwankt zwischen den Werten 1,85 und 2,75. Eine zeitliche Tendenz ist nicht zu
erkennen,

Ein Beispiel fiir die Auswertung einer elektronenmikroskopischen Aufnahme einer
elektrostatischen Abscheidung ist in Abbildung 21 dargestellt. Man sieht, daf die
MeBpunkte, die im Wahrscheinlichkeitsnetz eingetragen sind, gut auf einer Geraden
liegen. Diese Tatsache stellt einen hinreichend guten Beweis fiir das Vorliegen
einer logarithmischen Normalverteilung dar. Die Parameter der Verteilung n(r),
der Medianwert oder der mittlere geoemtrische Durchmesser dg sowie die Quadrat-
wurzel aus der Varianz oder die mittlere geoemtrische Standardabweichung 0_ lassen

g
sich der graphischen Darstellung bequem entnehmen:

dg'n(SO Z) G ®8yf —~—

dg = Medianwert oder mittlerer geometrischer Durchmesser

n(d)= Verteilung

og = geometrische Standardabweichung

d84 = Abszissenwert fiir n = 84 7

dl6 = Abszissenwert fir n = 16 %
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In Abbildung 22 ist die Teilchengrdfenverteilung aufgezeichnet, wie sie mit dem
Laser-Aerosol-Spektrometer ermittelt wurde, Parameter ist dabei die Zeit nach
der Aerosolerzeugung. Man erkennt daraus, daB am Anfang das Maximum der Vertei-
lung bei einem Durchmesser liegt, der kleiner ist als 0,2 um. Der GrSRenbereich
der Aerosolpartikel, die kleiner als 0,2 um sind, 148t sich mit dem Laser-Aero-
sol-Spektrometer nicht mehr messen. Nach zwei Stunden baut sich bei 0,35 um ein
Maximum auf, das im weiteren Verlauf wieder zu kleineren Teilchendurchmessern
hin wandert. Trigt man die Summenkurve im logarithmisch-normalen Wahrscheinlich-
keitsnetz auf, so ergibt sich (Abb, 23) ein mittlerer geometrischer Durchmesser
dg von 0,21 um, die geometrische Standardabweichung zu 1,67. Der Wert fiir den
Durchmesser dg stimmt flir die Zeit wvon 2 Stunden sehr gut liberein mit den Daten,

die sich aus den Abbildungen 19 und 20 ablesen lassen.

Trdgt man die Masse eines Partikels als Funktion der Zeit (Abb., 24) auf, so er-
gibt sich unter der Annahme einer theoretischen Dichte fiir 2 Stunden ein "gemit-
telter Durchmesser" von 0,23 um. Dieser Wert stimmt ebenfalls gut mit den libri-

gen Durchmesserangaben iiberein.

3.5. Andere EinfluBgrdfen

Neben der Beschreibung des Aerosolverhaltens an sich muR das ganze aerodisperse
System bekannt sein, um die Ergebnisse auch auf andere Systeme anwenden zu k&nnen.
Weiterhin werden von den Gegebenheiten eines ReaktorstSrfalles Randbedingungen ge-
setzt, die ebenfalls in die Untersuchungen mit einbezogen werden miissen. Die
wichtigen Faktoren, die dabei von Bedeutung sein kdnnen, sind die chemische Zusam-
mensetzung des Trigergases, die relative Feuchte und die ZustandsgrdBen Druck und

Temperatur.

Diese Parameter wurden variiert. Mit Ausnahme der Temperatur konnte nur ein ge-
ringer oder gar kein EinfluB auf das Zeitverhalten der Konzentration festgestellt
werden. Da sich der EinfluB der Temperatur sehr stark auf das Aerosolverhalten aus-
wirkt, wurden hier mehrere Versuchsreihen durchgefiihrt, deren Ergebnisse im

nichsten Abschnitt gesondert behandelt werden,
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Eine Tendenz iiber eine Druckabhdngigkeit konnte nicht beobachtet werden. Der
Druck wurde dabei von 0,98 ata (200 mm Wassersidule Unterdruck) auf 2 ata variiert.
Weiterhin wurde der Stickstoff-Atmosphidre 4,9 % Sauerstoff beigemischt. Im Abnah-
meverhalten der Teilchenkonzentration konnte kein Unterschied zu den Ergebnissen
der anderen Experimente festgestellt werden. Bei einer Strukturuntersuchung stell=
te sich heraus, daB lediglich das UOZ—Gitter teilweise zum U308-Gitter aufoxidiert

war.

Der EinfluB erhShter relativer Feuchte wurde in zwei Experimenten untersucht. In
der Abb. 25 sind die beiden Kurven mit erh8hter relativer Feuchte im Vergleich zu
einem typischen "Trocken''-Experiment dargestellt. Die ErhShung der Halbwertszeit
von

ty ™ 30,3 h bel rF = 70 Z auf

ty = 31,0 h bei rF = 90 7

kann nicht als signifikant angesehen werden, da sich die Fehlergrenzen der "Feucht'-
Experimente weitgehend iiberlappen.

Dagegen scheint das Vorhandensein eines bestimmten Feuchtigkeitsgrades tatsdchlich
eine, wenn auch kleine Auswirkung auf den Sedimentationsanteil des Aerosolver-
haltens zu haben. Dieser Effekt wird bei einem anderen Programm theoretisch n#her

untersucht.

3.6, Temperaturabhingigkeit

Wie bereits erwdhnt, hat eine Erhdhung der Temperatur, genauer des Temperatur=-
gradienten, sehr starke Auswirkungen auf das Aerosolverhalten. Nach der Theorie

ist die thermophoretische Abscheidung dem Temperaturgradienten proportional., Nukleare
Aerosole, die bei einem schweren hypothetischen Reaktorst8rfall entstehen, sind

im Reaktorgebdude starken Temperaturgradienten ausgesetzt. Um den Effekt der ther-
mophoretischen Abscheidung gut studieren und um den natiirlichen AbnahmeprozeR der
Aerosolkonzentration unter mglichst gut angeglichenen Bedingungen experimentell
untersuchen zu kdnnen, wurde der TUNA-Kessel beheizt,

Dabei wurde eine Versuchsserie mit Innenheizung, eine weitere Versuchsserie mit

AuBenheizung durchgefiihrt.
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3.6.1. Innenheizung

Wihrend der Experimente mit Innenheizung war in der unteren H#lfte in der Kessel-
mitte eine Heizung angebracht. Diese bestand aus einer Heizwicklung, die in einem
gasdichten Edelstahlbehdlter eingeschweiBt war. Maximal konnte diese Heizwicklung
bis 400°C hochgeheizt werden. Als Referenzpunkt der Temperatur wurde in den Ab-
bildungen 27 und 28 diese Temperatur der Heizwicklung gewidhlt. Das radiale Tem-
peraturfeld im TUNA-Kessel ist in der Abbildung 26 dargestellt. Die Ergebnisse
zur Abnahme der Massenkonzentration und der Teilchenkonzentration sind in den
Abbildungen 27 und 28 aufgezeichnet. Man erkennt daraus, daf schon bei relativ
geringen Temperaturerhthungen die Partikelzahl- wie auch die Massenkonzentration
schneller abnimmt. Zur Verdeutlichung dieses Sachverhaltes ist in der Abbildung 29
die Halbwertszeit des quasiexponentiellen Teiles der Abnahme der Teilchenkonzen-

tration in Abh#ngigkeit von der Temperatur aufgetragen,

3.6.2. AuBenheizung

Durch eine Heizmatte, die an der AuBenwand des TUNA-Versuchsbehilters angebracht
ist, konnte die Temperatur an den Innenseiten der Kesselwand bis 175° hochge=
heizt werden. Die radiale Temperaturverteilung, die sich dabei einstellt, ist

in der Abbildung 30 dargestellt. Als Referenzwert fiir die in Abbildung 31 darge-
stellten Ergebnisse wurde die Temperatur des von der Kesselinnenwand | mm ent-
fernten Temperaturmefpunktes gewdhlt, In der Abbildung 31 sind die Abnahmekurven
der Teilchenkonzentration dargestellt., Parameter der Kurven ist die Temperatur
des Referenzwertes. Auch hier zeigt sich qualitativ das gleiche Bild wie bei
Innenheizung. Eine relativ geringe TemperaturerhBhung bewirkt bereits, daB die
Konzentration, sowohl der Partikelzahl als auch der Masse, rasch abnimmt., Die Ab-
hingigkeit der Halbwertszeit des quasiexponentiellen Teiles von der Referenz-
temperatur ist in Abbildung 32 dargestellt. Die Kdstchen um die einzelnen MeB-
punkte zeigen dabei die Fehlergrenzen auf. Die Reproduzierbarkeit kann als sehr

gut bezeichnet werden.

Ein weiterer experimenteller Befund filr die hohe Wirksamkeit der thermophoreti-
schen Abscheidung ist die pro em? abgeschiedene Masse des U0, -Aerosols an der
Kesselinnenwand. Bei mehreren Experimenten wurden am oberen Kesselflansch im

Abstand von 350 mm von der Wand Membran-Filter angebracht, die nach Beendigung
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des Experimentes auf ihren U02-Geha1t untersucht wurden. Es zeigte sich, daB mit
zunehmender Temperatur immer mehr Masse an Urandioxid auf den Filtern abgeschie=-
den wird. In der Abbildung 33 sind die pro cm2 Filterfldche abgeschiedenen U0, -
Mengen als Funktion der Temperatur sowohl bei Innenheizung als auch bei AuBen-
heizung aufgetragen. Die Abscheidung des Urandioxid-Aerosols auf den Filtern
diirfte die Abscheidung an der Kesselwand gut wiedergeben, da die Filter widhrend

des gesamten Versuches unmittelbar an die Kesselinnenwand angepreft waren.

Fiir die theoretische Analyse wird das pro Flicheneinheit (cmz) zu ermittelnde Ver-
hdltnis der diffundierten und der sedimentierten Masse bendtigt. Aus der Abbil-
dung 33 entnimmt man die pro Flicheneinheit diffundierte Masse bei 20°C zu

0,02 ug/cmz. Aus def Innenfldche (Diffusionsflidche) des Versuchskessels von

87 900 cm2 ergibt sich also die gesamte diffundierte Masse zu 1,8 mg. Fiir einen
Mittelwert von 4,5 mg/m3 ergibt sich die Gesamtmasse im Kessel zu 10 mg. Auf die
Sedimentationsfliche von 8000 cm2 sedimentiert also die Masse von 8,2 mg oder

8200 ug. Dies ergibt eine auf die Flicheneinheit bezogene Masse von 1,02 ug/cmze
Es ergibt sich also:

diffundierte Masse pro cm? _ 0,02

sedimentierte Masse pro ecmé¢ 1,02

= 0,02

Aus der Abbildung 31 erkennt man, daB auch bei AuBenheizung mit zunehmender Tem-
peratur die thermophoretische Abscheidung an der Kesselwand immer mehr Bedeutung
gewinnt gegeniiber der Sedimentationsabscheidung. Die genaue theoretische Erkld-

rung dafiir wird im ndchsten Abschnitt gegeben.
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4., Modelltheoretische Untersuchungen

Wie schon in Abschnitt 2. erwdhnt, diente das AV-Programm der Klirung, welche aero-
solphysikalischen Prozesse im Falle eines hypothetischen Stdrfalls eines Reaktors
im Containment dieses Reaktors eine Rolle spielen. Man geht dabei davon aus, daB
Simulationskessel wie TUNA und die in Petten betriebenen Kessel ENAK und '200-
tank" /722 7 trotz ihrer sehr viel geringeren AusmaBe die Prozesse erfassen, die
eine wesentliche Rolle im tatsichlichen Containment spielen. Anhand der in diesen
Kesseln gewonnenen Erkenntnisse wurde gleichzeitig ein mathematisches Modell zur
Beschreibung des Aerosolverhaltens in einem Reaktorcontainment entwickelt. Die
Gleichungen wurden als Rechenprogramm PARDISEKO 1?23, 24_7 programmiert, Es sei
betont, daR das Ziel des Modells zwar die Beschreibung des Aerosolverhaltens in
einem tatsidchlichen Containment ist, die Verifikation des Modells sich aber auf
die Wiedergabe des gemessenen Verhaltens in den verschiedenen Simulationskesseln
beschridnken muSite. Es gilt daher die Annahme, daB das Modell es gestattet, die
Simulations-Experimente richtig auf tatsichliche Containments zu extrapolieren.
Im folgenden soll das Modell beschrieben und dessen Ergebnisse mit den experimen-

tellen Ergebnissen verglichen werden,

4,1, Modellannahmen

Das zu betrachtende Aerosole besteht aus dem Trigergas N2 und einer dispersen Phase
von U02-Partike1n. Das Modell geht davon aus, daB eine vollkommene Beschreibung

des Systems zu irgend einem Zeitpunkt nach Ende der Partikelerzeugung vorliegt

und rechnet dann den weiteren Verlauf aus. Da eine vollstindige Beschreibung fiir
ein solch komplexes System sowohl statisch wie dynamisch unm8glich ist, muBten

Modellannahmen gemacht werden.

Die mit Sicherheit auftretende turbulente Konvektion des Trigergases im Kessel
kann meRtechnisch wie theoretisch nur ungenau erfaft werden. Obwohl viele theore-
tische Ansitze zur Beschreibung der Turbulenz vorliegen, reichen diese nicht aus,
ein befriedigendes Modell zu gewdhrleisten. Es wird vielmehr als fundamentale
Voraussetzung die Modellannahme getroffen, daB das System sich durch Konvektion
homogen vermischt, und daB die Relaxationszeit fiir diese Durchmischung kurz ist
im Vergleich zu den Relaxationszeiten der einzelnen Prozesse. Wenn man zusdtzlich

noch annimmt, daf fiir alle Abscheideprozesse an den Winden ein sehr viel lang-
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samerer Transport als der hydrodynamische zeitbestimmend ist, kann man auf eine
genaue Beschreibung der Transportprozesse im Inneren des Kessels verzichten. An-
dererseits wird fiir die Prozesse im Inneren des Systems (Koagulation) angenommen,
daB das Korrelationsvolumen der konvektiven Bewegung des Gases (die GroBe der
turbulenten Ballen) so grof bleibt, daR es eine statistisch signifikante Anzahl
an Partikeln enthdlt, Damit wird die turbulente Koagulation im Vergleich zu

strémungsabhingiger Koagulation vernachldssigbar.

Mit dem Verzicht auf eine Beschreibung der hydrodynamischen Vorginge des Systems
bleibt als wesentliche Anfangsbedingung fiir das Modell die Beschreibung der am
Anfang vorhandenen dispersen Phase., Dabei ist mit Anfang der Zeitpunkt gemeint,
zu dem sich die durch eine Srtliche Quelle produzierten Partikeln liber den Kessel
homogen verteilt haben. Dieses geschieht im TUNA-Kessel ca. 90 Sekunden nach

Einschaltung des Stofstromes.

Fiir das Modell ist, wie im weiteren klar werden soll, die Bestimmung der Anfangs-
groBenverteilung eine ausreichende Beschreibung der am Anfang vorhandenen disper-
sen Phase. Wie in Abb, 17 ersichtlich, sind zu dieser Zeit die einzelnen Partikeln
Agglomerate von Kondensationskiigelchen. Ihre Form besitzt keinerlei RegelmiBfig-
keit und 148t sich auch nicht durch irgendein regelmifiges geometrisches Gebilde
annihern. Dieses bedingt, daB auch die Grdfenbestimmung willkiirlich und HuBerst
schwierig ist (siehe hierzu auch 1725;7). Man greift daher hiufig auf Partikel-
grofenbestimmungen zuriick, die von dem Verhalten und nicht direkt von der Struktur
der Partikel abhingen. Weil viele Partikelgrdfen-MeBRgerite auf dem aerodynami-
schen Verhalten der Partikeln beruhen, ist es am einfachsten, den "Stokes'

schen Durchmesser" als GroRenmaB zu nehmen, Dieser ist definiert als der Durch-
messer einer Kugel, welche dieselbe Sinkgeschwindigkeit wie die betrachtete Par-
tikel besitzt. Solch ein MaB hat natiirlich weiterhin den Vorteil einer eindeutig,

unabhingig von der Form der Partikel, bestimmbaren Beweglichkeit.

Im Mittelpunkt des Aerosolverhaltens steht jedoch die Koagulation, bei der die
Masse erhalten bleibt (siehe Kap. 4.2.4.). Daher ist es fiir das mathematische
Modell anschaulicher, als GrSBenmaf der Partikeln den massendquivalenten Radius r,
(oder Durchmeser) zu wihlen:

r =/ 3n (1)

e 4mp
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mit r, ¢ massendquivalenter Radius
m : Masse des Partikels
P ¢ Dichte des Partikels

Dabei ist zu beachten, wie im weiteren deutlich gemacht wird, daB ein konsistentes
Modell nur dann mSglich erscheint, wenn der Stokes Durchmesser dem masseniquiva-
lenten Durchmesser proportional ist, Das bedeutet, daB im Prinzip beide MaRe fiir

das Modell dquivalent sind.

Eine weitere Klasse von Modellannahmen beruht auf Schwierigkeiten der theoreti-
schen Erfassung der physikalischen Prozesse, Diese sind einmal dadurch bedingt,

daB wegen der komplexen Partikelform die Errechnung der hydrodynamischen StrSmung
um solch eine Partikel nicht mSglich ist. Zum anderen aber liegt die Partikelgrd-
Re gerade in dem Bereich, wo weder die Hydrodynamik, noch die statistische Mechanik
anwendbar ist, dem sogenannten "Slip-Flow"-Bereich., In diesem Bereich ist die
Partikelgrdfe mit der mittleren freien Wegldnge des Gases vergleichbar, so daf

die Hydrodynamik prinzipiell nicht anwendbar ist. Eine Anwendung der statistischen
Mechanik scheitert an der Komplexitdt des Problems, die durch die St8rung der Ge-
schwindigkeitsverteilung der Gasmolekiile durch die betrachtete Partikel verur-

sacht wird, Bei geniigend kleinen Partikeln ist diese St8rung vernachldssigbar,

Man kann sich leicht iiberlegen, daR ein flir uns interessantes U0,~-Aerosol aus sehr
kleinen Partikel bestehen muf. Betrachtet man die Sedimentation einer einzelnen

Partikel im Schwerefeld, dann gilt in erster Niherung:

d(m vsed)

dr (2)

= mg = 67N r,, V

St 'sed

Masse der Partikel

sed Sedimentationsgeschwindigkeit der Partikel

St Der Stokes'sche Radius der Partikel

= Dynamische Z3higkeit des Trigergases

e 35 X < B
u

Cravitationskonstante
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Gl. (2) hat die L8sung

v g (1 -e BT (3)

mit : T S m/6mMm rg,

und v_=v_ 4 (£=0)
Aus Gl. (3) folgt die stationire Geschwindigkeit v = gr fiir t >> T ., Ein fir uns
interessantes Aerosol muR aber Verweilzeiten in der Grdfienordnung von Stunden in
Gefiflen mit AusmaBen in der GrdB8enordnung von Metern haben. Aus Gl. (3) folgt nun,
daB fiir

g, < 0.4y

eine Partikel linger als eine Stunde braucht, um einen Meter zu durchfallen. Es
folgt also,daB unser Aerosol prinzipiell aus Partikeln dieser oder kleinerer
GrdBenordnung besteht. Setzt man diesen Wert in den Ausdruck fiir die Relaxations-
zeit T ein, 80 wird

2

2r
TR —5—25—-% 2 <10 3 sec

mit p = 10, gm/cm3, die Dichte von U0, . Man kann also von stationiren Geschwin-

digkeiten ausgehen und den Begriff der Beweglichkeit B, definiert durch

B= v/F = T/m

anvenden. Hier soll F (z.B. mg) die externe Kraft, v die durch F induzierte

konstante Geschwindigkeit sein.

Die in Gl. (2) angewandte Stokes'sche Reibungskraft des Trigergases oder die
daraus folgende Beweglichkeit, gilt geniigend genau filir Reynoldszahlen Re < 1,

d.h, fiir viskose Strdmung. Da

2 rSt o] vsed
n

Re =

folgt, daB fiir Re < |

St<18u’
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so daf die Strdmung in der Nihe einer fiir uns interessanten Partikel als durch-

weg viskos angesehen werden kann.

Da das Modell ausschlieflich mit dem masseniquivalenten Radius r, rechnet, wird

die hydrodynamische Reibungskraft durch

K 6Tn re vsed

ersetzt, K ist der dynamische Formfaktor und trigt, wie der Name andeutet, der
nicht kugelfbrmigen Gestalt der Partikel Rechnung. DaB ein solches Vorgehen er-
laubt ist, folgt aus Dimensionsiiberlegungen und wird durch Experimente bestdtigt
1#26;7. K 138t sich zum Beispiel filir Ellipsoide berechnen. Aus der Definition

von rg, und unter der Annahme der Giiltigkeit von Gl, (2) folgt

2
re
K = ;2- . (4)
St

Das Modell nimmt an, daR K unabhdngig von r, ist und allein von der Struktur der
Partikel abhi#ngt. Solch eine Annahme kann prinzipiell experimentell auf ihre
Richtigkeit untersucht werden. Dies konnte bisher nicht durchgefiihrt werden. Es
gibt auch nur wenige Nachweise solcher Untersuchung in der Literatur. Immerhin
weist die Arbeit von Kotrappa und Wilkinson 1722;7 darauf hin, daf fiir Glimmer-
pldttlichen in dem Gr8Renbereich | p = 7 Y unsere Annahme gut zutrifft. Ihre
Messungen lassen sich durch die Gleichung

r, = 0.01 + 1,30 L

wiedergeben, Aus ihr folgt
K& 1.7

flir Climmer,

Schlieflich ist zu bemerken, daB die Hydrodynamik nur fiir Knudsenzahlen Kh << ]

gilt, Nun ist aber die mittlere freie Weglinge £ von N, bei Raumtemperatur

LR 9 10% cem
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ll‘b

>
% .2 ist,

~
0
nla

L
e rSt

Die Bedingung K << 1 ist also nicht erfiillt; man ist vielmehr in dem oben erwihn-
ten "Slip-Flow'"=Bereich., Fiir diesen Bereich wird hdufig die von Knudsen und Weber
/28 ] gefundene, empirische Korrektur der Stokes'schen Reibungskraft verwendet:

=b/K
61N Too v 6™ o vsed/(l+A Kn+Q K.n e n) (5)

sed >

Dieser Ausdruck geht {iber in den Stokes'schen (mit Cunningham'scher Slipkorrektur)

flir Kn << | und in den exakten, aus der statistischen Mechanik gewonnenen:

2

6N rSt
(A+Q) 1

v
sed (6)

fiir Kn >> 1, Die Konstanten A,Q;, b spiegeln die Wechselwirkung zwischen Gas-
molekiil und Aerosolpartikel wieder und héngen daher von der Oberflichenbeschaf-
fenheit der Partikel ab. Sie sind hauptsichlich fiir kugelfdrmige Partikeln ge-
messen, obwohl eine Messung fiir Zylinder von Fuchs / 26 / erwdhnt wird. Da fir
solche Korrekturen sowohl Messungen wie auch Theorie auf kugelf8rmigen Partikeln
beruhen, ist es fragwiirdig, inwieweit sie sich auf komplexere Formen anwenden
lassen. Man kann aber argumentieren, daB zumindest in Gl. (6) fiir den Bereich

K, >> | die Form der Partikel eine untergeordnete Rolle spielt. Wichtig ist in
diesem Bereich nur, daB die Partikel geniigend klein ist, um die Energievertei-
lung der Gasmolekiile nicht zu beeinflussen. Andererseits ist aber die Stokes'sche
Formel in dem Bereich K << 1 aufgrund der Definition von rg, richtig, Somit kann
die Knudsen-Weber-Korrektur als Interpolationsformel angesehen werden, die ver-
mutlich auch fiir nicht kugelfdrmige Partikeln richtig ist. In dem Modell wird

daher die Beweglichkeit der Partikeln mit

1

-b/Kn
6™ ¥
e

B(r.) = (1 +AK +QK e ) (7
angesetzt. Da es keine gemessenen Werte der Konstanten A, Q, b fiir UO2 gibt,
muBten die von Millikan 1723;7 fiir O1tropfen gefundenen, und allgemein verwen-

deten, Werte genommen werden:
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A = 1,246
Q = 0,42
b = 0,87

4,2, Abscheideprozesse

Die fundamentale Modellannahme, daR die Abscheiderate der Partikeln durch einen
nicht hydrodynamischen Transport an die Winde bestimmt wird, ist auch dadurch ge-
rechtfertigt, daB fiir jeden Strdmungsvorgang eine laminare Grenzschicht existiert.,
In dieser wirken allein die Diffusions-, bzw. Sedimentations-Prozesse, die sehr

viel langsamer sind als die Transportvorginge im Inneren des Kessels.

Es sel

n(re,t)dre : die Konzentration der luftgetragenen Partikeln vom

magsendquivalenten Radius r, in dre zur Zeit t.

A : die Abscheidungsfliche
\) : das Volumen des Kessels
vl(re) : die Abscheidungsgeschwindigkeit (senkrechte

Komponente zur Flidche)

dann folgt sofort

on (r_,t)
— = ey, (1) B0 () (8)

wenn das System homogen durchmischt ist,

Die bei den TUNA-Experimenten als wichtig erkannten Abscheidungsprozesse sind:

- Diffusion
- Sedimentation

= Thermophorese

Sie werden im weiteren kurz beschrieben.
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4,2,1, Diffusion

Es wird angenommen, wie auch theoretisch und experimentell bestdtigt ist, daB
praktisch alle Partikeln, die in Kontakt mit den Winden kommen, dort haften blei-
ben. Dieses bedeutet aber, daR an den Wdnden ein Konzentrationsgradient existiert,

der wiederum einen DiffusionsfluB ¢ an die Winde mit sich bringt:

¢ (xry) = =D (r,) Vn (r,,t) (9)

wobei D (re) die Diffusionskonstante ist. Andererseits ist auch

¢ (rg) = vy (xg) n (r,,0) (10)
wenn man sich wiederum auf die Homogenit#t des Systems bezieht.,

Aus Gl, (9) und (10) folgt:

¥n (re,t)

vl(re) ”'Dﬂ%—’a— . (1

In erster Niherung kann man v durch %— ersetzen, wobei 6D ein MaB fiir die Dicke
60 der laminaren Unterschicht der turbglenten Grenzschicht ist. Unter verschiede-
nen Voraussetzungen kann O, theoretisch bestimmt werden. So Levich /7307, der

die Relation

aufstellt, Pr ist die Prandtlzahl, Pr = Bnﬁ . Da Pr von der PartikelgrSRe abhingt,
ist auch § partikelgrSBenabhingig. Es is% schwierig, 6D experimentell zu be-
stimmen; Schitzwerte in der Literatur liegen zwischen 10-4 em bis liber lOm1 cm
(siehe hierzu zum Beispiel van de Vate / 22 7/).Da auch §, nicht einwandfrei fest-
stellbar ist, und insbesondere von der nicht bekannten StrSmung im Kessel stark
abhdngt, sieht das Modell 6D als partikelgrdfenunabhingigen Anpassungsparameter
vor. Um das Modell weiterhin von der Art der Str8mung im Inneren des Kessels un-
abh#ngig zu machen, wird fiir GD ein ortsunabhdngiger Durchschnittswert iiber die

Abscheidungsfliche genommen.
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Unter Hinzunahme der Einstein'schen Relation

D(re) = B(re) kT

ist nun

v,(r,) E — (12)

fiir reine Diffusion, k ist die Boltzmann-Konstante und T die absolute Temperatur,

4,2,2, Sedimentation

Eine Partikel, welche sich in der laminaren Grenzschicht am Boden des Kessels be-
findet, erfihrt eine Sinkgeschwindigkeit v welche per definitionem der Beweg-

lichkeit gleich mg B (rg) ist. Hieraus folgt

vll(re) = %1 rz pg B (r,) . (13)

Partikeln auBerhalb der Grenzschicht erfahren durch ihre Trigheit weit h8here
Stromungsgeschwindigkeiten, welche zur Durchmischung des Systems beitragen. Hier
ist die Sinkgeschwindigkeit vernachldssigbar im grdReren MaBstab, spielt aber

eine Rolle im MaRstab der turbulenten Ballen (siehe 4.1.).

4,2,3. Thermophorese

In einem inhomogenen Temperaturfeld erfahren Partikeln eine Diffusionsgeschwin-
digkeit, die proportional und in gegengesetzter Richtung zu dem Temperaturgradien-
ten ist. Die mit dieser Geschwindigkeit verbundene Kraft heift die thermophoreti-
sche Kraft, Fth’
Fth kann fiir sehr grofe (Kn << 1), kugelsymmetrische Partikeln aus der Hydrody-
namik errechnet werden. Fir K, > 1 liefert, wie fiir die Beweglichkeit, die sta-

tistische Mechanik exakte Formeln / 31, 32, 33 7/, die allein von der Wechselwir-
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kung zwischen Gasmolekiilen und der Partikel abhingen. In dem Bereich K, 1 ist
die Theorie, trotz mehrerer Ansitze, noch nicht zufriedenstellend gekldrt, Die am
meisten diskutierten L8sungen in diesem Bereich stammen von Brock ZTBA_? und
Derjaguin / 35 /. Eine Ubersicht iiber die Problematik dieser Losungen gibt Wald-
mann / 36_7.

In erster Niherung kann die Brock'sche Ldsung als Interpolationsformel zwischen
den Ldsungen der Statistischen Mechanik und der Hydrodynamik angesehen werden.,

Das erste Glied der Reihenentwicklung nach Brock lautet:

k
TR P S S W . (14)
th Pg LK T84 a ¢k T
ks t
mit

pg ¢ Dichte des Trigergases

kg ¢ Wirmeleitfidhigkeit des Trigergases

kg : Wirmeleitfihigkeit der Partikel

Cm’ C, ¢ Koeffizienten, welche die Wechselwirkung

Gas-Partikel erfassen,

T ! Gastemperatur

Das Modell benutzt die Werte (Cm = 1,0, Ct = 2,49), welche die experimentellen
Ergebnisse von Schadt und Candle 173147 am besten wiedergeben, Andere Ergebnisse:
werden allerdings zum Teil auch bei maximaler Ausnutzung der Variationsmbglich-
¢» Cp bis zu 100 7 verfehlt / 38_]. Wichtig fiir das Modell ist beson-

ders die qualitativ richtige Aussage von Gl. (14), daB fiir wachsende Knudsen-

keiten in C
zahl die thermophoretische Abscheidegeschwindigkeit

v, (re) = B(rg) Fth (re) (15)

zunimmt und asympototisch konstant wird. Ungenauigkeiten im absoluten Betrag von

Fth werden iliberdeckt durch die Ungewifheit des Temperaturgradienten VT, Wie fiir
die Diffusion, wird
T = Tw
VT ~ —5 (16)
T A

gesetzt, wobeil T, die Wandtemperatur und GT ein MaR flir die Temperaturgrenzschicht-
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1
dicke ist. Nach Pohlhausen / 39 7/ gilt 8p = 8 Pr 3 fiir laminare Strdmung, Das

Modell sieht GT wie auch GD als ortsunabhlingigen Anpassungsparameter vor.

4,3. Koagulation

Bei Partikelkonzentrationen von mehr als 103 cm_3 ist die Wahrscheinlichkeit

eines ZusammenstoBes zwischen irgend zwei benachbarten Partikeln allein durch
Brown'sche Bewegung so groB, daB dieser Vorgang als Konzentrations-Verminderungs-
prozeR mit den oben behandelten Abscheideprozessen konkurriert. Dabei wird ange-
nommen, daB bei jedem Zusammenstof die stofienden Partikeln aneinander haften blei-

ben, d.h., daB sie koagulieren. Dieses wird von Experimenten bestdtigt.
Es sei n(m) dm die Anzahl, pro cm3, der Partikeln mit Masse m in dm, Dann ist die
ZusammenstoBrate, R dm dm', pro cm> zwischen Partikeln der Masse m in dm und m'
in dm' gleich

R(m,m') dm dm' = K (m,m') n(m) n(m') dm dm’' an
wo K die Stofratenkonstante oder Koagulationsfunktion ist., Solch ein Proportional-
Gesetz folgt allein aus der Annahme statistischer Unabhdngigkeit der einzelnen

StoRe.

Aus Gl, (17) folgt wiederum sofort fiir die zeitliche Ableitung von n(m) mit

m m oo
QES%%QE =~% I I R(m',m'') 6(m=(m'-m'"')) dm' dm'' dm - f R(m,m') dm' dm
(o 2o ] (o]
daf
m/2 0
aném) = [ K(m‘m',m')n(m-m')n(m!) dm'-n(m) J K(m,m')n(m') dm' . (18)
0o [o]

Hier z3#hlt das erste Glied auf der rechten Seite die Anzahl der ZusammenstdBe pro

cm3, welche eine Partikel der Masse m ergeben, das zweite die Anzahl der St¥Be,

bei denen einer der Partner die Masse m hat.
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Man mdge beachten, daB in Gl. (18) implizit die Masse bei einem ZweierstoB er-
halten bleibt. Gl. (18) 1H#Bt sich auch umschreiben fiir den massenfquivalenten
Radius als Verteilungsparameter. Allgemein existiert eine solche Umformung auch
fiir jede differentierbare und umkehrbare Funktion von m, was im folgenden ge-

zeigt wird,

Es sei

m=m (x), Xx =m (m) (19)

Dann folgt aus n{m) dm = n(x)dx und Gl. (18), das

o | (%n)
32&%%25 = j K(m'',m') n(x') dx' n(x'") %ﬁ;; dm
-1
m (o)
n '
- J K(m,m') n(x) dx n(x') dx' (20)
m ! (o)
oder
e
é&%%l = J K(m'',m") n(x'') n(x') %ﬁ%;-gs dx'
m ! (o)
! ()
- n(x) J K(m,m') n(x') dx' 21)
n ! (o)
wo

x'"' = m-I (m-m"')

m'' = m(x'")

Insbesondere interessiert hier der definierende Zusammenhang zwischen m und r,:
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4 3
me3- Y, P
Hiermit wird Gleichung (21)
r
e
Bn(re) [ rze
- Ve ' ve ' '
TS J K(re » T ) n(re ) n(re ) —3 d T,
o Te
(-]
- n(re) I K(re,re') n(re') d re' (22)
o
3 30 3 : 1 '
wo ¥, r, - T, und wir K (re . re)

filr K (m(re"), m(re')) geschrieben haben,
Gl. (22) ist unabhingig von der Form der Partikeln, Sie stimmt mit der differen-

tiellen Form der Smoluchowski'schen Gleichung / 14 7 fiir kugelfSrmige Partikeln

mit dem Radius r, {iberein,

4,3.1, Brown'sche Koagulation

Mir die durch Brown'sche Bewegung verursachten St88e zwischen kugelf8rmigen Par-

tikeln mit Radius r und r' rechnet Smoluchowski die Frequenz

R(m,m') dm dm' = 47 (D+D') (r+r') n(r) n(r') dr dr' (23)

aus, Das heift,
K(m,m') = 47 (D+D') (x+r')

oder mit Hilfe der Einstein'schen Relation,

K(m,m') = 4% kT (B+B') (r+r') . (24)
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Aus der Ableitung von Gl. (23) geht hervor, daf r+r' die Rolle eines, allerdings
orientierungsunabhingigen, StoBabstandes spielt. Dieser ist filr nicht kugelfdr-
mige Partikeln sicherlich gr&Rer als (re+re'). Das Modell macht die Annahme, daf

ein durchschnittlicher Stofiradius, r_, flir jede Partikel definierbar ist, und

s,
daB dieser proportional zu r, ist:

r = f r, (25)

Dann wird sofort

K(m,m') = 47w kT f (B+B') (re+re') (26)

wenn man in (rs+rs') einen im statistischen Sinne durchschnittlichen StoBabstand
sehen kann. f kann als Kollisions-Formfaktor bezeichnet werden.

Man kann diesen Kollisions-Formfaktor auch aus anderen Uberlegungen begriinden.
Einmal verursacht die Brown'sche Rotation eine gewisse '"Verschmierung'" der Form
des Kollektor Partikels und damit einen StoBradius der grd8Ber als r, ist, Zum
anderen kann man aber fiir Ellipsoide unter gewissen Voraussetzungen die Stof-
frequenz direkt errechnen. Solch eine Rechnung gibt wiederum einen Proportionali-

titsfaktor gegeniiber der StoBfrequenz fiir Kugeln gleicher Masse.

So wiirde 2 rg den grdfRten AusmaBen der Partikel entsprechen, wenn z.B. die Brown'sche
Rotation der Partikel eine sehr viel kiirzere Periode als die Dauer eines typi-
schen Diffusionsvorgangs hidtte. Dann wiirde ndmlich eine auf die Kollektor-

partikel diffundierende zweite Partikel praktisch eine Kugel mit Radius g "gehen",

Nun 148t sich aber filir Ellipsoide die Brown'sche Rotation berechnen, Man betrachte
ein eif8rmiges Ellipsoid mit Achsenverhdltnis 6. Dann ist die Zeit, die es braucht,

sich um seine Nebenachse um 180° zu drehen

2

t | - ST —
r 2kT Bw

1 . . . .
wo nach Fuchs 1?26_7'Bw = ¢ B,, und B -1 die Rotationsbeweglichkeit

wo
. . . . 8T nr
einer Kugel mit gleichem Volumen ist. n

Andererseits braucht diese Kugel, um eine Strecke von 2 r zurlickzulegen, die Zeit,
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_ @2n)?

tp = 2%TB

wo der Einfachheit halber, B = 6;nr genommen werden kann. Also ist

t:r 2
= =2 % 20

D

Es ist fraglich, ob komplexere Gebilde als Ellipsoide ein wesentlich anderes Er-
gebnis bringen. Immerhin scheint dieses Ergebnis daraufhin zu deuten, daf der
DiffusionsprozeB8 zu einem gewissen Grad durch die Rotation des Kollektors beein-
fluft wird.

Vernachlédssigt man die Rotation des Kollektors, ist es mdglich, #hnlich wie fiir
Kugeln, die StoBRfrequenz zwischen Ellipsoiden zu berechnen. Fiir Ellipsoide mit
Achsenverhdltnis 10 und fiir einen StoBvorgang, bei dem die diffundierenden
Ellipsoide sich nur in Richtung der Lingsachse bewegen, rechnet Miller Lf40;7
eine Erh8hung der StoRfrequenz um den Faktor 3 relativ zu Kugeln aus. Hierbei wer-

den alle Partikeln als gleich grof angenommen.

Fir dieselben Ellipsoide, auf die nur kugelfSrmige Partikeln diffundieren, gibt
Fuchs 1726;7 eine ErhShung der StoBfrequenz um den Faktor 1,1 an. Es 138t sich
also mit Berechtigung ein Kollisions-Formfaktor f ansetzen, der viel grdBer als
1 ist., Fir die Modellrechnungen der Ergebnisse der TUNA-Experimente wurde gefun-—
den, daf

f =8.2

einen guten Wert darstellt.

4,3,2, Nicht Brown'sche Koagulation

Neben der Brown'schen Koagulation kommen flir nicht wechselwirkende Partikeln, wie
es hier der Fall ist, nur noch die kinematische oder Gravitations—Koagulation und
die turbulente Koagulation in Frage. Die turbulente Koagulation ist, wie in Ab-

schnitt 4.2, erkldrt wurde, unter den Annahmen des Modells vernachlissigbar,
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Die kinematische Koagulation kommt dadurch zustande, daB Partikeln verschiedener
Durchmesser in ruhendem Gas verschiedene Sinkgeschwindigkeiten haben. Die dadurch
entstehende relative Geschwindigkeit Av zwischen Partikeln kann ZusammenstBBe ver-

ursachen. Die StoRfrequenz zwischen Partikeln mit StoBradius rgy und rs' ist dann:

RK(rs,rs') = e(rs,rs')ﬂ Av (rs+rs')2 n(rs)n(rs')drs drs' 27

wo € die Einfangwirksamkeit ist, Unter der Annahme, daB Partikeln gradlinig sinken,

ist € = 1,

Betrachtet man ein System von zwei Partikeln mit relativer Sinkgeschwindigkeit Av
aus dem Ruhesystem des schnelleren (im folgenden mit einem Strich bezeichnet),
dann folgt die langsamere Partikel mehr oder weniger der nun relativen Strémung
des Trigergases um die ruhende Partikel. Allgemein kann man sagen, da8 die Strom-
linien sich um die ruhende Partikel biegen, so daR die Wahrscheinlichkeit eines
Zusammenstofes mit der der Str8mung folgenden Partikel kleiner als bei gradliniger

Strdmung ist. Das heift € < 1.

Fiir Kn << | und Re < ] ist die Strdmung in der N#he einer Partikel viskos und kann
fir kugelfdrmige Partikeln ausgerechnet werden. In weiterer Entfernung gilt vis-
kose StrSmung nicht mehr. Allgemein wird aber in der Literatur angenommen, daR

der Fehler klein ist, wenn man auch fiir gréfere Entfernung viskose Strdmung an-
nimmt, da die wichtigen Prozesse der Impaktion und Interzeption hauptsidchlich

durch das Str8mungsbild in unmittelbarer Ndhe der Partikel beeinfluSit werden.

Fir Kn ¥ 1 bediirften solche Rechnungen einer Slip-Flow-Korrektur, Sieht man aber
von dieser ab, so ist fiir kugelfSrmige Partikeln in diesem Bereich € verschwindend
klein / 41 7. Dieses Ergebnis kann sich nicht wesentlich durch die Hinzufiigung

der Slip~Flow~Korrektur #ndern.

Die hier betrachteten Partikeln sind nicht kugelf8rmig, sondern vielmehr sehr
pordse, verzweigte Kettengebilde. Da nun die Leerstellen des Partikels von der
GrdRenordnung der mittleren freien Weglinge des Trigergases sind, kann man nicht
von Strdmung durch die Leerstellen sprechen. Trotzdem wird durch diese Leerstellen
wahrscheinlich die Strémung um die Partikel so beeintrichtigt, daB sie wesentlich

von der Strdmung um eine Kugel abweicht. Weitere Abweichungen werden durch die
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Brown'sche Rotation verursacht, Es ist aber zu erwarten, daB jegliche Abweichung

von einer Kugelstrdmung € erh8ht. Da r_ im Sinne eines mittleren StoBradius defi-

s
niert ist, und dieser nicht unbedingt das Kollisionsverhalten bei gerichteter
Strdmung erfaBt, ist sogar ein Verhdltnis € > | nicht ausgeschlossen., Auf jeden

Fall sind keine gemessenen Werte fiir € bekannt.

Man kann aber argumentieren, daR flir unser System die kinematische Koagulation
der Brown'schen Koagulation gegeniiber eine untergeordnete Rolle spielt. Definiert

man K (r ¢') so, daB mit Gl., (27) die StoBRfrequenz fiir kinematische Koagulation

RK(rs,rs')drs dr; = €Ky (rs,rs') n(rs) n(rs') drsdrs'
ist, dann ist

RK(re,re') = f2 K, (re,re') n(re) n(re') dre dre'

und es genligt, £2 Ky (re,re') mit K(re,re'), der StoBratenkonstante fiir Brown'sche

Koagulation zu vergleichen.
Aus den Gl. (26) und (7) folgt, unter Vernachlissigung der Knudsen-Weber-Korrektur,

vy « 2K £ 1 1 '
Krerre) = i g Gt 7)) (ger, ") (28)

20£2 | 2

205 | 2or, 7] (e o, ) @9

fZKK(re,re') s £

Es seil r, = Yre', der Radius der kleineren Partikel., Dann folgt

2
K(re’re') = ng % (2$Y) (30)

2
fZKK(re,re') = € _z_g_%g;_ (1+7) 2 (1=Y2) re'4 (31)

und fiir UOZ—Partikeln bei Raumtemperatur
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K(rg,r,") 2 6.0 - 10710 é-cmS/sec (32)
2 < 7 €f2 4 3
f KK(re,re') = 6.2 ° 10 = re' em”/sec (33)

ist € f = 1, dann folgt, daB

r2' 2 0,56 y sein muB, damit die maximale kinematische Koagulationsrate mindestens

so groR ist, wie die minimale Brown'sche Koagulationsrate.

L4B8t man € = | und nimmt den fiir TUNA anwendbaren Wert f = 8,2, dann ist der

Radius, bei dem kinematische Koagulation anfiéngt, eine Rolle zu spielen:

re' 2 0.33 um

Es ist zu beachten, daB die Brown'sche Koagulationsrate bei Vernachldssigung der
Knudsen-Weber-Korrektur partikelgrBfRenunabhdngig ist, minimal flir gleichgroBe
Partikeln (Y = 1) ist und rasch zunimmt, wenn Yy + O geht, Die kinematische Koagu-
lationsrate ist dahingegen von der vierten Potenz des Radius der griBeren Partikel
abhidngig und ist maximal fiir Partikeln, von denen eine den doppelten Radius der
anderen hat., Da sie rasch mit wachsendem Radius re' zunimmt, spielt die kinemati-
sche Koagulation fiir UOZ-Partikéln mit re' > 1 u die dberwiegende Rolle, solange

€ = | angenommen werden kann, Da die gemessenen Radien der TUNA-Versuche unter
diesem Wert liegen, wird fiir das Modell die kinematische Koagulation nicht berilick-

sichtigt.,

4,3,3, Die Koagulationskonstante

Schlieflich sei noch der Zusammenhang zwischen der oben verwendeten StoBSratenkon-

stante K(m,m') und der sogenannten Koagulationskonstante hergestellt.

Es sei Cp(t) die Partikelzahlkonzentration als Funktion der Zeit. Dann ist

[ ]

Cp(t) = f n{(m) dm
[+
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und aus Gl, (18) folgt

d c_(t) = /2
—_3%——_ = ] K(m-m',m') n(m-m') n(m') dm' dm
o o
- [ n(m) dm f K(m,m') n(m') dm' (34)
o o

Li8t man im ersten Glied auf der rechten Seite m' von O bis m durchlaufen, dann
wird jeder Zusammenstof zweimal gezihlt. Man kann also die obere Grenze von m/2
auf m erhdhen, wenn man das Integral durch zwei dividiert. Dann kann man aber
auch gleich diese obere Grenze durch « ersetzen, wenn man fiir m'> m

n(m=m') = 0 definiert.

Gl. (34) lautet nun

d C_(t) i >
_.:ﬁ}___ -3 J J K(m=m',m') n(m~m') n(m') dm' dm
oo
- I I K(m,m') n(m) n(m') dm' dm
o’o
- - f [ K(m,m') n(m) n(m') dm' dm (35)
oo
oder
d C_(t)
P~ .-lge?
dt 7 K¢ (8 (36)
wobei 0 oo
K = —l—2 [ I K(m,m') n(m) n(m') dm' dm ist, (37)
C

p 0o
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K ist durch die zeitliche Anderung von n(m) zeitabhingig. Unter bestimmten Voraus-
setzungen kann aber K, trotz der zeitlichen Entwicklung von n(m), zeitunabhingig

sein.

Es sei z.B, n(m) "self-preserving' im Sinne von Friedlander 17%2;7. Wdhlt man

die dimensionslos gemachten Variablen

Cc_(t)

2
’p_‘cp ©) )

T E (

C(t)m
c- _L_
M

m

1
) j mn (m) dm
o

g
Pt
t
=
H

anstelle von t und m, dann kann man aus dimensionsanalytischen Griinden immer

02

n(m,t) = @ (1) (38)

schreiben. n(m,t) ist "self-preserving', wenn

1im  (g,T) =Y () ,

t -+ o

d.h., wenn die zeitliche Ver#nderung von der Form von n(m,t) nur implizit {ber

die Zeitabhdngigkeit von p gegeben ist. Gl, (38) ist dann

C 2
n(m,t) = - ¥ (0) (39)

Setzt man diese in Gl., (37) ein und vernachlidssigt man die Knudsen-Weber-Korrektur,

so wird - o
= 1 2T § | oL1/3 1/3
K=t7% « ”(1/3" a7y G e
p o’o 4 C
c 2 c 2
Py oy MM g ar
M M cC C

PP
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oder o 0o

— kT £ I I 1/3 . _,1/3 ,
X = TEOU o @ e o e war o

= konstant,

Es gibt einige Hinweise in der Literatur, daf Aerosol-Systeme mit der Zeit eine
"self-preserving" CGrdBenverteilung der Partikel annéhernd aufweisen. Die erste
Arbeit ist hier die von Swift und Friedlander 1?%3;7, die solch eine Verteilung

fiir ein Hydrosol nachweisen.

Wieder unter der Vernachldssigung der Knudsen-Weber-Korrektur und unter der wei=-
teren Voraussetzung, daB n(m,t) log-normal verteilt ist und bleibt, kann man K

als Funktion der Varianz 0 der Verteilung ausrechnen.

. - 2
Es sei (lnre lnrg)

20
n(m) dm = 75%”5 e d 1n r, 41)

wo rg der Medianwert von r, ist.

Dann ist
2

=2kl )9 (42)

n K

und die Brown'sche Koagulation wird beschrieben durch

dC 2

Diese Gleichung ist aber noch nicht integrierbar, weil 0 eine unbekannte Funktion
der Zeit ist. Ist allerdings O sehr klein (n#herungsweise monodisperse Vertei-
lung), so ist e02 vernachldssigbar gegeniiber 1 und Gl. (43) stellt die Smoluchowski'
sche Gleichung fiir monodisperse Aerosole dar, wie sie in Kapitel 3.2, verwendet

worden 1ist.
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4.4, Die vollstdndige Modellgleichung

Die vollstdndige Modellgleichung gibt den EinfluB der einzelnen oben behandelten

Prozesse auf die Zeitabhi#ngigkeit der PartikelgrdBenverteilung wieder. Sie lautet:

]
—ES%%LEL = - (aD(re) *ag(r,) + uT(te)) n (r,,t)
re :
vz
+ f K(¥ rz -re'3, re') n(9r2 -re'3,t) n(re',t)
o
2
r, o
r
(rz -re'3)%
o0
- n(re,t) J K(re,re') n(re',t) dre' (48)
OR
mit
_ KT B(re) “p
(g = S =
A
o (r) = %1 re3 g B(r)) VE
omn’y | X8 4 2,48 K
o, (r ) = ( ) ( )
€ P ‘+3Kn 1+2 E + 4,96 K
T-T
. w |l AT
T8, B ) ¥

K (Yr 3 ') = 47 kT f (B(?4 -z, ) + B(r )
y (yrz-re'3 +r '

1

=b/K
K6T N r, e n)

B(re') = (1 + A Kn + Q Kn
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Hier sind

Ay, Ag, AT die jeweiligen Abscheideflidchen, die fiir die Diffusion, Sedimentation

und Thermophorese in Frage kommen.

Mit Gl, (44) ist die Partikelzahlkonzentration

©0

CP(t) = o[ n(re,t) dr,

und die Partikelmassenkonzentration

©0

o) = [0 £ ner,0) ar,

o}

Gl. (44) ist als das Rechenprogramm PARDISEKO III 1?24;7 programmiert., Vergleiche
von Rechnungen mit Versuchsergebnissen werden in Abschnitt 4,.5. wiedergegeben,

Die Gleichung braucht folgende, in drei Rubriken untergliedbare Eingabedaten:

=~ Geometrische Parameter

V - Volumen des Kessels

Ay - Diffusionsabscheidefléche

A - Sedimentationsabscheidefliche
Ap - Thermophoreseabscheidefliche

- Mefdaten

Cp(o) = Partikelzahlkonzentration zum Zeitpunkt t = O

g = Varianz der PartikelgrSBenverteilung zum Zeitpunkt
t = 0 (falls lognormal)

e - Medianwert der PartikelgrBBenverteilung zum Zeitpunkt
t = 0 (falls lognormal)

-~ Temperatur des Trigergases
W - Temperatur der Wand

= Modellparameter

f - Kollisions-Formfaktor
¢ ~ dynamischer Formfaktor
6D - mittlere Diffusionsgrenzschichtdicke

GT - mittlere thermische Grenzschichtdicke
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4.5. Vergleich von Modellrechnungen mit experimentellen Ergebnissen

Abb. 6 gibt den gemessenen Zeitverlauf der Partikelkonzentration bei Raumtempe-
ratur fiir 11 verschiedene Versuche wieder. Bemerkenswert sind insbesondere zwei

Tatsachen:

1. Die Streuung der Kurven ist recht gering. Hieraus kann man auf ein stabiles
Aerosolsystem schlieBen, das gut reproduziert werden kann., Obwohl die
Streuung der durch den Stof8strom erzeugten Anfangs-PartikelgrdBenverteilungen
wahrscheinlich signifikant ist, weichen die einzelnen Abnahmekurven der Kon-

zentration wenig voneinander ab.

2, Die Kurven haben bis auf den sehr scharfen Knick in dem Bereich zwischen ein
bis zw81lf Stunden wenig Struktur. Der Knick aber 148t sich leicht qualitativ
erklédren,

Integriert man Gl, (44) tiber r_, dann folgt:

e’
ac, o Lo o
Tt"(an*“s)cp"z"(cp | (45)
WO At
o0
ay = a (re) n(re) dr, / J n (re) dfe
o . o
[+ ]
a = o[ ag (re) n(re) dr, / J n (re) dr,

(o]

Fiir 14dngere Zeiten ist der Durchschnittsradius bei den TUNA~Versuchen ungefdhr
0.2 ym, Fiir Partikeln dieser GrdBe spielt aber die Diffusion keine Rolle mehr,
Andererseits 148t sich EQ dann ungef8hr, unter Vernachli#ssigung der Schiefheit

der Verteilung, bestimmen,

Aus Gl. (42) folgt, daB wenigstens zum Zeitpunkt t = O



o2

ol
[
!

f
” (1 + ¢

)
m 5, ¢ 10_9 cm3/sec

(K wird im weiteren noch ausfiihrlich behandelt., Hier wurde angenommen, daf
f =8,2,K=3,506=0,4 -die fiir die TUNA-Versuche gefundenen Werte.)

Die Neigung der Kurven in Abb, 6 ist daher qualitativ durch

dc _
EEB%-s.~1o6-5.'|o C (46)

OI—-

p

gegeben,

Bei Anfangskonzentrationen von 106 cm“3 iberwiegt das zweite Glied auf der rech-

ten Seite von Gl. (46) und

l—-EEB-% -5, ° 10-3 sec-] 47)
Cp dt *

Nach 60 Stunden ist die Konzentration im TUNA ungef#hr 103 P/cm3. Fiir diesen
Wert sind die beiden rechten Glieder von Gl. (46) gleich groB und

-1

4 —IO-5 sec (48)

:LL}Q-
24 IKe)

1
C
P

Aus Gl. (46,47,48) wird also deutlich, daB sich fiir anfangs hohe Partikelkonzen-
trationen diese Partikelkonzentration schnell mit der Zeit verringert und sich
bei ungefdhr 60 Stunden asymptotisch einer sehr viel geringeren konstanten Ab-
nahmerate angenihert hat. Dabei ist das Anfangsverhalten hauptsdchlich durch die
Koagulation bestimmt, das asymptotische Verhalten durch die Sedimentation. Diese
beiden Abnahmeprozesse konkurrieren bei einer Partikelkonzentration von unge-

fihr 103 cm—3.

Man mdge beachten, daB der quantitative Verlauf von Cp(t) nicht durch Gl. (46)
gegeben ist. Gl. (46) vernachlidssigt das bedeutende Wachstum der Partikel in dem

Bereich zwischen 10 und 60 Stunden, wo die partikelgrdfenabhidngige Sedimentation
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eine Rolle spielt. Ferner wird a priori eine Langzeit-Partikelgréfie von 0.2 um
angenommen, Tatsdchlich wird aber ein vollstindiges Rechenprogramm gerade des-

wegen bendtigt, um diese Partikelgrdfe zu bestimmen,

Abb, 10 gibt den gemessenen Zeitverlauf der Massenkonzentration im TUNA wieder,
Abgesehen von der anfidnglichen Steigung aller drei Kurven, die mdglicherweise
auf meBtechnischen Griinden beruht, zeigen diese Kurven keine Struktur, Sie las-
sen sich, #hnlich wie die Partikelkonzentrationskurven, qualitativ leicht erkli-

ren, Integriert man Gl. (44) tliber m(re)dre, dann folgt

dCM —m , — m
E‘:—_=—(%+a2 )CM

wo 3" der Durchschnitt von o Uber der Massenverteilung ist.,

- m , —m
O + O

Fir kleine Partikeln liberwiegt Eg , fir gréRere E;m, so daB sich o s

anndhernd mit der Zeit konstant verhilt,

Der Vergleich des mathematischen Modells mit Versuchsergebnissen ist natiirlich
um so kritischer, je strukturreicher die experimentelle Kurve ist., Aus diesem
Grunde wurde so vorgegangen, daf eine Anpassung der Modell-Parameter anhand der
Partikelkonzentrationskurven (Abb. 6) vorgenommen wurde. Obwohl, wie oben ge-
zeigt, allein die qualitative Dynamik des Systems schon ausreicht, um die
Struktur dieser Kurven zu erkldren, wurden sie als Grundlage fiir die Anpassung
der Parameter gewdhlt. Hierbei stellt sich heraus, daR die Variation einiger
Parameter zu denselben Anpassungen filhren kann, so daf eine Unsicherheit in der
Wahl der Parameter bleibt. Ein Vertrauen in die so festgelegten Parameter muB
sich daher auf die Fihigkeit des Modells, andere Versuchsergebnisse wiederzuge-

ben, stiitzen.

Im folgenden soll die Wahl der von den Messungen nicht eindeutig festgelegten

Parametern, cp(o), g, ¢, £, K, GD, ST’ besprochen werden. Ferner werden die

8
Ergebnisse der Rechnung mit diesen Paramtern diskutiert.

4.5,1, Die MeBRdaten

Direkt nach Explosion des UO,~Stabes ist die Partikelkonzentration im TUNA-Kessel
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so hoch, daB die zur Verfligung stehenden MeRger#te nicht ausreichen, um diese zu
messen. Bereits nach 90 sec ist die Konzentration < 10’ cm 3 und wird damit meRbar,
Da auch nach dieser Zeit das System sich homogenisiert hat, wurde diese Zeit
als der Anfangspunkt (t = 0) fiir die Modellrechnungen genommen, Messungen von Cpo
fiir die elf abgebildeten Versuche (Abb. 6) wurden nicht genau zum selben Zeitpunkt ge-
macht, sondern der Mefzeitpunkt streute zwischen 0,5 und 1,5 Minuten. In diesem

Bereich schwanken die Werte fiir C zwischen 106 cm-3 und 107 (:m_3 mit einem

Durchschnittswert von ungefdhr 3,5 °* IO6 cm_3 fiir eine Durchschnittszeit von

0.8 min, Zwei Messungen gaben einen Wert um 107 c:m_3 nach 1 und 1,5 Minuten.

Messungen der Gr¥Renverteilungsparameter rg und 0 weisen #hnliche Streuungen auf,
Diese sind in Abb, 19 illustriert, in der Messungen von 2rg iiber die ersten 5 Stun-
den aufgetragen sind. Da man aber von der Physik glatte Kurven erwarten darf, kann
mann allein aus dieser Kurve eine Ungenauigkeit der r, Messungen von * 0.1 um ab-

lesen. Der Anfangsmefwert fiir r, kann daher in dem Bereich
0,05 ym $ rg £0,15 m
liegen.

Ahnliche Uberlegungen zu dem Anfangswert fiir 0 ergeben den Bereich

0,43 <

g £ 0,76.
Man beachte, daR diese Verteilungsparameter nicht die des in Abschnitt 3.4. als

primidr bezeichneten Aerosols sind.

In diesen Uberlegungen ist noch nicht beriicksichtigt, daR die elektronemmikrosko-
pische Auswertung (Abschnitt 3.4.) eigentlich nicht den, von dem Modell bendtigten
masseniquivalenten Radius r, bestimmt, sondern den Radius einer dquivalenten Pro-
jektionsfldche., Eine eindeutige Beziehung ist zwischen diesen beiden Gréfen nicht
gegeben, Da sich ldngere Ketten aber wahrscheinlich eher 1dngs als senkrecht auf
der Folie abscheiden, ist anzunehmen, daB der gemessene Wert fiir r, gréfer als

der tatsidchliche ist,
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4.5,2, Die Modell-Parameter

Die Dicke GD der Diffusionsgrenzschicht wurde nicht gemessen. Da auch die theore-
tischen Abschitzungen fiir GD sehr schwanken, wurde GD 80 bestimmt, daR das ge-
messene Abscheideverhdltnis zwischen der abgeschiedenen Masse an den Winden und
der auf dem Boden von dem Modell wiedergegeben wird. Dieses Verhiltnis ist unge-
fahr

Diffundierte Masse pro Flicheneinheit
Sedimentierte Masse pro Flichenelnheit

0,02

und bedingt den Wert GD = 0,0l cm,

Die Dicke GT der thermischen Grenzschicht wurde auch nicht gemessen, kann aber
auf folgende Art eindeutig festgelegt werden. Da sie keine Rolle bei Raumtempe-
ratur-Versuchen spielt, wurden alle iibrigen Parameter fiir diese Versuche fest-
gelegt. GT wurde dann durch Anpassung des Modells an einem Versuch bei Innen-
heizung bestimmt und durch Modellrechnungen fiir verschiedene Temperaturen der
Innenheizung bestitigt. Als Anpassungskurve wurde die fiir eine Innenheizungs-
temperatur von 60°C gewdhlt. Bei dieser Temperatur ist die durchschnittliche
Gastemperatur im TUNA-Kessel 21°c. Der Anpassungswert der thermischen Grenz-

schicht ergab sich als

GT = 0,32 em ,

Weniger eindeutig ist die Bestimmung von f und K. Aus elektronenmikroskopischen
Abbildungen der Aerosolpartikeln lassen sich Werte bis f = 10 schitzen. Unter
der Annahme, daR die geometrische Deutung von f (Abschnitt 4.3.1,) zutrifft,

konnte f meBtechnisch, unter allerdings erheblichem Aufwand ermittelt werden,

Wie bereits in Abschnitt 4,1, erwdhnt, ist auch k mefbar. Insbesondere weisen
die Arbeiten von St8ber et al. 17&4;7 und Wajsfelner et al. 1755;7 darauf hin,
daB x erheblich von | abweichen kann. So stellt StSber an Ketten von 0,5 um
Durchmesser Latexkugeln das Verhiltnis

]
K = 0,862 ¢ z3

z = Anzahl der Latexkugeln
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fest. Gemessen wurde fiir 2 £ z S 8, LiRt sich diese Formel auf groBere Werte von
z extrapolieren, dann ist fiir z = 20, K = 2,34, PFir eifdrmige Ellipsoide mit
Axenverhdltnis 20 (unter Vernachlissigung der Knudsen-Weber-Korrektur) ist der
theoretische Wert fiir Querstrdmung 17?6_7 K = 2,13, Eine Ubertragung dieser MeB-
ergebnisse auf die viel komplizierteren UO,-Aggregate scheint aber nicht méglich.
Fiir U0, selbst sind keine Messungen bekannt, f und K wurden daher benutzt, die
Rechnungen an die gemessenen Kurven fiir Cp(t) anzupassen. Dabei ergaben sich
die Werte

f =8,2

K= 3,5

wie im nidchsten Abschnitt erliutert wird.

4,5.3, Anpassung des Modells

Die Empfindlichkeit des Modells auf Variation der oben behandelten Parameter ist
so groB, daB allein die Ungenauigkeit der MeRdaten eine zu breite Streuung des
errechneten Verlaufs von Cp(t) hervorruft, um eine eindeutige Bestdtigung des
Modells zu erlauben. Es trifft sich daher besonders giinstig, daB fiir f = K = |,
also das Kugelmodell, auch die glinstigste, innerhalb der Mefgenauigkeit erlaubte,

Wahl der Werte fiir Cp(o), 0, r_ eine gerechnete Kurve fiir Cp(t) bedingt, deren

g
asymptotischer Verlauf unter dem der experimentellen Kurvenliegt.

Parameter-Variationsrechnungen von Keller 1TZ6;7 mit PARDISEKO I zeigten folgende

Abhdngigkeit:
Eine Erh&hung von bedingt filir die geigung der asymptoti~-
schen Cp—Kurve elne
Cp(o) Erhdhung
rg Erhdhung
o] ErhShung
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Die innerhalb der MeBgenauigkeit erlaubten kleinsten Werte fiir Cp(o), rg und ©

ergeben also eine Cp—Kurve, die fiir lange Zeit zu steil abfidllt.

Unter diesen Umstinden scheint es vertretbar, die kleinsten noch denkbar erlaub-
ten Werte der Mefidaten zu nehmen, auch wenn diese auBerhalb der oben geschidtzten
MeRgrenzen liegen., Die genaue Anpassung des Modells geschieht dann iiber die noch
zur Verfligung stehenden Modellparameter f und K. Die Gliltigkeit des so festge-
legten Modells muf durch den Vergleich mit anderen Experimenten gepriift werden.
Fiir Cp(o) wurde der Wert 5 ° 10 cm_3 gewdhlt, Diese Wahl ist etwas willkiirlich,
dadurch, daB die MeBwerte fiir Cp(o),wie in Abschnitt 4.5.1, angedeutet, erheb-
lich variieren. Man kann aber erwarten, daB diese Willkiir zum Teil dadurch wie-
der aufgehoben wird, daf eine Verschiebung des Wertes von Cp(o) eine entgegen-
gesetzte Verschiebung der Werte fiir rg und 0 mit sich bringt, da alle drei Para-
meter iiber den Zwang, die gemessene Anfangsmassenkonzentration (Abb. 10) wie-

derzugeben, gekoppelt sind.

Fir 0 wurde der Wert 0,4 als #uBerster Grenzwert fiir ein noch polydisperses Aero-
sol angenommen. Um dann auf die richtige Anfangsmassenkonzentration zu kommen,
mufite rg = 0,02 Um gewdhlt werden, ein Wert, der auBerhalb der Schwankungsbreite
fiir L liegt., Siehe aber hierzu das Argument am Ende von Abschnitt 4.5.1,

Mit den so festgelegten Werten fiir Cp(o), r und 6 und mit £ = K = 1, liegt die

gerechnete Kurve fiir Cp(t) so, dafi der Kurzgeitabfall zu langsam, der Langzeit-
abfall zu steil im Vergleich zu der gemessenen Kurve ist (Abb. 34, Kurve II).

Es stellt sich heraus, daR Ver#nderungen von f den asympototischen Verlauf der
C,~Kurve nur geringfligig verindern, so daB man K und f als quasi unabhidngige
Parameter betrachten kann. Eine Erhdhung von X fiihrt dann zu einer Verlang8amung
des asymptotischen Abfalls der Cp-Kurve, eine Erhdhung von £ zu einem erhdhten
Kurzzeitabfall dieser Kurve. Durch eine Anpassung erst von K, dann von f, konnte

eine Ubereinstimmung der gerechneten und gemessenen Cp-Kurven erreicht werden,

4.5.4, Modellrechnungen

Die aus den so festgelegten Werten der MeBdaten und Modellparameter errechnete
Partikelzahl-Konzentrationskurve fiir den TUNA-Kessel ist in Abb. 34, Kurve I,

wiedergegeben. Sie wird im weiteren als das optimierte Modell bezeichnet. Kurve II
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gibt den Verlauf fiir das Kugelmodell (f = k = 1) wieder. Um die Abhingigkeit des
Modells von f und K noch deutlicher zu machen, sind die Kurven fiir £ = 1 und

kK = 3.5 (Kurve III) und f = 8,2 und K = | (Kurve IV) auch aufgetragen.

Die beiden durchgezogenen Kurven geben die Begrenzung der experimentellen Kurven-

schar von Abb, 10 wieder.

Abb, 35 zeigt den EinfluB der Breite der Anfangsgrdfenverteilung auf den Verlauf
der Partikelkonzentration mit der Zeit, Hier sollen die durchgezogenen Kurven
wiederum die Begrenzung der experimentellen Kurvenschar wiedergeben, Kurve I ist
identisch mit Kurve I, Abb. 34, und gibt die auf die TUNA-Experimente optimierte
Modellrechnung wieder.

Kurve V gibt das Resultat derselben Rechnung, aber mit einer Anfangsgrdfenver-

teilungsbreite von 0 = 0,8, das andere Extrem der Streuung von O wieder.

Abb, 36 zeigt die gerechnete Massenkonzentration im TUNA-Kessel. Kurve I gibt
die Rechnung des optimierten Modells, Kurve V die fiir das Modell mit ¢ = 0.8.
Die durchgezogene Kurve gibt ein experimentelles Ergebnis der fluorometrischen
MeBmethode wieder. Die "Fehlerbalken'" deuten den Verlauf von zwei MeBkurven an,

die mit der Aktivierungsanalyse gemessen wurden.

Abb, 37 gibt die Resultate der Messungen (durchgezogen) und Rechnungen (ge-
strichelt) fiir verschiedene Gastemperaturen wieder. Die angegebenen Temperaturen
entsprechen der Gastemperatur, wihrend die in Abbildung 27 angegebenen Tempera-
turen den Referenzwerten der Temperatur der Innenheizung (siehe Kap. 3.6.1.)
entsprechen., Die einander entsprechenden Temperaturen sind noch einmal in folgen-

der Tabelle zusammengestellt.

Tabelle 3 Vergleich von Referenztemperatur und Gastemperatur

Temperatur der Innenheizung Gastemperatur
400°¢ 79°%¢C
200°¢C 39°¢
100°¢c 25°C
60°C 21°¢
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Der Wert GT = 0,32 cm wurde an der Kurve fiir 21°C angepaBt. Alle weiteren Kurven
wurden mit diesem Wert und dem optimierten Modell gerechnet.

Dabei wurde die Wandtemperatur jeweils als die Raumtemperatur (18°C) angenommen.
Die in der Abb. 37 mit I und II bezeichneten, gestrichelt eingetragenen, gerechne-
ten Kurven geben eine Variation der Wandtemperatur wieder. Fiir Kurve I wurde die

Wandtemperatuy mit 18°C, fiir Kurve II mit 19°¢ angenommen.,

Abb. 38 gibt den Massenkonzentrationsverlauf derselben Versuche wieder.

Abb. 39 und 40 geben Messungen und Rechnungen der Teilchenzahl- und Massenkonzen-
trationen als Funktion der Zeit filir die Aerosolerzeugungskammer wieder. Fiir die
Rechnungen wurde das optimierte Modell mit entsprechenden geoemtrischen Parametern
benutzt. Die Anfangskonzentration wurde um das Volumenverhdltnis TUNA-Kessel/Aero-
solerzeugungskammer erhdht. Dabei wird davon ausgegangen, daf die Anfangsvertei-
lungsparameter fiir TUNA und Aerosolerzeugungskammer die gleichen sind. Dies ist
nicht generell der Fall, da der Anfangszeitpunkt per definitionem auf den Zeit-
punkt gelegt wird, zu dem das System homogen verteilt ist, dieser Zeitpunkt aber

wiederum von den Dimensionen des Systems abhingt.

Um unser Vorgehen zu rechtfertigen, wird folgende Uberlegung angestellt:

Die Konstruktion von TUNA plus Aerosolerzeugungskammer ist so, daB fiir TUNA-Ver-
suche das Aerosol sich erst in der Kammer homogenisiert, dann den groBen TUNA-
Kessel durchwilzt. Die Verdiinnung des Aerosols durch Eintritt in den Hauptkessel
bewirkt eine Verlangsamung der Koagulation und damit eine Verlangsamung der Ver-
teilungsinderung. Ferner folgt aus Gl. (46), da8 %— - El—-% %-K t zum Anfangs-
zeitpunkt ist, P po

Hieraus folgt, daB die Halbwertszeit zu diesem Zeitpunkt

X 10 sec ist.

2 K¢

Diese Zeit ist aber lang im Vergleich zu der abgeschitzten Umwdlzzeit im TUNA-

Hauptkessel,

In Abb. 41 sind die fiir TUNA gerechneten Verteilungsparameter rg und 0 und der
Durchschnittsradius ?; aufgetragen. Sie sind definiert durch
(o] L+

in r, = J in r, n(re) dre / j n(re) dre

o o
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0% = oj‘lnz(re/rg) n(re) dr_ /OJ n(re) dr_
?; = of r, n(re) dre /of n(re) dr,

Schliefllich zeigt Abb., 42 den Zeitverlauf der fiir TUNA gerechneten Koagulations-

=10

konstante, K. Sie f#llt von einem Anfangswert von 54.7 * 10 cm3/sec in einer

halben Stunde auf den gemessenen, in Abschnitt 3.2.1. behandelten Wert

18,9 - 10—10 cm3/sec und sinkt dann sehr langsam auf den Wert 11.4 °* 10-lo cm3/sec
nach 120 Stunden ab, Dieses bedeutet, daR flir die Koagulation alleine (also den
bei weitem dominierenden ProzeB8 im Anfangsbereich) das Aerosol sich nach einer

halben Stunde wie ein monodisperses Aerosol verhilt.

Damit wird auch der Verlauf von C;] erklidrt, der in Abb, 7 gezeigt ist.

Fiir Zeiten gr&fer als 1 Stunde weicht die gemessene Kurve von einer Geraden ab,

weil Abscheideprozesse zu diesem Zeitpunkt anfangen, eine Rolle zu spielen. Der

gerade Verlauf fiir Zeiten geringer als 0.5 Stunden ist vermutlich auf meBtechni-

sche Unsicherheiten zuriickzufiihren,

4.6, Zusammenfassung zu den Modelluntersuchungen

Geht man davon aus, daR das in Abschnitt 4,1, bis 4.5. dargestellte Modell die
physikalischen Prozesse im Simulationskessel genligend genau erfaft, so bedarf eine
Voraussage des Aerosolverhaltens in solch einem Kessel der eindeutigen Festle-
gung der in Abschnitt 4.4, aufgereihten Eingabedaten. Unter diesen sind die Para-
meter Cp(o), o, Ty GD’ GT’ f, K mit bestimmten Unsicherheiten behaftet.

Die AnfangsgrbBenverteilung, die durch die GroBen Cp(o), g, rg der logarithmi-

schen Normalverteilung

n?(r /r)
e g
Cp(o) - .___.2._0____.
n(re) dre = yorg e dIn T

festgelegt ist, geht mit groRer Empfindlichkeit in das Modell ein 1?46;7.
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Thre Parameter leiten sich jedoch primir aus der St8rfallanalyse ab, Die bei den
TUNA-Experimenten verwendete Stofstromtechnik kann nur niherungsweise die stdr-

fallabhidngigen Aerosolerzeugungsparameter simulieren.

Da als Anfangszeitpunkt die Zeit zugrundegelegt ist, zu der das System homogen
vermischt ist, hingen die Anfangsverteilungsparameter unter Umst#nden auch noch
von den Ausmaflen des Containments ab, Hierzu steht noch eine Klirung aus. Da je-
doch das Modell sowohl die Ergebnigse in TUNA wie auch die der sehr viel kleine-
ren Aerosolerzeugungskammer richtig wiedergibt, kann hier eine nur geringfiigige

Abhingigkeit vermutet werden.

In der Behandlung der Modellannahmen (Abschnitt 4.1.) wurde plausibel gemacht,

daB man auf eine genaue Kenntnis der Str8mungsverhiltnisse im Innern des Kessels
verzichten kann, obwohl die Parameter 6D und GT doch in gewisser Weise von diesen
abhdngen. Nun konnte aber GD genligend genau am TUNA-Kessel angepaft werden, um
auch das Aerosolverhalten in der Aerosolerzeugungskammer wiederzugeben. Das deu-
tet auf Unempfindlichkeit gegenliber Strdmungsverh#ltnissen hin. In gleicher Wei-
se genligte ein konstantes GT’ um sdmtliche Temperaturversuche mit sicherlich
unterschiedlichen Strdmungsverhdltnissen genligend genau wiederzugeben. Zu beachten
sei, daB sowohl GD wie GT {iber sdmtliche Abscheideflichen gemittelt sind. Inwie-
weit sich die hier festgelegten Werte fiir GD und GT auf reelle Containments {iber-
tragen lassen, ist eine offene Frage und hingt von den dort herrschenden Strémungs-

verhdltnissen ab.

Aufer den containmentabhingigen Strémungsparametern GD und 6p gehen die von der
Partikelstruktur abhingigen Parameter f und Kk empfindlich in das Modell ein. f und
K wurden flir reine UO,-Partikel durch Vergleich mit den Versuchsergebnissen in

TUNA und in der Aerosolerzeugungskammer modelltheoretisch festgelegt. Inwieweit

fiilr die im St8rfall zu erwartenden Mischaerosole (Brennstoff, Spaltprodukt, Natrium)
andere Werte flir f und k gelten, ist offen. Eine konservative Abschdtzung, wie

sie in Kurve III der Abb. 34 vorgestellt wurde, ist physikalisch unwahrschein-

lich.
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5. Zusammenfassung und Diskussion

Die in diesem Bericht dargestellten Ergebnisse des "Aerosolprogramms' beziehen
sich auf die bis Ende 1973 durchgefiihrten experimentellen und modelltheoretischen
Untersuchungen zum Aerosolverhalten in Containments von schnellen natriumgekiihlten
Reaktoren (SNR). Von den in ZT&Z;7 n3her erliuterten mbglichen Aerosolquellen im
hypothetischen St#8rfall des SNR stand dabei das primir als Folge eines Bethe-
Tait-St8rfalls (oder eines vergleichbaren mit Kernbrennstoff-Verdampfung verbun-
denen St8rfalls) erzeugte und zundchst in das innere Containment des SNR freige-
setzte Aerosol im Vordergrund der Untevsuchungen. Um die Ergebnisse bewerten und
damit eine Aussage zum Stand der Kenntnis iiber die Aktivitdtsfreisetzung im St8r-

fall des SNR machen zu kdnnen, miissen zwei Probleme unterschieden werden, nimlich

- die modelltheoretische Deutung der experimentellen Ergebnisse und der Grad

der Ubereinstimmung zwischen Modellrechnung und Experiment sowie

- die Anwendung der gewonnenen Ergebnisse auf reale SNR-Containments mit der
damit verbundenen Extrapolation auf grdBere Volumina und andere Randbe-

dingungen.

Uber den ersten Punkt ist in Abschnitt 4 ausfiihrlich berichtet worden. Wihrend
1969 beim ersten internationalen Seminar iiber das Aerosolverhalten in geschlosse-
nen Systemen / 48 7/ noch sehr qualitative Aussagen iiber die relevanten Aerosol-
prozesse gemacht wurden, kann heute festgestellt werden, daB die wesentlichen
Aerosolprozesse, die die Abnahme der Aerosolkonzentration mit der Zeit bedingen,
identifiziert worden sind. Es sind dies die Koagulation, die Sedimentation, die
Diffusion und die Thermophorese. Um diese Prozesse modelltheoretisch beschreiben
und ihren EinfluB auf das Aerosolsystem quantitativ angeben zu kdnnen, ist die
Kenntnis einer Reihe von Aerosolparametern notwendig, die iiberwiegend der Messung
zugdnglich sind oder aus aerosolphysikalischen Uberlegungen abgeleitet werden kdn-
nen. Wie diese Aerosolparameter gewonnen bzw. theoretisch oder experimentell veri-
fiziert wurden, ist im einzelnen in Abschnitt 3. (Experimente) bzw. Abschnitt 4,
(Modelltheorie) angegeben. Im Rahmen der Genauigkeit der bei den TUNA-Experimenten
verfiigharen MeBverfahren und der Exaktheit der in der Modelltheorie verwendeten
mathematischen Beziehungen fiir die beteiligten Aerosolprozesse konnte eine be-
friedigende Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment erzielt werden. Ins-
besondere konnten nicht nur obere Grenzen fiir die zu erwartenden Aerosolkonzen-

trationen angegeben, sondern auch der zeitliche Verlauf in allen Zeitbereichen
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mit ausreichender Genauigkeit berechnet werden.

Die Frage der Ubertragbarkeit der gewonnenen Ergebnisse, d.h, insbesondere die
Anwendung der entwickelten Modelltheorie auf SNR-Containments stand von Anfang
an mit im Blickfeld des Aerosolprogramms. Aus diesem Grunde wurde der Schwerpunkt
der Untersuchungen auf die Aufklirung der beteiligten Aerosolprozesse und ihrer
Abhdngigkeit von bestimmten Parametern gelegt, da nicht anzunehmen war, daf das
Aerosolverhalten in kleineren Volumina durch Annahme einfacher Ahnlichkeitsge-
setze auf groBe Volumina extrapoliert werden konnte. Es wurde ferner darauf ver-
zichtet, Nachbildungen realer SNR-Containments zu verwenden, da hier durch die
komplexe Geometrie und die dadurch bewirkte Uniibersichtlichkeit der Verhdltnisse
nur integrale Aussagen zum Aerosolverhalten mSglich gewesen wiren, die fiir eine
Extrapolation auf andere Geometrien oder andere Volumina nicht geeignet sind.
Durch die Zuriickfiihrung des Verhaltens der Aerosole in geschlossenen Systemen

auf die wesentlichen wirksamen Aerosolprozesse und die Aufklirung der Abhingig-
keit dieser Aerosolprozesse von den verschiedenen Parametern des Aerosols und

des einschlieBenden GefiBes ergab sich die Mbglichkeit zur Entwicklung einer
konsistenten Modelltheorie des Aerosolverhaltens, die im Rechenprogramm
PARDISEKO ihren Ausdruck fand, Die Uberpriifung dieser Modelltheorie an Experi-
menten in Gefiflen einfacher Geometrie (Zylinder), wie sie im TUNA in zwei ver-

3 wmd 2,2 w3

beste Basis, die gewonnenen Ergebnisse auf reale SNR-Containments zu iibertragen.

schiedenen Volumina von 0,022 m durchgefiihrt wurde, war somit die

Trotzdem miissen fiir die Anwendung der Ergebnisse des Aerosolprogramms auf grofe

SNR-Containments einige einschrinkende Aussagen gemacht werden:

a) Wie in Abschnitt 4. gezeigt wurde, ist die Zeitfunktion der Aerosolkonzen-
tration von der Anfangsverteilung der PartikelgrB8Ren entscheidend abhingig,
Die entwickelte Modelltheorie geht von der im TUNA unter bestmdglichen
Simulationsbedingungen gemessenen Anfangsverteilung aus. Diese Anfangspar-
tikelgrdBenverteilung wird jedoch im St8rfall verschiedene Werte annehmen,
je nachdem, welcher St8rfallablauf zugrunde gelegt wird. Insbesondere kann
der median Partikelradius bei St8rfallbeginn rg und die die Breite der
Verteilung bestimmende Gr88e O von den StSrfallannahmen abhingig sein. Wei-
terhin ist die Anfangs-Partikelzahl-Konzentration C_ vom AusmaB der im Stdr-

Po
fall erzeugten Beschidigung am Reaktorkern (Kernschmelzen bzw. —verdampfen)



b)

c)
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abhingig, Hier liegt somit die Nahtstelle zwischen der Aktivitdtsfrei-
setzung durch die Bildung, den Tramnsport und die Abscheidung von Aero-
solen einerseits und dem diese Auswirkungen auslSsenden Reaktorstdrfall
andererseits. Um die noch bestehenden Unsicherheiten bei den genannten
Parametern zu vermindern, sind daher Parameter-Variationsrechnungen mit
den vorhandenen Rechenprogrammen notwendig. Daneben sollten gezielte
Experimente zur Verifikation dieser Parameter-Variationsrechnungen durch-

gefiihrt werden.

Durch die Beriicksichtigung der Grdflen K (dynamischer Formfaktor) und f
(Kollisionsformfaktor) in der Modelltheorie konnte im Vergleich zu ande-
ren Autoren 17&Q;7 eine Verbesserung der Ubereinstimmung zwischen Theorie
und Experiment erzielt werden (Abschnitt 4.). Diese GrdBen wurden jedoch
im "Aerosolprogramm' bisher nicht experimentell bestimmt. Es ist anzuneh-
men, daf diese Parameter von der chemischen Zusammensetzung und damit von
der Struktur der Partikel abhidngen. Damit widre ein Zusammenhang zwischen
der Zusammensetzung des primiren Aerosols und der Zeitfunktion der Aerosol-
konzentration gegeben, der einer genaueren Analyse bedarf, Da der dynami-
sche Formfaktor und der Kollisionsformfaktor (mit unterschiedlichem Auf-
wand) experimentell bestimmt werden kénnen, erscheint es sinnvoll, diese
Parameter, besonders fiir ein von der StSrfallanalyse her zu definierendes
Anfangssystem von Misch-Aerosolen (bestehend aus den wichtigsten Brennstoff-
Nukliden, Natrium und eventuell Spaltprodukten), experimentell zu ermit-
teln.,

Bei den Abscheideprozessen sind sowohl die Diffusion als auch die Thermo-
phorese als wesentliche Effekte identifiziert worden. Die mathematische
Behandlung dieser Prozesse verlangt die Festlegung einer mittleren
Diffusionsgrenzschichtdicke GD sowie einer mittleren thermischen Grenz-
schichtdicke GT. In der Modelltheorie wurden beide Parameter als orts-
unabhdngige GrdBen eingefiihrt und entsprechend den Experimenten in TUNA
angepaft. Da beide GrdBen von den Strdmungsverhiltnissen im Versuchsge-
f48 bzw., im Containment abhingen, ist die Ubertragung der aus den Experi-
menten in TUNA abgeleiteten 6D— und GT-Werte auf grofe Containments vom
Unterschied der Strdmungsparameter in beiden Volumina abh#ngig. Obwohl
anzunehmen ist, daB die Anderungen in GD und GT gering sind, wenn man auf
reale Containments libergeht, sollte das Problem einer genaueren Analyse

unterzogen werden,
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Obwohl die genannten Einschridnkungen weitere Arbeiten zum Verhalten von Aeroso-
len in geschlossenen Systemen erforderlich machen, kann die Anwendbarkeit der
bisherigen Ergebnisse auf die Situation in groBen SNR~Containments dahingehend
prdzisiert werden, daf eine fiir die sicherheitstechnische Beurteilung heutiger
Containment-Konzepte ausreichende obere Grenze der zu erwartenden Aerosolkonzen-
trationen fiir typische SNR-St8rfédlle angegeben werden kann. Wegen der genannten
Probleme enthdlt die Abschidtzung dieser oberen Grenze naturgemi#f eine Reihe kon-
servativer Sicherheitsfaktoren, die den Aufwand bei der Auslegung des Contain-

ments-Systems beeinflussen.

AbschlieBend ist festzuhalten, daB die in diesem Bericht diskutierten Ergebnisse
sich nur auf die bisher durchgefiihrten grundlegenden Arbeiten zum Verhalten des

im St8rfall freigesetzten primiren Aerosols 1?42;7 beziehen. Die in Abh#ngigkeit

vom St8rfallablauf auftretenden weiteren Aerosolquellen waren nicht Gegenstand
der hier berichteten Untersuchungsergebnisse., Diese Aerosolquellen sind die

Natriumbrand-Aerosole, die wegen des unvermeidlichen Restsauerstoffs im inneren

Containment entstehen und neben Natriumoxiden auch Bremnstoffnuklide und Spalt-

produkte enthalten knnen, und die Natriumlachen—-Aerosole, die sich wegen der

Verdampfung von Natrium aus dem Kernfinger nach einem Niederschmelzunfall bilden
kdnnen und die ebenfalls Brennstoffnuklide und Spaltprodukte enthalten k8nnen,
Die Erzeugung und das Verhalten dieser Aerosole werden in weiteren noch nicht

abgeschlossenen Arbeitsprogrammen untersucht,
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Abb. 35 Vergleich Experiment: Theorie. U0, -Teilchenkonzentration bei Raumtemperatur ; Meparametervariation.
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