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Zusammenfassung

Im Rahmen @ines léngerfristigen Programms wurden Aerosolerzeugungs-
raten bei Natriumbrinden, das Verhalten von Natriumoxidaerosolen in

geschlossenen Systemen, séwie die Filterung von Nazog-Aerosolen unter-

sucht.

Die bisherigen Versuche in der NABRAUS-Anlage sollten das Verhalten

von Natriumoxidaerosolen nach einem Storfall in natriumgekiihlten Brut-
reaktoren im inneren als auch im #uBeren Containment des SNR-300 simu-
lieren. Unter den Bedingungen des inneren Containments (0,7 % Sauer-
stoff) kdnnen bei Natrium-Sauerstoffreaktionen maximale Aerosolkonzen-
trationen von 1-10 g/m3 auftreten. Unter den Bedingungen des &uBeren
Containmments (21 % Sauverstoff) wurden bei Natriumbzénden maximale Aero-

solkonzentrationen von 10-50 g/m3 gemessen.,

Die Aerosolerzeugungsraten sind proportional der Sauerstoffkonzentration:
bei 21 % 0,-Konzentration etwa um den Faktor 10 hdher als bei 0,7 %.

Es wurden Aerosolerzeugungsreten von ca. 20 Egﬁg gemessen.
m -h

Unter Beriicksichtigung von 3 Aerosolprozessen, Aerosolerzeugung,
Thermophorese und Sedimentation, konnte ein Modell erarbeitet werden,
da® den zeitlichen experimentell ermittelten Verlauf der Aerosolmassen-

konzentration gut wiedergibt.

Die Untersuchungen ergaben, da Faserfilter, wie sie derzeit in nuk-
learen Anlagen verwendet werden, filir die Filterung von Natriumoxid-

aerosolen ungeeignet sind.

Es wurde das Verhalten von Sandbettfiltern untersucht und eine Sand-
bettfilter-Anordnung emtwickelt, die sowohl hinsichtlich des Wirkungs-—
grades (besser als 99,99) als auch hinsichtlich der. Beladbarkeit

(ca. 500 g Natriumoxid/m2) dem Faserfilter iiberlegen ist. Dariiber hin-
aus halten Sandbettfilter hdheren Druck- und Temperaturspitzen stand.
Auch fliissige Natriumoxidaerosole werden noch mit Wirkungsgraden besser
als 99,9 % gefiltert.

Es wurde ein physikalisches Modell erarbeitet, daB eine verniinftige Er-
klérung fiir den Druckanstieg am Sandbettfilter und dessen Durchléssigkeit

liefert. Das Modell stimmt gut mit den erzielten Ergebnissen iiberein.



Abstract

In the scope of a long-termed program

- gerosol-formation rates during sodium fires,
- the behaviour of sodiumoxide-aerosols in a closed system

- and the filtration of sodiumoxide-merosdils

vere investigated.

These:-experiments in the Nabraus-facility should simulate the behaviour
of sodiumoxide-aerosols after an accident in the inner and outer con-
tainment of the sodium-cooled fast Reactor SNR 300, At the conditions
of the inner-containment (0,7 % oxygen content in the atmosphere) aero-
sol-concentrations by sodium-oxygen-reactions of 1 - 10 g/m3 are
possible. At the conditions of the outer-containment (21 % oxygen-con-
tent) aserosol-concentrations at sodium fires of 10 = 50 g/m3 have been

measured.

The aerosol-formation-rates are proportional to the oxygen-concentration:
the rate at 21 % 02—concentration is about 10-times higher than the

. . kgla,
rate at 0.7 % 02. The aerosol formation rate was determined to 20 ;ﬁ?iq
at 21 % 05

Considering the three aerosol processes: aserosol formation, thermo-
phoresis and sedimentation a model was evaluated which calculates the
aerosol-mass concentration depending on time. The calculated values

were in good agreement with experimental data,

Further experiments had shown that fiber-glas-filters as they are used
in nuclear installations up to now are not qualified for filtering

sodiumoxide-gerosols.

The behaviour of sand-bed-filters was investigated. A sand-bed-filter
arrangement was developed which is better than HEPA-standard of fiber-
glas-filters concerning efficiency (better than 99,99) and load capacity
(about 500 g Na202/m2). Beyond that sand-bed-filters resist high pressure-
and temperature-peaks. Liquid sodiumoxide-aerosols are filtered with an
efficiency better than 99.9 %.

A physical model was evaluated to explain pressure increase at the
sand-bed-filter during load and penetrétion of the filter. The cal-

culated values were in good agreement with experimental results.
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1. Einleitung und Programm

Ein Austreten von fliissigem Natrium aus dem Kiilhlkreislauf von schnellen
Brutreaktoren kann zu erheblichen Stdrungen fiihren. Hierbei ist sowohl
an kleinere Leckagen in Rohrleitungssystemen als auch an eine Leistungs-
exkursion zu denken, die zu einer Uberhitzung des Reaktorcores und so-
mit zum Sieden des Kiihlmittels fithren kann. Das etwa 500° C heiBe Na-
trium kann je nach der Art des Stérfalls dampfférmig, als Aerosol oder
als Strahl austreten. Man unterscheidet Dampf-, Strahl- und Lachen-
brinde. In jedem Fall ist mit der Ausbildung von Lachen am Boden des
hetreffenden Raumes zu rechnen. Entsprechend dem Sauerstoffgehalt der
Atmosphéire im Raum (Zelle, Containment) ist mit unterschiedlich heftigen
Reaktionen des Natriums zu rechnen. Das innere Containment des SNR, in
den dags Natrium entweichen kdnnte, ist mit Stickstoff inertisiert. In
dieser inertisierten Atmosphére mit ca. 0,5 % Restsauerstoff findet eine

relativ langsame Reaktion des Natriums zu Natriumoxid- bzw. peroxid statt.

Die entsprechenden exothermen Reaktionsgleichungen sind:

1) 2Na + %02 + N0 AH = -100 Kcal bei 25°C
2) 2Na + 0, + Ne,0, AH = -118 Kcal bei 25°C
3) 2Na + %02 + H,0 + 2NeOH AH = -142 Kcal bei 25°C

Bei Sauerstoffmangel wird Natrium hsuptsidchlich nach Reaktion (1)
oxidiert, bei einem Sauerstoffiiberangebot jedoch nach (2). Bei Anwesen-
heit von Luftfeuchte reagiert Natrium und Sauerstoff mit der grdften
molaren Reaktionsenthalpie. Der Brand nimmt bei Sauerstoffkonzentra-
tionen > 10 % einen sehr heftigen Verlauf unter Flammenentwicklung. Bei
diesen Natrium-Sauerstoffreaktionen kdnnen Aerosolkonzentrationen von
10 - 50 g/m3 auftreten.

Die Mdglichkeit derartiger Storfédlle bedingt den Einbau von natrium-

und natriumoxidresistenten Filteranlegen in die Abluftsysteme natrium-
gekiihlter Reaktoren.

Im Rahmen eines léngerfristigen Programms (PSB 1252) wurden deshalb

Aerosolbildungsprozesse bei der Natrium-Sauverstoffreaktion in geschlos-
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senen Réumen und das Verhalten verschiedener Filtertypen, insbesondere
von Faserfiltern und Sandbettfiltern gegeniiber chemisch reaktiven Na-

trivmoxid-Aerosolen untersucht.

Dieser Bericht gibt einen Uberblick iitber das bisher durchgefiihrte Ver-

suchsprogramm, die Versuchstechnik sowie die bisherigen Ergebnisse.



2, Beschreibung der Versuchsanlage NABRAUS

Die Nabraus-Anlage (Natriumbrand und Schwebstoffilteranlage) wurde

im Kernforschungszentrum Karlsruhe gebaut, Mit dieser Anlage werden
die oben beschriebenen Versuchsprogramme zeitlich aufeinanderfolgend
durchgefiihrt. Es ergaben sich die folgenden Bedingungen fiir die Kon-

struktion des Reaktionskessels:

Die Anlage soll
- groB genug im Volumen und in der Grundfléche sein, um das Aerosol-
verhalten bei ausgedehnten Natriumfléchenbranden untersuchen zu

konnen.

- eine ausreichende Hohe besitzen, um in einem spiter zu bearbeitenden
Teilprogramm die Brandkinetik eines langen Natriumstrahles unter-

suchen zu konnen
- gegen aggressive Natronlauge bestdndig sein
- als Aerosolgenerator fiir Filteruntersuchungen dienen.

Diese Bedingungen filhrten zum Bau eines Versuchsgefifes aus Edelstahl
mit folgenden Abmessungen:

Durchmesser 1 m, Hhe 5 m, Inhalt 3,9 m3

Die Abbildungen 1 und 2 zeigen die in das Ober— und UntergeschoR der

Halle hineinragenden Teile des Kessels.

Einen Uberblick iiber die Funktion des Kessels und aller angeschlossenen
MeRinstrumente wird an Hand des Blockschaltbildes der Abb., 3 vermittelt.
Das Natrium wird iiber eine Glovebox unter inerter Atmosphére in die
Brandpfanne eingeschleust. Die Brandpfanne wird durch 3 Heizleiter von
je ca, 10 KW Heizleistung auf die gewlinschte Temperatur aufgeheizt. Die

Temperatur kann dariiberhinaus auch geregelt werden.

Die Pfanne 18Bt sich vertikal bewegen und bildet in ihrer oberen Lage
mit dem Kesselboden einen gasdichten AbschluR., Mit Hilfe der Vakuum~
pumpe (VP) 1#Rt sich der Kessel evakuieren. Er kann mit Gas definierter

Zusammensetzung gefiillt werden,

An MeBger&ten sind ein Filter- bzw. Waschflaschenkreislauf zur Bestimmung
der luftgetragenen Massenkonzentration der Natriumoxidaeroscle an den
Kessel angeschlossen, ferner MeBgerite zur Registrierung des zeitlichen

Verlaufes der relativen Feuchte (rF), der Sauerstoffkonzentration wihrend



des Brandes (02), ein DruckmeBgerét (P), ein VakuummeBgerit (V), ein
Kondensationskernzéhler (CNC) und schlieBlich ein Uberdruckventil (U).
Die Versuche werden immer bei Atmosphdrendruck im Kessel ausgefilhrt.
Sollen in der Anlage nicht nur Aerosolversuche durchgefiihrt werden,
sondern die gebildeten Natriumoxidserosole, z.B., fiir Filterunter-
suchungen weiterverwendet werden, so muf die Nabraus-Anlage, wie im

Teil 4 dieses Berichtes ausfiihrlich beschrieben wird, erweitert werden.



3, Aerosolerzeugung und Aerosolverhalten bei Natriumbrinden

3.1 Experimentelle Frgebnisse

Bs wurden Natriumbrinde innerhalb zweier Versuchsserien durchgefiihrt.

Die Serie 1 hatte 250 g Natrium als Ausgangsmenge, die Serie 2 2000 g.

Im Rahmen dieser Versuche wurden Aerosolerzeugungsraten gemessen und

das Aerosolverhalten bei Natriumbriénden untersucht. Hierbei wurde auch
gepriift, ob die Natriummenge einen EinfluB auf die luftgetragene Natrium-

oxidkonzentration und die Aerosolerzeugungsrate auslbt. .

1) In der Serie 1 wurden Brinde bei den Sauerstoffanfangskonzentra-
tionen 0,8 %, 10 % und 14 % durchgefiinrt, in der Serie 2 bei den

Sauerstoffanfangskonzentrationen 0,8 %, 10 %, 21 % und 43 7.

Wie man den Abb. 4 (Serie 1) und 5 (Serie 2) entnimmt, ergibt sich
flir sémtliche durchgefilhrten Brénde im Containment qualitativ der-
selbe Aerosolmassenkonzentrationsverlauf von Natriumoxid mit der

Zeit,

Man erkennt ein ausgepréagtes Maximum der Aerosolkonzentration noch
vor Brandende und einen darauffolgenden stetigen Abfall der Kon-
zentration. Auch die Lage der Kurven zueinander ist interessant:
Die Kurve des zeitlichen Massenkonzentrationsverlaufes, die zur
héchsten Sauerstoffkonzentration (43 %) gehdrt, verléuft am tief-
sten, lber ihr liegen in der Reihenfolge abnehmender 02—Konzentra—

tion die anderen Kurven (vgl. Abb. 5).

no
N

Eng mit dem Brandgeschehen ist der zeitliche Verlauf der Sauerstoff-
konzentration im Kessel verbunden. Aus dem zeitlichen Verlauf der
Sauerstoffabnahme wihrend des Brandes kann man die Oxidationsrate
bestimmen., Kennt man diese, so 18Rt sich aus dieser auch auf den
zeitlichen Verlauf der luftgetragenen Aerosolmenge schlieBen. In
Abb. 6 ist fiir 3 Sauerstoffanfangskonzentrationen 0,8 %, 21 % und

43 % die Abnahme der Sauerstoffkonzentration wihrend des Natrium-
brandes aufgetragen. Die Steigung der Kurve ist ein MaB fir die

Oxidationsrate Q.

Vergleicht man den zeitlichen Verlauf von Natriumoxidaerosolmassen-

konzentration Cy und Oxidationsrate @, dann erkennt man, wie aus

Abb, 7 ersichtlich, daB der Zeitpunkt maximaler Oxidationsrate etwa



3)

L)

mit dem Massenkonzentrationsmaximum iibereinstimmt. Da man die Oxi-
dationsrate einfacher bestimmen kann als den zeitlichen Verlauf der
Aerosolmassenkonzentration, 1Rt sich der Zeitpunkt der maximalen
Massenkonzentration leicht aus dem Verlauf der Oxidationsrate er-

mitteln.

Der EinfluR der relativen Feuchte auf die Aerosolbildung bzw. das

Aerosolverhalten ist in Abb. 8 dargestellt.

Hier wurden zwei Versuche mit je 250 g Natrium bei 21 % O2 und bei
28 % bzw. B0 % relativer Feuchte durchgefiihrt. Die Aerosolkonzen-
tration bei 80 % rel. Feuchte ist iiber den gesamten MeBzeitraum
kleiner als die bei 28 % rel, Feuchte. Die Ursache hierfiir ist in
dem schnelleren Aussedimentieren hygroskropischer Teilchen bei

hohen Feuchten zu sehen.

Die von uns gemessenen integralen, also sich auf die gesamte Brand-
dauer beziehenden Aerosolerzeugungsraten (Natriumoxid + Natrium),
werden in der Abb, 9 als Funktion der Sauerstoffkonzentration ge-
zeigt., Die Aerosolerzeugungsrate 1dBt sich aus den 3 experimentell
ermittelten GrdRen Brandfléche, Branddauer und luftgetragener Menge
Natrium berechnen. Letztere GrdéRe erhédlt man aus der Differenz der
Natriummenge vor dem Brand und der Menge Natrium + Oxid in der Brand-
pfanne nach dem Brand. Im allgemeinen waren ca., 50 % der Ausgangs-—
natriummenge luftgetragen. Wir stellten fest, daf die Aerosoler-
zeugungsrete im Rahmen der durchgefiihrten Versuche abhingig von

der Brandfléche ist (21 % 02) und mit der Sauerstoffkonzentretion

deutlich zunimmt,

Freisetzungsraten aus siedendem Natrium anderer Autoren / 1_/ im

Konzentrationsbereich von 1 - 21 % O, stimmen etwa mit unseren Werten

2
Uberein, dagegen zeigen die in der Studie / 2_/ zusammengefaBten
Ergebnisse von 4 Autoren sehr starke Schwankungen der Brandrate von
5 - 83 kg/h'mz. Es wurden die Brandfléiche und die Behdltertiefe

des fliissigen Natriums variiert.

Auch wir finden, daf die Brandrate bis zu 50 % groBer sein kann
als die Aerosolerzeugungsrate, aber Werte von 83 kg/h°m2 fiir die

Brandrate wurden bei uns nicht gemessen.

Bereits einfache physikalische Annahmen genligen, um die experi-

mentellen Ergebnisse modelltheoretisch zu deuten. Dazu unterteilt



man den gesamten Aerosolkonzentrationsverlauf (vgl. Abb, 4 und 5)

in zwei zeitlich aneinandergrenzende Bereiche,

1. Im 1. Bereich soll eine zeitlich verénderliche Aerosolerzeugung
und eine thermophoretische Abscheidung bis zum Brandende iiber-

wiegen und den Konzentrationsverlauf bestimmen.

2. Im 2, Bereich soll die Aerosolerzeugung beendet sein, Neben dem

Prozess der Thermophorese: wird die Abscheidung der Aerosole durch
die Sedimentation bestimmt.

Die Abb. 10 zeigt einen Versuch bei 21 % 0, und 30 % rel. Feuchte. Die
gestrichelte Kurve gibt das Experiment wieder, die ausgezogene Kurve

erhdlt man aus der Rechnung. Die Modellrechnung wird in 3.2 erléutert.

Weitergehende Modellvorstellungen werden mit dem Rechenprogramm PAR-
DISEKO [—3_7 verfolgt, besonders auch die Berechnung des Zeitverleufs

der Massenkonzentration fiir gréfere reale Containments von SNR-Kraft-
werken.

3.2 Modelltheorie

Ausgehend von der Gleichung fiir die Anderung der Partikelkonzentration
n (r,t) eines polydispersen Aerosols durch Koagulation [-3_7, Thermo-
phorese G, (t), Sedimentation L (t) und Erzeugungsrate Q (r,t)

%ﬁ.’.ﬂ: Q(r,t) - (ITH(t) n(r,t) - ased(t) n(rgt) oo

ri=3 2

ceo # £?§ K(r',2") n(r*,t) n(x",t) ;:§7§ ar' (1)

- n(r,t) Z K(r,r') n(r',t) ar’
mit r" = (¢3 - r'3)1/3

erhdlt man fiir die zeitlich verénderliche Massenkonzentration cM(t),
wenn man Gleichung (1) mit dem Faktor f = %1 r3p beiderseitig multi-
pliziert und jedes Glied der Gleichung von O =+ e {iber r integriert.
Dabei ergibt sich eine wesentliche Vereinfachung dadurch, daR die

Summe der der Koagulation zugehdérigen Terme zu Null wird. Es bleibt
folgende Gleichung {ibrig:



d M
gt - AE) =g (6) o = ag () o) (2)
. - n_AAT(t) _
mit Gy = 0,15 STV 8 = %oy AT(t)
n = Zihigkeit der Luft
p = Dichte von Luft
A = Oberfléche des Kessels
V = Volumen des Kessels
T = absolute Temperatur des Aerosols
AT = Temperaturdifferenz zwischen Aerosol und Kesselwand
§ = Grenzschichtdicke »~ 0,01 cm
o, . = 2/9«R 018 Py e8’°§(t)
Sed vV n
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o

Aerosolpartikeldichte

: Erdbeschleunigung

"

—
ct

~
..

p

g

r (t) : Medianwert einer log. Normalverteilung
o} Streubreite einer log.

n

: Zéhigkeit der Luft
Fiir den Fortgang der numerischen Berechnung von Gleichung (2) ist fol-
gende und in 3.1.5) bereits erwdhnte Fallunterscheidung wichtig.

1. Die Phase I, in der Thermophorese und Aerosolerzeugung vorherrschen,

also wird hier Gleichung (2)

d cM
3o = Ut) - op(E)ecy (2a)
Die numerische L&sung ist:
) = — — - enl K= - —
cy&) = ¢ (K-1) + (Q(k-1) = ogy(t) G 1)) ($(K) - t(x-1))
K=1,2 ...n vont =0+t = tBE tBE : Branddauer
2. Die Phase II, in der Thermophorese und Sedimentation den Fal-
lungsvorgang beschreiben, ist gegeben durch:
d cM
: = ~Opy(t) cy ~ onsed(t) cy (2p)

at
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‘Das Zeitverhalten von aTH(t) und O (t) wurde experimentell ermittelt

d
und durch die Gleichungen

2
- K (b=t )
Upy = Oppo Opax® © MS
(3)
C
So
und G'Sed = A+ —t_

angenéhert.

Hierin sind tyg die Zeit, bei der AT(t) ein Maximum besitzt,und Q(t),
tBE’ tug» ATmax’ Ko, A und CSo experimentell ermittelte Eingabedaten,

Die LSsung der Gleichung (2b) unter Verwendung der beiden experimentell

gesicherten Beziehungen (3) ergibt sich zu:

o o t
ey (K=1)exp/" soierert /RS tys- sriorert (MB(t-tyg))-A* (1t )7 (—0) So

cM(K)’ _ o, Oty
exp/- 3%%%7;erf/ﬁa tys™ 3 gg/ﬂ rf(/KE(tBE-tMs)l7

A . L
vyon t = tBE bis Versuchsende (%)
Durch die Wahl eines giinstigen Zeitschrittes im Bereich I und II er-
hélt man die in Abb. 10 dargestellte Kurve.

In Abb. 10 wurde der experimentell ermittelte zeitliche Verlauf der
Aerosolmassenkonzentration aufgezeichnet und mit dem oben beschrie-
benen Rechenprogramm PROMPT (gpogram for Massconcentration of Par-

ticles over Time) aus den Versuchsparametern berechnet.
Die gute Ubereinstimmung beider Kurven ist offensichtlich.

Mit Hilfe dieser Modellrechnungen konnte gezeigt werden, deB die Aero-
solmassenkonzentration zu Beginn des Brandes liberwiegend durch thermo-
phoretische Abscheidung und durch die Aerosolerzeugungsrate beeinfluBt

wird,

Der weitere Verlauf der Aerosolmassenkonzentration wird zwar noch durch

Thermophorese, aber iiberwiegend durch Sedimentationsabscheidung bestimmt.

3.3 Zusammenfassung der Ergebnisse der Natriumbrandversuche

- Die maximale Massenkonzentration bei groBen und kleinen Sauerstoffkon-
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zentrationen liegt etwa bei 1 - 10 g/m3. Im mittleren Sauerstoffkon-—
zentrationsbereich (um 20 %) kénnen sogar Maxima bei etwa 40O - S0 g/m3

auftreten.

Eine hohe rel. Feuchte hat eine geringere Natriumoxidaerosolkonzentration

zur Folge als eine kleinere rel., Feuchte.

Auch bel niedrigen Sauerstoffkonzentrationen muR im geschlossenen Beh&l-
ter trotz niedriger Aerosolerzeugungsrate mit hoher luftgetragener Aero-

solmassenkonzentration gerechnet werden.
Die Aerosolerzeugungsrate nimmt mit der Sauerstoffkonzentration zu.

Die Aerosolerzeugungsraten kleiner Brandfléchen scheinen grdBer als die

groRer Brandflichen zu sein.

Mit Hilfe einfacher Modellvorstellungen (also der physikalischen Einzel-
prozesse wie der Erzeugung von Aerosol, der Thermophorese und einer die
Koagulation beriicksichtigenden Sedimentation) kann man sich den Massen-

konzentrationsverlauf erkléren,



b, Verhalten von Schwebstoffiltern gegeniiber Natriumoxid-Aerosolen

4.1 Versuchsanlage

Die in 2. bereits beschriebene Versuchsanlaée wurdevfﬁr die Unter-
suchungen an Faser- und Sandbettfiltern erweitert: Die Filter wurden

in einem geschlossenen Gaskreislauf gepriift. Uber der Brandpfanne inner—
halb des NABRAUS-Kessels wurde eine kaminshnliche Abzugsvorrichtung er-
richtet, durch die die beim Brand entsteheénden Aerosole in den Gaskreié—
lauf gelangten. Dieser bestand aus dem Testfilter (Faser- oder Sand-
bettfilter), einem dahinter geschalteten Sicherheitsfilter, einem
drehzahlgeregelten Geblédse, einem Durchfluﬁmesser und einem Gaserhitzer,
Flir die Filteruntersuchungen bei verschiedenen relativen Feuchten wurde
hinter den Lufterhitzer eine Befeuchtungsanlage éingebaut. Abb.11 zeigt
eine schematische Darstellung des Filterkreislaufes. Bild12 und Bild 13
zeigt die Anlage mit Fasertestfilter und Sandbettfilteranlage.

Im Kreislauf wurden Temperatur, Sauerstoffkonzentration und DurchfluB
gemessen., Am Testfilter konnten Temperatur, Druckabfall und relative
Feuchte bestimmt werden. Die Aerosolmassenkonzentration und Teilchen-—
griRenverteilungen wurden vor und hinter dem Testfilter gemessen, Die
Sauverstoffkonzentration wurde wéhrend des Versuchs im Gaskreislauf kon-

~stant gehalten.

4,2 Versuche an Faserfiltern

Fiir die Untersuchungen wurden kommerzielle Faserfilter der Sonderstufe S
mit abgedichtetem Metallrahmen der GrdéBe 305 x 305 x 150 mm (CEAG-Hoch-
leistungs-Schwebstoff-Kanal-Luftfilter Typ F 2) verwendet. Die Anstrom—
fléche dieser Filter betrug ca. 2,6 m2.

Zwei Versuche an Faserfiltern hinsichtlich ihrer Belastbarkeit mit Na-
triumoxid-Aerosolen wurden durchgefiihrt. Der GasdurchfluB des unbeladenen
Filters betrug 4,0 - 4,5 m3/min (entsprechend Herstellerangabe). Die Tem-
peratur im Gaskreislauf betrug 100 - 150°¢,

Bei Versuch 1 wurde 1 kg Na bei 21 % Anfangs-Sauerstoffkonzentration ver-
brannt. Innerhalb von 6 Minuten wurde der Filter mit 110 g Natriumoxid
beladen. Hierbei stieg der Differenzdruck am Filter von 23 mm WS auf

240 mm WS an. Der Anstieg des Filterdifferenzdruckes mit der Beladung ist

. . 3, .
in Abb. 14 wiedergegeben. Der DurchfluR sank von U1 m3/m1n auf 3,2 m~/min
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ab. Insgesamt wurde der Filter wihrend dieses Versuches mit ca. 200 g
Natriumoxid beladen. Durch zu hohen Druck zerriB schlieBlich das Fil-
termaterial. Vergleichsweise wurde in Abb, 14 der Druckabfall an einem

Sandbettfilter miteingezeichnet.

Aus der Filterbeladung und der zeitlich integrierten DurchlaRrate
1Bt sich ein integraler Abscheidegrad ermitteln: er betrug bei
diesem Versuch 99,98 %.

Ein weiterer Versuch wurde bei 1 % Sauerstoffgehalt im Gaskreislauf
durchgefiihrt. Der Filter wurde mit maximal 38 g Na202 beladen, wobei
der Differenzdruck von 24 auf 125 mm WS anstieg. Der integrale Ab-

scheidegrad betrug hier 99,5 %.

Abb. 15 zeigt im Hintergrund einen unbeladenen Faserfilter, im Vorder-
grund den bei Versuch 1 verwendeten Filter. Deutlich waren hier nach
dem Versuch Korrosionserscheinungen sowohl am beladenen Filtermaterial

als auch an den Abstandshaltern erkennbar.

An den beladenen Filtern wurden nach-:.ca. 3 Tagen explosionsartige Ver-
puffungen beobachtet, die vermutlich auf eine Natrium-Wasser—(Luftfeuch-

te)-Reaktion zuriickzufilhren waren.

Die Versuche zeigten somit, daR bei Glasfaserfiltern nach einer Be-
ladung mit ca. 60 g/m2 Natriumoxid—Aerosolen die tolerierbare Druck-
differenz am Filter erreicht ist.Glasfaserfilter k&nnen auferdem beil
Beladung mit Natriumbrand-Aerosolen durch exotherme Reaktionen im

Filter zerstdrt werden.

4.3 Versuche an Sandbettfiltern

4.3,1 Experimente mit festen Aerosolen

Fliir die Sandbettfilterversuche wurde ein Filtergeh#use konstruiert und
gebaut, dessen #uRere Abmessungen aus Abb, 16 zu ersehen sind., Das
Geh#use 1st gasdicht und kann bis zu 2 m3 Sand aufnehmen. Die Durch-
strémgeschwindigkeit war von oben nach unten gerichtet. Die Anstrom-
fliche betrug 0,76 m2. Fiir die Schiittungen wurde Basaltsplit verwendet
(da bei Brechsanden aufgrund ihrer kantigen Struktur eine relativ hohe
Riickhsltung zu . erwarten war). Vier Sandfraktionen standen zur Ver-

fligung:



1. Basaltsplit 0/0,6
gemessener Medianwert 0,28 mm

Standardabweichung 1,15

2. Basaltsplit 0,6/2,0
gemessener Medianwert 1,58 mm

Standardabweichung 0,32

3. Basaltsplit 2,0/5,0
gemessener Medianwert 3,0 mm

Standardabweichung 0,32

i, Basaltsplit 5,0/11,0
gemessener Medianwert 9,7 mm

Standardabweichung 0,11
Eine typische Sandschiittung ist in die Abb. 16 eingezeichnet.

Der Boden des Filters bestand aus U-fdrmigen, ineinander geschachtelten
Blechen, die einen ungestérten GasabfluB gewdhrleisten. Dariiber befindet
sich im allgemeinen eine ca. 10 - 20 cm dicke Stiitzfraktion, an die sich
eine Feinsandschicht anschlieBt. Die oberste Schicht des Filters bildet

eine Grobsandschicht, in der der Hauptanteil des Aerosols abgefangen wer-
den soll.

Es wurden Versuche mit verschiedenen Sandschiittungen bei einer Sauer-
stoffkonzentration von 21 % durchgefiihrt. Jeweils 5 kg Natrium wurden
wihrend eines Versuchs verbrannt. Die Aerosolmassenkonzentration wurde
als Funktion der Zeit vor und nach dem Filter gemessen, und zwar vor dem
Filter durch Auswaschen der Aerosole in Wasser und spétere Titration und
nach dem Testfilter durch einen Massmonitor (Maésenwaage). Zu jedem Zeit-~
punkt konnte somit aus beiden Massenkonzentrationen ein partieller Ab-
scheidegrad ermittelt werden. Uber den gesamten Versuch integriert er-

gibt sich dann ein Gesamtabscheidegrad 7.

Beigpielhaft fiir die Filterversuche wurden in Ab.. 17 fiir einen Sand-
bettfilterversuch die gemessenen Aerosolmassenkonzentrationen vor und
nach dem Filter als Funktion der Zeit aufgetragen. Wie es bei Na-Brén-
den in geschlossenen Behdltern stets beobachtet wird, steigt die Massen-
konzentration auf ca. 10 g/m3 Natriumoxid an, um dann lengsam gegen Null
abzufallen. Dieser Konzentrationsverlauf spiegelt sich nach dem Filter
wieder. Der Filter weist zum Zeitpunkt des grdften Aerosolangebotes den

niedrigsten Wirkungsgrsd auf. Noch vor Versuchsende steigt n wieder



- 15 -

schnell an und liegt bei fast allen Versuchen besser als 99,9 %.

In einer 1. Versuchsserie wurde die Optimale Sandschichtung im Filter
hinsichtlich des Wirkungsgrades ermittelt. Eine Auswahl der Versuchs-
ergebnisse fiir zwei verschiedene Schiittungen wird in Tabelle, Abb. 18,
gezeigt, Die Stiltzschicht mit der Fraktion 2/5 wurde hierbei nicht ver-
éndert, Die Schiittungen I und IT unterscheiden sich im wesentlichen
durch einen verdnderten Feinkornanteil der mittleren Schicht, wobei die
Schiittung I den Vorteil geringeren Differenzdrucks am Filter hat. Bei
beiden Schiittungen enthélt die oberste.Schicht Grobkornanteil, um eine
groBere Beladung des Filters zu erzielen. Es wurden Beladbarkeiten BB
zvischen 400 und 600 g/m2 erzielt.

In einer 2. Versuchsserie wurde fiir die ermittelte optimale Sandschiit-
tung in mehreren Versuchen der Durchfluf veréndert. Die Abb., 18 zeigt
Abscheidegrad und Gesamtbeladung bei Durchfliissen zwischen 2000 und
400 1/min. Dem entsprechen Anstrémgeschwindigkeiten zwischen 4,4 und
0,9 cm/sec. Hohe Abscheidegrade wurden bei groSen und kleinen Durch-
fliissen beocbachtet. ‘

Die Abb. 19 zeigt fiir die Schiittung I den Druckabfall am Filter als
Funktion der spezifischen Beladung aufgetragen. Bei geringem Durch-
fluf wurde erst bei einer Beladung von 320 g/m2 ein merklicher Druck-
anstieg beobachtet, wihrend bei Durchfliissen um und {iber 1000 1/min
der Druck kontinuierlich mit der Zeit bzw. der Beladung anstieg, da

die spezifische Beladung etwa linear proportional zur Zeit [-h_7 ist.

4.3.,2 Modelltheorie fiir Sandbettfilter

Im folgenden soll nun versucht werden, den Zusammenhang zwischen Ap

und der Zeit t bzw, der spezifischen Beladung B, und die dafiir ver-
antwortlichen Aerosol-Abscheidemechanismen zu erléutern. Bei unbe-
ladenem Filter besteht eine lineare Beziehung zwischen Ap und der An-
strémgeschwindigkeit Vo Diese Beobachtungen und die anderer Autoren
[-5_7 legen den Schluf nshe, daf fiir die von uns verwendeten Stromungs-

geschwindigkeiten das Hagen-Poiseuille'sche Gesetz angewendet werden kann.

Bei den Uberlegungen kann man als experimentell gesichert annehmen,

def fast der gesamte Druckanstieg wihrend der Filterbeladung seine
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‘Ursache in der Ausbildung des Filterkuchens in der obersten Schicht
des Sandbettfilters hat. Betrachtet man die oberste Schicht des Sand-
bettfilters (ca. 1 cm dick) als Kaﬁillarenfilter mit N, etva gleich
langen und dicken Kapillaren, so erhdlt das Hagen-Poiseuille'sche

Gesetz die folgende, in Abb. 20 (unten) gezeigte Form.

Es besteht ein linearer Zusammenhang zwischen Ap und dem DurchfluR V

bzw. der Anstrdmgeschwindigkeit V-

Betrachtet man nun den oberen Teil der Abb. 20, so kann man in
1. Ndherung fiir den KapillarverschluB durch die Aerosole ein expd—
nentielles Gesetz finden. Diese Ableitung in das Hagen-Poiseuille'sche

Gesetz eingefligt, ergibt schlieBlich den Ausdruck

Un die Glltigkeit dieses Modellansatzes zu testen, wurden die experi-
mentell ermittelten Werte fiir die GrdéBe B liber der Anstrdmgeschwin-

digkeit v aufgetragen.

Wie schon Davies [_6_7 in einer Untersuchung an Faserfiltern iiber die

CréBe B fand, enthdlt sie Aerosoleigenschaften (¢, r a? D, ppa, v,

: )
n) und Filtereigenschaften (R, . = T 17> ro)’ H&1t man alle GroRen

bis auf vy konstant, dann mﬁB%ZuB iiber v, aufgetragen, einen quadra-
tischen Verlauf haben, wenn man davon ausgeht, daB die GroRe a gegen
r, zu vernachléssigen ist. Gerade dieses trifft fiir die oben liegende
Filterschicht zu. Man erh8lt im wesentlichen den erwarteten quadra-
tischen Anstieg der GrdBe B mit der Anstrdmgeschwindigkeit (Abb. 21).
Dem Abfall von ¢ mit groBerem vy wurde in Abb. 21 Rechnung getragen,
wobei ¢ die mittlere Aerosolmassenkonzentration, D der Diffusions-
koeffizient der Aerosolpartikel ist. Die experimentellen B-Werte in.
Abb., 21 setzen sich aus einem geschwindigkeitsunabhéngigen Term B

1

und einem geschwindigkeitsabhingigen Term B, zusammen. Wihrend der

2
erste geschwindigkeitsunabhéngige Term B1 einen Abscheidemechanismus
z.B. der Interzeption beschreibt, ist filir den geschwindigkeitsab-

héngigen Term vor allem die Impaktion verantwortlich.

Nun zur modellméBigen Beschreibung der Filterdurchléssigkeit an einem

Mehrschichtensandbettfilter,

Man geht von der Annahme aus, daR man es vorwiegend mit drei Abscheide-

mechanismen zu tun hat, n#mlich mit Diffusion, Sedimentation und Trig-
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heit. Fiir diese drei Abscheidemechanismen konnte ein Modellansatz
der Abscheidung in Kapillaren erarbeitet werden. Der Kapillaran-

satz ist in sofern gerechtfertigt, als die Versuche bei Re-Zahlen
(N von etwa 1 -~ 10 durchgefithrt wurden, also gerade im Zwischen-

e<O,2) und potentiellen FluR

Re)
bereich zwischen viskosem FluBgebiet (NR

(NRe>1SO) liegen. Die meisten Filtertheorien gelten jedoch nur fiir

N..<1,0 / 7 7 und im potentiellen FluB (N

Re>150) /8 7.

Abb. 22 zeigt den Modellansatz. Man betrachtet ein gerades Stiick
Kapillare und einen Viertelbogen. Aus Bilanzbetrachtungen ergeben
Diff+Sed und DTrég

den Vorgénge gleichzeitig und die Trigheitsabscheidung zeitlich un-

sich die Durchléssigkeiten p . Da die ersten bei-
abhdngig von Sed. und Diff, stattfinden soll, kann man ansetzen, daB
die Gesamtdurchlédssigkeit das Produkt der Finzeldurchlissigkeiten

ist. Fir pges ergibt sich:

2
_ KTecof g_rpa g ppa €011 el rpa{Dpa Vo, f£°L
P =e { + + }
ges M r A 9 v, e ﬂ'“2
P Yeoll
€ : Porositét L : Kapillarlénge
) e < . 7apa . .
£ i 6,65 rcoll/rKap 10 n : Zéhigkeit des Cases
v, Anstrdmgeschwindigkeit ro1l’ Sandkornradius
p__: Aerosolpartikeldichte r : Kapillarenradius
pa Kap
rpa: Aerosolpartikelradius g : Erdbeschleunigung

Die an Mehrschichtensandbettfiltern gemessenen Durchlissigkeiten bei
verschiedenen Anstrdmgeschwindigkeiten zeigt Abb. 23, Rechts ist

hier der von uns verwendete Mehrschichtensandbettfilter eingezeichnet,
die Schichten mit Numerierung l1a bis 3 und die zugehdrigen Porosi-
tdten €. Bis auf die oberste Schicht, die den Filterkuchen sufnimmt,
zelchnen sich die nachfolgenden Schichten durch abnehmende Porosi-

L4t sowie abnehmende Sandkornradien aus. Das soll bewirken, daR die
feinsten Aerosole auch noch an tiefer lisgenden Sandkornschichten
moglichst vollstindig abgeschieden werden. Mit dem oben gewonnenen
Ausdruck fir die Gesamtdurchldssigkeit einer Schicht wurden in Abb., 23
die Einzeldurchlédssigkeiten einiger ausgezeichneter Schichten be-
rechnet. Die Gesamtdurchléssigkeit des Filters wird durch die unterste
Kurve dargestellt., Die MeRergebnisse sind ebenfalls eingezeichnet.

Man erkennt eine befriedigende Ubereinstimmung zwischen Experiment



und der untersten Kurve fiir die Gesamtdurchléssigkeit.

4,3,3 Experimente mit fliissigen Aerosolen

Die beschriebenen Untersuchungen an Sandbettfiltern wurden bei rel,
Feuchten um 30 % und somit an festen Natriumoxid- bzw., -hydroxid-

berosolen durchgefiihrt 1_9_7.

Der EinfluB héherer Feuchten bzw. fliissiger Aerosole auf das Ver-

halten der Sandbettfilter wurde in 3 zusédtzlichen Versuchen getestet.

Die Versuche wurden wie bisher im Filterkreislauf am Nabrausversuchs-
stand durchgefiihrt. In den Kreislauf wurde zusétzlich eine Befeuch-
tungsanlage eingebaut, die es erlaubte, die rel. Feuchten auf + 5 %
genau einzustellen. 5 kg Natrium wurden abgebrannt, der GasdurchfluB
durch den Filter betrug 700 Liter pro Minute. Es wurde die Sandschiit-
tung II / 9 / gewdhlt. Die Betriebszeit des Sandbettfilters betrug

eine Stunde. Die folgenden Ergebnisse wurden erzielt:

Versuch 26 27 28 25
rel. Feuchte / %_7/ 70 4o 70 30
Wirkungsgrad / %_/ 99,93 99,98 99,96 99,99
Spezifische Beladung [_g/m2_7 206 726 3k 660

In die obige Tabelle wurde reprisentativ fiir die bisherigen Unter-

suchungen der Versuch 25 mit aufgenommen.

Es ist zu erkennen, daB mit zunehmender Feuchte der Wirkungsgrad des
Filters zwar abnimmt, aber trotzdem noch Wirkungsgrade deutlich {ber

99,9 % erzielt wurden.

Wie in frilheren Experimenten bereits erkennbar wurde (3.1/3) zeigte
ein Vergleich der spez. Beladung, daB die luftgetragene Aerosolkon-

zentration mit zunehmender Feuchte abnimmt.

b4  Zusammenfassung der Ergebnisse der Filterversuche

1. Sandbettfilter mit oben beschriebener Zusammensetzung haben fiir
feste Natriumoxid-Aerosole Abscheidegrade, die besser als die von
HEPA-Filter sind.
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Das Kapillarmodell mit dem Hagen-Poiseuille'sche Gesetz als Basis
gibt eine erste MOglichkeit, den komplizierten Druckanstieg Ap

am Filter mit der Zeit bzw. mit der spez. Beladung zu verstehen.

Das Kapillarmodell gibt uns weiterhin einen Ausdruck fiir die
Durchléssigkeit p in einer Filterschicht. Es spielen vor allem
Diffusion, Sedimentation und Impaktion als Abscheidemechanismen

eine entscheidende Rolle.
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O9- Konzen- | Brandflache | Branddauer | Luftgetragene | Aerosolerzeugungs -
tration Natriummenge rate
[ [cm2 ] [ min] [g] [EP%'ZN&n] [ fng:zNS ]
0.8 3080 60 464 0.0025 1.5
2 392 62 107 0.004 2.4
10 864 6 135 0.014 8.4
14 935 4 149 0.036 22
21 758 6 135 0.029 18
21 4770 14 1194 0.018 1
43 2110 8 800 0.048 29

Abb.9 Tabelle der Aerosolerzeugungsraten
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‘i Schiittung I 400 I/ min [10001/min |15001/min |2000(/min
:Cb‘} 150kg 2/5
P |64-1075 | 14-1073 | 1.2:107% | 3.2-1075
2a | 50kg 06/2
2b | 200kg 0/06/06/2
Z Ad I3 Bs | 446 465 — 352
13N 2c — g
2d [/mz]
S 3 | 200kg 2/5
37 Schiittung IT 4001 /min | 5501/min | 7700/min |1000l/min
la | 100kg 2/5/5/11
N\ 1:3 P |~15-10"5(72-1075 | 85-107°| 7.1-1075
b | 150kg 2/5
Y /" [2a | 50kg 06/2
), 2b | 200kg ?{c;s/o.e/z 8o | 443 396 550 500
: g
2c | SOkg 0/06 [’mz]
3 | 200 kg 2/5
Abb. 18 Sandbettfiltermessungen an zwei verschiedenen GfK
' Sandschiittungen IASR/RPU
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der Gleichung Ap = Cexp (Bt) - JASR/RPU
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