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Zusammenfassung

Die Versuchsanlage FAUNA wurde 1979 in Betrieb geﬁommen. Sie dient der
Untersuchung groRflichiger Natriumbrinde in geschlossenen Containments sowie
der Untersuchung der Erzeugung, des Verhaltens und der Abscheidung von
Natriumbrandaerosolen., In diesem Bericht werden die Versuchsergebnisse
der sechs Natriumflichenbridnde beschrieben, die mit bis zu 500 kg
Natrium in 2 m?, 5 m? bzw. 12 m?* grofien Brandpfannen durchgefiihrt
wurden. Es wurden sowohl die thermodynamischen Daten als auch die
reaktionskinetischen Daten bei den Brinden ermittelt., Dariiber hinaus
wurde das Verhalten der freigesetzten Aerosole widhrend und nach

dem Brand untersucht. Aufgrund von Messungen der Temperaturprofile in
verschiedenen Ebenen oberhalb der Brandfldchen konnte gezeigt werden,
day sich die Konvektionsstrdmungen oberhalb verschieden grofier Brand-
flichen in geschlossenen Containments wesentlich unterscheiden und
offensichtlich EinfluB auf den Brandablauf und die Partikelfreisetzung
haben. Wihrend bei kleineren Brinden das Gas oberhalb der Pfanne kamin-
artig aufsteigt und an den Winden zuriickstrdmt, ist bei einem flichen-
deckenden Brand kein Kamineffekt zu beobachten. Bei gréBeren Brinden
wurden hthere Brandraten und Aerosolfreisetzungsraten beobachtet,
Einige Meter oberhalb der Brandfliche wurden Temperaturen um 300 - 400 °C,
zeitweiligbis zu 700 °C gemessen. Die Versuche F5 und F6 wurden insbe-
sondere durchgefiihrt, um das thermodynamische und reaktionskinetische

Brandverhalten in einem v8llig geschlossenen Containment zu beobachten.

Wdahrend der Versuche wurde auch der verbrauchte Sauerstoff im Versuchs-
kessel nicht erginzt. Die Sauerstoffkonzentration erreichte nach

ca. 2 Stunden 10 % im Versuch F5, beim Versuch F6 wurden nach ca.

1 Stunde 4,3 7 pemessen. Dabei ist besonders interessant, daf bei beiden
Versuchen eine fast v81lig lineare Abnahme der Sauerstoffkonzentration
gemessen wurde., Dies li#Bt auf eine konstante Reaktionsrate schliefen.
Bei den Versuchen wurden bis zu 30 7 des Natriums als Na202—Aerosol

freigesetzt,

Bei groRen Flichenbrinden wurde anteilipg mehr Aerosol freigesetzt (10 - 30 Z)
als bei kleinen Brinden (bis 10 %). Die Aerosolmassenkonzentration lag
wihrend der Bridnde iiber 10 g/m* und fiel bei Brandende expoﬁentiell ab,

und zwar um ca. 5 Gr8fenordnungen nach 100 Stunden. Der mittlere aerody-
namische Partikeldurchmesser lag widhrend des Brandes bei 1,5-3,0 pm und

fiel nach Brandende ab auf ca. 0,7 pm nach 30 Stunden. Wihrend grofler

Brinde wurde Korrosion und Zerstdrung an Edelstahlkomponenten beobachtet.



The Sodium Fire Tests Performed in the FAUNA Facility on

up ko 12 m? Fire Areas

Summary

The FAUNA test facility started operation in 1979. It serves to investigate large
area sodium fires in closed containments and to study the generation, behaviour
and removal of sodium fire aerosols. In this report, the experimental results of
the 6 sodium pool fires are described which were performed with up to 500 kg of
sodium in fire pans of 2 m?, 5 m? and 12 m? surface area, respectively. Both, the
thermodynamic data and the data of the reaction kinetics of the fires were deter-
mined. In addition, the behaviour of the released aerosols during and after the
fire was studied. On the basis of measurements of the temperature profiles at
various levels above the fire areas it was shown that the convective flows above
"fire areas of different sizes in closed containments differ markedly and,
obviously, exert an influence on the development of the fire and the release of
particles. Whilst in rather small fires the gas above the pan rises as in a
chimney and flows back on the walls, no chimney effect can be observed in a large
pool fire. in rather large fires higher burning rates and aerosol release rates
were observed, Some meters above the fire area temperatures around 300 - 400 °C,
temporarily even up to 700 °C, were measured. The tests F5 and Fé6 were performed
above all to observe the fire behaviour in terms of thermodynamics and reaction

kinetics in a fully closed containment.

During the tests the oxygen consumed was not refilled into the test vessel. After
about two hours the oxygen concentration attained 10% in test F5, in test F6 4,37
were measured after about 1 hour. It is of particular interest that in both tests
the reduction in the oxygen concentration measured was nearly linear. This sug-
gests that the reaction rate is constant. In the tests up to 307 of the sodium

were released as Na202 aerosol.

In large pool fires a higher percentage of aerosols was released (10 - 307%) than
in small fires (up to 10%). During the fires the aerosol mass concentration was
more than 10 g/m* and declined exponentially at the end of the fire, by about
five orders of magnitude after 100 hours. The mean aerodynamic particle diameter
during the fire attained 1.5 to 3.0 pm and dropped to about 0.7 pm after 30 h
following the end of the fire. During large fires corrosion and destruction of

stainless steel components were observed.
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I Einleitung

Bel der technischen und konstruktiven Auslegung von Containment-Systemen
natriumgekiihlter Brutreaktoren muB man in Betracht ziehen, daff Stdrfflle
denkbar sind, die iIn groBen Teilen des Containments zu groRflichigen
Natriumbrdnden fiihren kénnen. Die Analyse dleser Stdrfidlle ist fiir die
Beurteilung der Sicherheilt der gesamten Anlage unbedingt erforderlich,
im Genehmigungsverfahren flir den Prototyp Reaktor SNR-300 fest verankert
und bedeutend fiir die Auslegung grofer Briiter-Kraftwerke (SNR-2).

Natriumbrinde im SNR-Containment erfordern ein komplexes Sicherheits-
system. Sie filihren zu einer Temperatur- und Druckerhfhung im Contain-

ment, bilden mit Restwasser (Luftfeuchte, Betonwasser) aggressive chemische
Verbindungen und erhdhen somit die korrosive Belastung fiir die Stahlein-
bauten und -Werkstoffe und erzeugen schlieflich Natriumaerosole (bestehend
aus verschiedenen Natriumverbindungen), die wegen ihrer Radicaktivi-

tit (aktiviertes Natrium, das unter Umstinden auch Spaltprodukte enthidlt)

und Toxiditdt im Containment zurilickgehalten werden miissen.

Die vollstindige Beschreibung eines beliebigen, grofflichigen Natriumbrandes
erfordert die genaue Kenntnis einer Reihe charakteristischer KenngrdBen.
Unter den hier interessierenden Gesichtspunkten sind dies im wesent-

lichen die Brandrate, die damit eng gekoppelte Aerosolerzeugungsrate

sowle das Wirmefreisetzungsverhalten. Dariiber hinaus ist das Verhalten

der Natriumaerosole nach ihrer Freisetzung im Containment {(Aerosol-
konzentration als Funktion der Zeit, Ablagerungsverhalten) bedeutsam

fiir die Auslegung von Containment-Systemen, Abluftanlagen und aerosolge~

fihrdeten Komponenten.

Bisherige Untersuchungen lassen erkennen, daf die Natriumbrandrate fiir
gréBere Fldchen nicht linear von der Fliche abhingt, Iinsbesondere dann,
wenn die Brandfliche grdRer als 1 m? wird und das dariiberliegende Volumen
relativ groB ist, Diliese Resultate wurden erzielt durch Experimente in
einem 4 m® Volumen und mit Brandfldchen bis zu 1m? (NABRAUS) /1/, /2{.

Diese Dimensionen sind jedoch wesentlich kleiner als die der denkbaren



Rdume des SNR-300 bzw. SNR-2, in denen im Falle eines Stdrfalls Natrium-
bridnde zu erwarten sind, so daB eine Extrapolation der bisherigen Ergeb-
nisse auf diese Verhdltnisse nicht verldBlich erscheint. Insbesondere
kann man davon ausgehen, daB die bei einem Flichenbrand unter einem
groBen Volumen auftretende Zwangskonvektion die Verhdltnisse und die
Resultate in einer Weise beeinflussen kann, die bei den bisherigen

Experimenten nicht mit erfaBt werden konnten.

Die vorliegenden Experimente in der FAUNA-Anlage sind ein vorliufiper
AbschluR einer Versuchsreihe von Natriumbrﬁnden.im technischen Mafstab.
Zundchst wurde im wesentlichen eine Variation der Parameter Brandflidche
und Natriummenge durchgefiihrt: Bei den Versuchen F1 und F2 betrug die
Brandfldche 2 m?, die Natriummengen betrugen 150 kg und 250 kg. Die Ver-
suche F3 und F4 wurden auf einer 12 m?

500 kg Natrium durchgefiihrt. Bel den Versuchen F5 und F6 (auf 2m? bzw.

groflen Brandfliche mit jewells

$ m?) betrug die Natriummenge jeweils 350 kg. Bei diesen beiden Versuchen
wurde das FAUNA-Containment vdllig geschlossen gehalten, um den Druckauf-

bau wdhrend des Brandes zu messen.
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IT  Beschreibung der FAUNA-Anlage

Die Forschungsanlage zur Untersuchung von Natriumbrinden und nuklearen
Aerosolen des Laboratorium fiir Aerosolphysik und Filtertechnik am Kern-
forschungszentrum Karlsruhe wurde nach mehrjihriger Bauzeit Anfang 1979
in Betrieb genommen. Das Blockdiagramm (Bild 1) gibt eimen Uberblick

{iber die Anlage, die der besseren Ubersicht wegen in drei Anlagenteile

aufgegliedert werden kann:

- Betriebsgebiude
- Versuchskessel

- Abgasanlage

Im Betriebsgebiude sind neben der VersuchsmeBtechnik alle Einrichtungen
zum Betrieb der Anlage untergebracht. Die Hauptschaltwarte dient dgr Uber-
wachung der gesamten Anlage: hier laufen auch die sicherheitstechnischen
Einrichtungen zusammen. Die Natriumschaltwarte dagegen dient lediglich

der Natriumhandhabung.

Alle Rdume, in denen mit Natrium umgegangen wird, sind deutlich getrennt
vont den MeB- und iibrigen Anlagerdumen. Fliissiges Natrium wird stets unter
einer Schutzgasatmosphire gehalten, auBer natilirlich im Versuchskessel
selbst. Das Natrium wird von der Lieferfirma in Spundfissern (Fassungs-—

vermigen 190 kg Natrium) auspgeliefert.

Zur Aufbereitung (in diesem Zusammenhang: schmelzen) dient eine erprobte
Natriumschmelzanlage, die {iber eine Rohrleitung mit drei sich im Keller-

geschofl befindlichen Stahlbeh#iltern verbunden ist.

Zur Aufbewahrung des Natriums dienen die drei oben genannten Vorrats-
behilter, die ein Volumen von je 1 m® haben, beheizbar sind und mit
Natriumfiillstands—, Temperatur— und Druckmefeinrichtungen sowie je

einem Sicherheitsventil versehen sind. Sie sind ferner iiber Ventile mit
einem Schutzgassystem und dem Versuchskessel verbunden. Der Versuchs-
kessel ist ein gasdichtes Stahlgef#B mit einem Volumen von 220 m*, der
zylindrische Teil des Versuchskessels ist 6 m hoch bei einem Durchmesser

von ebenfalls 6 m. Er ist Uber einen kreisfdrmigen (d = 2 m) Einstieg



begehbar, Die Dimensionen des Behdlters wurden so gewdhlt, daB Natrium-
brandversuche mit einer Brandfliche bis zu ca. 12 m? und einer Natrium-
menge bis zu 1000 kg mdglich sind. Die Brandversuche finden in sogenannten
Brandpfannen statt, die beheizbar sind und auf einer Wigeeinrichtung
stehen, so dafl stets eine Kontrolle {iber die in der Pfanne befindliche
Natriummenge mdglich ist. Die fiir jeden Versuch notwendige Natriummenge
wird in fliissiger Form von den Vorratsbehiltern pneumatisch in die

Brandpfanne eingefiillt.

Der Kessel ist {iber zwel Ventile mit der Liiftungsanlage verbunden. Dariiber
hinaus ist ein welteres Ventil eingebaut, das bereits bei einem

& p = 2,5 bar anspricht und die Abluft in die Liiftungsanlage ableitet.

An der oberen AuBenseite des Behidlters ermbglicht eine Arbeitsplattform
Montage- und Kontrollarbeiten. Der Behilter selbst ist fiir einen Uberdruck
von A p = 3 bar ausgelegt und mit einem entsprechenden Sicherheitsventil
ausgestattet. AuBerdem ist der Versuchskessel evakuierbar, so daB vor
Versuchsbeginn eine beliebige Atmosphire im Kessel eingestellt werden kann.
Dabei sind die fiir den Betrieb und die Sicherheit notwendigen Gase

Sauerstoff und Stickstoff von der Hauptschaltwarte aus regelbar.

Die Behdlterkiihleinrichtung sorgt fiir eine geregelte Wiarmeabfuhr wihrend
der Versuche., Eine Berieselungsanlage bespriiht den Behdlterdeckel und
iber einen Rundkranz die Behilterwand mit Wasser (maximal 60 m3 HZO pro
Stunde), so daB gewidhrleistet 1st, daB selbst beil Experimenten mit hoher
Wirmefreisetzung die maximal zulissige Kesselwandtemperatur von 150 °C

nicht iiberschritten wird.

Die Liiftungsanlage ermdglicht eine ausreichende Durchliiftung des Ver-
suchsbehdlters, zum Beispiel wdhrend der Entsorpgungsarbeiten, Eine der
Liiftungsanlage nachgeschaltetes Gasreinigungssystem verhindert einen
unzuldssig hohen Natriumoxid-Aerosolausstof in die Atmosphire wihrend

einer in den Experimenten vorgesehenen Druckentlastung des Behidlters.

Die Lﬁftungsaﬁlage setzt sich zusammen aus einem zweistufigen Hochleistungs-
naflwdschers mit eingebautem Ventilator und einem Rohrleitungssystem, das

{iber drei Ventile (2 NW 100, 1 NW32) mit dem Versuchsbehilter verbunden i st.
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Der NaBwidscher hat folgende Datemn:

Betriebstemperatur: 50 °C - 60 °C
Ansaugleistung bis zu: 3000 m3/Stunde
maximale Beaufschlagung: 500 mg/m?

Abscheidegrad bei 0,5 pm
Durchmesser: 997, gemessen fiir inerte Aerosole

Fiir Natriumbrandaerosole wurden unter extremen Bedingungen noch Ab-
scheidegrade von 95 7 gemessen, womit durch Beimischungen von Frisch-~
luft eine Verdiinnung der Aerosolmassenkonzentration auf den Betriebswert

des NaBwdschers erméglicht wird.
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ITI Mefitechnische Ausriistung und Datenverarbei tung

Pile meRtechnische Ausriistung der FAUNA-Anlage 1ld#t sich in zwel ge~

trennte und in sich selbstiindige Bereiche gliedern:

1. BetriebsmeRtechnik

2. VersuchsmeBtechnik

Der Bereich Betriebsmeftechnik umfaBt alle fiir den Betrieb und die Sicher-
heit der Anlage notwendigen meBStechnischen Einrichtungen. Diese Ein-
riechtungen sollen einen ordnungsgemidBen Betrieb und die Uberwachung der

Anlage gewdhrleisten.

Hierbei kommt den sicherheitstechnischen Einrichtungen besondere Be-

deutung zu. So werden z. B. folgende Grdfen kontinuierlich {iberwacht:

Druck im Versuchskessel

Wandtemperatur des Versuchskessels
- Druck in den Natrium-Vorratstanks

- Temperatur in den Natrium-Vorratstanks

Die ﬁberschreitung von Grenzwerten wird akustisch und optisch angezeigt,
zum Teil werden sogar automatisch MaBnahmen eingeleitet. Weitere tech~
nische Einzelhelten der Gesamtanlage kdnnen dem technischen Bericht /3/

und dem Sicherheitsbericht /4/ entnommen werden.

Der Bereich VersuchsmeBtechnik umfaflt die Messungen aller Grdfen, die
fiir die Auswertung und Analyse der Versuche von Bedeutung sind., Dazu

sind folgende charakteristische GrdBen eines Natriumbrandes zu zHhlen:

Brandrate
Temperaturverteilung
Kenvektion

Druck

Aerosol-GrdRen-Verteilung



Partikelzahl-Konzentration
Aerosol-Massenkonzentration
Chemie der Aerosole

Chemie des Riickstandes

Abgesehen von dem Aercsol-Massenkonzentrations-Mefgerit SAMM(Sodium-
Aerosol-Mass-Monitor), das kontinuierlich und weitgehend automatisch
arbeitet /5/, miissen die aerosolphysikalischen Daten in Einzelmessungen
bestimmt werden, Im folgenden wird ein Uberblick gegeben iiber die elnge-
setzten Gerdte und Methoden zur Bestimmung der aerosolphysikalischen

GréBen. Zur Messung der Natriummassenkonzentration werden verwendet:

SAMM (Colora)
Filterabscheidung

Waschflaschen
Mikrowaage (TSI)

Das Natrium—Massehkonzéntrationsmeﬁgerﬁt SAMM arbeitet nafichemisch mit
Hilfe einer Natrium-Ionenelektrode. Dadurch konnte das Gerdt so aufge-
baut werden, daf ein kontinuierlicher Betrieb m8glich ist. Testmessungen
haben bestidtigt, daB das Gerdt ausreichend zuverlissig und genau arbeitet,
50 daB es als alleinige Methode zur Bestimmung der Massenkonzentration
eingesetzt werden kann. Trotzdem werden wihrend der Versuche mit den
herkmmlichen Methoden - Filter, Waschflaschen und Mikrowaage - Messungen
zur Kontrolle durchgefiihrt. Der Bestimmung der Aeroscldurchmesser stehen

zur Verfligung:

Aerosol-Zentrifuge (nach St&ber)

Impaktor (nach Anderson)

StreulichtmeRgerdt (90 ° Streuung, weiBes Licht)

Elektronenmikroskopie.

Prinzipiell messen sowohl die Zentrifuge als auch der Impaktor den
aerodynamischen Durchmesser. Die genaue Bestimmung dieses Durchmessers
ist besonders wichtig, da er zusammen mit dem massenbezogenen Durchmesser
.zur Begtimmung des dynamischen Formfaktors benbtigt wird. Das Streulicht-
meBgerdt liefert einen Streulichtdurchmesser ; allerdings ist die Eichung

problematisch, so da@ die Ergebnisse dieses Gerites, zusammen mit einem



Kondensationskernzdhler, vor allem zur Bestimmung der Partikelzahl-
Konzentration verwendet werden. Die chemischen Untersuchungen bauen auf
bereits bewihrten Methoden auf /6/. Insbesondere werden folgende Fragen

untersucht:

- In welcher chemischen Zusammensetzung liegen die Aerosole vor?

~ Wie setzt sich der Rickstand in der Brandpfanne zusammen?

Diese Fragen sind auch von Bedeutung, um aus dem Sauerstoffverbrauch die
momentane und mittlere Brandrate zu bestimmen. Die Sauerstoffkonzentration
im Versuchskessel und der Sauerstoffverbrauch werden wihrend der Experimente
kontinuierlich gemessen, Die automatische Nachspeilsung von Sauerstoff ist
von der Sauerstoffkonzentratien im Kessel abhingig, die Konzentrations-
grenziwerte sind beliebig wdhlbar, Im Gegensatz zu allen obigen GroBen

kénnen die Messungen von

- Temperatur
- Konvektion

- und Druck

on line durchgefiihrt werden.

Diese ‘'one-line'-Daten werden mit Hilfe eines rechnergesteuerten Daten-
erfassungssystem automatisch erfaft . Dieses System besteht im
wesentlichen aus einem Analog/Digital-Wandler, einem Rechner und der
entsprechenden Peripherie. An den A/D-Wandler (Autodata) kdnnen zur Zeit
bis zu 100 MeRstellen éngeschlossen werden. Das Gerdt 1st mikropro-
zessorgesteuert; jeder Kanal ist in seinem MeBbereich frel programmierbar,
ebenso die Taktzeit fiir einen MeBzyklus. Eingebaute Spelcher ermglichen
schon bei der Messung eine entsprechenden Aufbereitung der Daten
(Linearisierung bzw. Umrechnung), so daB z. B, die Daten der verwendeten
NiCr-Ni Thermoelemente schon in der Form "°C" an den Rechner iibermittelt

werden.




IV Die Brandversuche F1 - F6

Die Versuche F1 - F6 wurden unter verschiedenen Bedingungen durchge-

fiihrt, die in feolgender Tabelle zusammengefaBt sind:

F1 F2 F3 F4 F5 F6
Brandfliche /m?/ 2 2 12 12 2 5
Natriummenge fkg/ 150 250 500 500 350 350
Sauerstoffkonzentration fZ/ | 19-22 {1 17-25 | 15-25| 18-25| 10-21| 4-21

Bei den Versuchen F1-F4 wurde die Sauerstoffkonzentration in den ange-
gebenen Grenzen konstant gehalten. Um bei diesen Versuchen eine unge-
stérte AerosolmeBtechnik sicherzustellen, wurde der Uberdruck im FAUNA-
Containment iiber den Widscher abgelassen. Die Lage der Brandpfannen und
die Positionen der wichtigsten Thermoelemente sind in Bild 2 darge-
stellt, AuBer bei dem Versuch F4 wurden die Brandpfannen vor Versuchs-
beginn elektrisch behelzt, s0 daB sie beim Natrium—EinlaB bereits auf

Natriumtemperatur waren,

Die Versuche F5 und F6 unterscheiden sich von den Versuchen F1 bis F4 ins-
besondere dadurch, daB bel den Experimenten 5_und 6 das Containment fiir
die ersten 60 bzw. 120 Minuten zur Ermittlung des Druckaufbaues ge-
schlossen gehalten wurde . AuBerdem wurde bei den Versuchen F5 und Fé

das Natrium durch eine Offnung von nur 7 mm Durchmesser in die Brand-
pfanne gespritzt, so daf wihrend des Einfilillvorganges (ca. 20 Min)

eln kombinierter Spritz-Pool-Brand vorlag.
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IV.1 Thermodynamische Ergebnisse der Versuche Fl1 und F2

Der Verlauf eines Natriumbrandes lHBt sich gut anhand des Temperaturver-
laufes iiber der Brandpfanne beschreiben. Da sich Kessel und Brandpfanne

in einer axialsymetrischen Anordnung befinden, ist es zundchst ausreichend
die Temperaturen vertikal {iber der Pfannenmitte zu betrachten, wie sie in
Bild 3 und 4 dargestellt sind. Zum Zeitpunkt 0, also unmittelbar vor dem
Einfiillen des Natriums, liegen die Temperaturen infolge der beheizten Pfanne
bei ca. 50 °C. Beim Versuch F1 ist dann fiir die Dauer von ca. 50 Minuten
nach dem Einfiillen ein starkes Anwachsen der Temperatur zu becbachten, ein
Temperaturmaximum von fast 200 °C ist nach ca. 70 Minuten erreicht. Der
Temperaturgradient zu Beginn des Versuches F2 ist nicht so steil wie bei dem
Versuch F1, auch das Temperaturmaximum von ca, 120 °C wird erst nach ca.

105 Minuten erreicht. Die kurzzeitigen Temperaturriickginge, z. B. nach

ca, 35 Minuten (Fi) oder 45 Minuten (F2), sind auf die Sauerstoffzugabe

und die Strdmungsverhdltnisse im Versuchskessel zuriickzufiihren. Durch die

in der Mitte angeordnete relativ kleine Brandfliche im Verhdltnis zum
Kesselquerschnitt (28,3 m?) stellt sich eine ausgeprigte Konvektionsstrimung
ein. Dilese Strdmung 14Bt sich gut anhand der Temperaturen erkennen, wie sie
in Bild 5 fiir den Versuch F2 dargestellt sind. Durch diese Strdmungen kann
der noch nicht erwidrmte Sauerstoff, der nahe der Kesselwand in Pfannenh&he
zugefiihrt wird, die Thermoelemente senkrecht iiber der Brandpfanne erreichen.
Bereits die Temperaturen in der Riickstrdmung, wie sie in Bild 6 dargestellt
sind, zeigen diese Temperaturschwankungen nicht mehr. Auch sind in der Riick-
stromung keine groflen Temperaturunterschiede zwischen den einzelnen hori-
zontalen MeBstellen zu erkeqnem (Bild 7 und 8). Dies lift auf eine gute
Durchmischung am Ubergang von Aufwirtsstrémung zu Riickstr8mung und auf
stabile Stromungskonfigurationen wihrend des Brandes schlieflen. Dieser
Zusammenhang zwischen Sauerstoffzufithrung und den damit verbundenen Tempe-
raturdnderungen wird durch Auftragung von Temperatur, Sauerstoffkonzentration

und zeitlichem Verlauf der Sauerstoffzugabe verdeutlicht (Bild 9 und 10).
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Die Stromungsgeschwindigkeit in der RiickstrBmung wurde mit Hilfe eines
Heiffilmanemometers gemessen. Zwar sind die Bedingungen im Versuchskessel
wdhrend Natriumbrinden wegen Temperaturschwankungen und Aerosolbeladung fiir
HeiRfilmmessungen denkbar schlecht, jedoch konnten mit einer temperatur-
kompensierten, besonders robusten Sonde zumindest Mittelwerte gemessen
werden, Es ergab sich eine durchschnittliche Stromungsgeschwindigkeit

von ca. 0.8 m/s in der Riickstrdmung, was einer Geschwindigkeit von ca.

1.3 m/s in der Aufwirtsstrdmung iiber der Pfanne entspricht.

Da die chemische Zusammensetzung der Aerosole und des Pfannenriickstandes
"bekannt ist /5/, /6/, 148t sich aus dem Verlauf der Sauerstoffkonzen-
tration (Bild 9 uad 10) die Brandrate bestimmen. Die folgende Tabelle

gibt einen Uberblick iiber die integrale Brandrate fiir den gesamten Versuch

und die momentanen Brandraten wihrend einzelner Versuchsabschnitte.

T 1 F 2
Versuchszelt Brandrate Versuchszeit Brandrate

Jmin/ /kg Na/m?h/ [min/ /kg Na/m?h/
0- 30 20.8 0 - 45 16.8
40 - 60 26.3 60 - 105 19.8
75 - 85 37.3 115 = 140 25.3
100 - 110 22.0 150 - 175 18.9
' Gesamtbrandrate 29.5 . 21.0

Neben den Gastemperaturen wurde auch an vier Stellen die Temperatur in
oder knapp liber dem Natrium gemessen. Die MeBstellen lagen bei x = 0 cm
und y = 1 em, 2 cmy, 4 cm und 7 em (Bild 11 und 12}, Damit sind bei Brand-
beginn alle Thermoelemente in das Natrium eingetaucht, Naturgem#f 148t
sich zwischen den Schwankungen in der Gastemperatur und den Schwankungen
in der Natriumtemperatur kein eindeutiger Zusammenhang herstellen: die

lokalen Temperaturmessungen im Natrium oder in Natriumnihe werden vor
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allem vom 8rtlichen Brandverlauf beeinflufit {Oberflichenbewegungen,
Krustenbildung usw.). Die Feinstruktur kann natiirlich von den Thermo-

elementen einige Meter iliber der Brandpfanne nicht mehr aufgel®st werden.
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IV.2 Thermodynamische Ergebnisse der Versuche ¥3 und F4

Die Versuche F3 und F4 wurden beide auf 12 m? Brandfldche mit jeweils
500 kg Natrium durchgefiihrt. Damit waren bei beiden Versuchen die fiir das
Verhalten wesentlichen Parameter identisch, Unterschieden aber haben sich

die beiden Versuche in der Pfannenheizung und der Art der Sauerstoffzufihrung.

Beim Versuch F3 war die Brandpfanne an der Unterseite mit Heizleitern ver-
sehen und isoliert, So war es méglich, die Brandpfamne vor dem Versuch auf
die Natriumtemperatur vorzuheizen, auBerdem verhinderte die Isolierung
wihrend des Versuches zum groflen Teil WArmeabstrahlung nach unten. Dagegen
war beim Versuch F4 die Brandpfanne nicht beheizt und unisoliert. Fiir den
EinfluR auf den Brandverlauf diirfte dabei die unbeheizte Pfanne von unter-
geordneter Bedeutung sein: rein rechnerisch sinkt die Natriumtemperatur

um weniger als 20 °C, wenn die Pfanne beim Natriumeinlaf nicht beheizt ist.
Von groferer Bedeutung war, daB die Brandpfanne beim Versuch F4 nicht nach
unten isoliert war, so daf auch ein WirmefluB aus dem Matrium durch die
Pfanne nach unten mdglich war, Einen wesentlichen Einfluf auf das Brand-
verhalten zeigt auch die beim Versuch F4 verédnderte Sauerstoffzufiihrung.
Wihrend beim Versuch F3 der Sauerstoff am Kesselrand (y = 1 m) zugefihrt
wurde (wie auch bei F1 und F2), wurde beim Versuch F4 der Sauerstoff aus

3 m Hthe, ebenfalls in Kesselwandnidhe, aber mit Richtung auf die Pfannen-
mitte zupefilhrt. Wie der Versuch gezeigt hat, beeinfluBt die Art der
Sauerstoffzufiihrung auch deutlich den Brandverlauf, der trotz gleicher
Natriummenge und Brandfliche bei den Versuchen F3 und F4 sehr unterschied-
lich war. Betrachtet man den Temperaturverlauf des Versuches F3, wie er

in Bild %3 fiir verschiedene MeRstellen dargestellt ist, so fd11t auf, daR
nach einem relativ gleichm#Rigen Temperaturanstieg bis auf ca. 350 °C nach
ca., 60 Minuten ein Temperaturmaximum von fast 800 °C erreicht wird.

Dieses Temperaturmaximum wurde nicht nur in der Kesselmitte (x = 0 m)
gemessen, sondern auch an den MeBstellen in der Nihe des Randes (Bild 14
und 15). Dies wird besonders deutlich, wenn man die Temperaturen ilber dem
Kesselquerschnitt auftrigt (Bild 16 und 17). Dieses Maximum bedeutet
praktisch auch das Brandende, denn die Temperaturen fallen anschliefiend

stark und gleichmidBig ab.
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Véllig verschieden vom Versuch F3 sieht der Temperaturverlauf fiir den
Versuch F4 aus (Bild 18). Nach einem starken Temperaturanstieg zu Brand-
beginn wird bereits nach ca. 18 Minuten ein Maximum von fast 450 °C
erreicht, Ahnliche Maxima treten auch bei 30 Minuten, 44 Minuten und

50 Minuten auf. Dieser fiir F4 typische Temperaturverlauf ist nicht nur

an einigen MeBstellen zu beobachten, sondern kann iiber den gesamten Kessel-
querschnitt verfolgt werden (Bild 19, 20, 21). Die Darstellung der Tempe-
ratur zu verschiedenen Zeitpunkten iiber den Kesselquerschnitt zeigt wieder
eine relativ gleichmidBige Verteilung (Bild 22 und 23), wie sie schon beim
Versuch F3 beobachtet wurde,

Der EinfluB der unterschiedlichen Sauerstoffzufuhr bei den Versuchen F3

und F4 ist auch aus dem Temperaturverlauf gut zu erkennen. Die Sauer-
stoffzugabe am Kesselrand zeigt beim Versuch F3 keinen direkten EinfluB auf
den Temperaturverlauf (Bild 24). Beim Versuch F4 allerdings beeinfluBt die
Sauerstoffzuflihrung, senkrecht iiber der Brandpfanne, den Branﬁverlauf un-—
mittelbar, wie in Bild 25 deutlich erkennbar ist. Jedoch ist die Beein-
flussung der Brandrate derart, daR gerade beim Versuch F4, wo die Sauer-
stoffzugabe am Temperaturverlauf deutlich erkennbar ist, die Brandraten
geringer sind als beim Versuch F3. Die aus der Sauerstoffkonzentration

berechneten Brandraten sind in folgender Tabelle zusammengestellt:

F 3 o T 4

Versuchszeit Brandrate Versuchszeit Brandrate
/min/ fkg Na/m2h/ /min/ [kg Na/m?h/

30 - 40 28 7 - 15 23

40 - 51 43 19 - 25 26

69 - 74 85 30 - 37 29

42 - 48 30

Gesamtbrandrate 33.0 27

Die gegen Versuchsende bei F3 aufgetretenen hohen Brandraten sind auf die
Wirmertickhaltung (Isolation} an der Pfannenunterseite zuriickzufiihren, Die
mit dieser Brandrate verbundenen hohen Temperaturen fiihrten wdhrend des Ver-—

sutches zu Schiden an verschiedenen MeBeinrichtungen und Armaturen.
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Bild 26 zeigt die widhrend des Brandes aufgetretenem Korrosion an

einem NatriumeinlaBstutzen aus Edelstahl kurz iber der Matriumoherflédche.
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IV.3 Thermodynamische Ergebnisse der Versuche F5 und F6

Die Versuche F5 und F6 unterscheiden sich von den Versuchen F1-F4
insbesondere durch die Art des Natriumeinfiillens in die Brandpfanne.
Wihrend bei den Experimenten F1-F4 das Natrium {iber eine Leitung von

50 mm Durchmesser in kurzer Zeit eingefiillt wurde, wurde bei den Experi-
menten F5 und F6 das Natrium durch eine Offnung von nur 7 mm Durchmesser
in die Brandpfanne gespritzt, so daB widhrend des Einflillvorganges (ca. 20

Min) ein kombinierter Spritz-Pool-Brand vorlag,

AuBerdem wurde zur Messung des Druckverlaufs das Containment v8llig geschlos-
sen gehalten, der verbrannte Sauerstoff wurde nicht erginzt. Der Brandverlauf
148t sich zundchst anhand der Temperaturen iiber der Brandpfanne diskutieren.
In Bild 27 sind die Temperaturen 4.10 m iiber der Brandpfanne und zwar genau

in der Kesselachse (x = 0.0 m) und + 30 cm daneben (x = + 30 cm, x = - 30 cm).
Fiir die Zeit des Einfiillvorgangs - ca. 20 Minuten lang - ist ein unregelmis-
siger Temperaturverlauf zu erkennen, ein kurzzeitiges Maximum von fast 150 °C
tritt nun unmittelbar nach Versuchsbeginn auf. Nach Ende des Einfiillvorgangs
stellt sich ein stabiler Brandverlauf ein mit einem praktisch konstanten Tem-
peraturverlauf bis zu dem Zeitpunkt (t = 110 min), zu dem wieder Sauerstoff
in den Versuchskessel nachgefiillt wird. Danach steigen die Temperaturen tiber
der Brandpfanne leicht an, um nach einer weiteren Sauerstoffzufuhr bei

t = 150 min ein Maximum von ca. 250 °C zu erreichen, Danach fallen die Tempe-
raturen bis zum Brandende., Wie schon friihere Versuche zeigten, stellt sich
insbesondere bei kleinen Brandflichen eine ausgeprﬁgte Konvektionsstrimung
ein. Trotz axialsymmetrischer Anordnung der Brandpfanne im FAUNA-Kessel ist
diese Stromung nicht symmetrisch beziiglich der Kesselachse. Dies wird durch
den Einfiillvorgang verursacht. Durch das Einspritzen des Natriums von oben

in Richtung Pfannenrand bilden sich an dieser Stelle vermehrt Krusten und
Rickstidnde aus Natrium und Brandprodukten. Nach dem Einfiillvorgang sind

diese Krusten hther als der Natriumspiegel, so daB die tatsichliche Brand-
fliche nicht mehr mit der Pfannenfliche iibereinstimmt. Diese Asymmetrie

18Rt sich gut aus der Darstellung der Temperaturprofile {iber den Ort zu
verschiedenen Zeitpunkten erkennen (Bilder 28, 29, 30).

Aus dieser Art der Darstellung wird auch deutlich, daB in der fiir das
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Versushsziel wichtigen Zeit zwischen 30 und 170 min sehr gleichmidBige Tem-
peraturverteilung herrschen (Bild 29), In diesem Zeitraum ist, wie schon
erwdhnt, der zeitliche Temperaturverlauf praktisch konstant, was auf
stabile Brandverh#ltnisse schlieflen l4dRt, obwohl die Sauerstoffkonzen-—
tration von 21 % auf 10 7 abfidllt (Bild 31). Ein wichtiges Versuchsziel war
die Bestimmung des Druckaufbaus und des Brandverhaltens bei villig ge-
schlossenem Versuchskessel, d. h,: keine Druckentlastung iilber die Abgas-
reinigungsaniage, aber auch keine Ergidnzung des verbrauchten Sauerstoffs.
Erst nach 110 min Versuchszeit, als die Sauverstoffkonzentration auf 9 % ab-
gefallen war, wurde wieder Sauerstoff zugeflihrt, Bild 32 zeigt den zeitli-
chen Verlauf des Kesseldrucks. Mit Beginn des Einfiillvorganges tritt eine
Druckspitze von eca. 160 mbar Uberdruck auf, danach treten zwei weitere
Druckspitzen bei 25 min und 30 min auf, In dem Zeitraum des gleichmdRigen

Brennens zwischen 30 und 110 min fdllt der Druck leicht ab,.

Von besonderem Interesse war der Verlauf der Brandrate in dem Zeitraum ohne
Saverstoffnachfuhr. Wie Bild 31 zeigt,ist in diesem Zeitraum die Abnahme der
Sauerstoffkonzentration linear, die daraus berechnete Brandrate betrigt

18.4 kg Na/m?h., Diese Linearit#dt wiirde bedeuten, daf bei diesem Experiment im

Bereich zwischen 21 7% und 10 Z Sauerstoffkonzentration die Brandrate konstant ist.

Die Lage der Thermoelemente beim Versuch F6é ist identisch mit der von Ver-
such F5. Dadurch kann der Brandverlauf #Zhnlich wie bei F53 diskutiert werden.
In Bild 33 ist der Brandverlauf 4.10 m iiber der Mitte der Brandpfanne und
jeweils 30 cm rechts und links daneben dargestellt, Der Einfiillvorgang

dauert wieder ca. 20 Minuten und ist geprdgt von einem Temperaturmaximum

von fast 300 °C. Danach stellt sich bis ca. 45 Minuten ein stabiler Brandver-
lauf mit ca. 170 °C ein. Zu diesem Zeitpunkt beginnen die Temperaturen

stark zu fallen, um bei 60 Minuten ca. 120 °C zu erreichen. Zu diesem Zeit-
punkt wird zum erstenmal wieder Sauerstoff zugefilhrt, die Temperaturen steigen
auf liber 340 °C, um dann bis zum Brandende abzufallen. Bei grBRer werdender
Brandfliche wird die Konvektionsstrdmung immer weniger ausgeprigt. Damit
werden auch die Einfliisse des Einfiillvorganges (Krustenbildung usw.) geringer.
Dies ist auch aus der Darstellung der Temperaturprofile iiber dem Ort erkennbar

(Bild 34, 35). Diese Darstellung zeigt auch die relativ gleichmiRige
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Temperaturverteilung in dem wichtigen Versuchszeitraum bis 60 min. In
diesem Zeitraum fillt die Sauerstoffkonzentratiom auf 4 7 ab (Bild 36),
der lineare Abfall 1#iBt auf eine konstante Brandrate iiber mehr als

40 Minuten schlieBen, sie betrigt in diesem Zeitraum 28,0 kg/m?h.

Der Druckaufbau ist zu Versuchsbeginn am grdBten und erreicht nach ca.
6 min ein Maximum von fast 500 mbar {{berdruck. Danach fiallt der Uberdruck

wihrend weiteren 50 min auf praktisch Null ab (Bild 37).
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V. Aerosolverhalten bei Natriumbrinden

Wihrend die Messungen zur Branddynamik keine besonderen Schwierigkeiten
bereiten und auch weitgehend automatisch durchgefiihrt werden kénnen,

sind die Messungen zur Aerosolphysik gerade wihrend des Brandes - bedingt
durch die hohe Massenkonzentration und die Druckschwankungen im Versuchs-
kessel - wesentlich problematischer. Sowohl der CNC, zur Messung der Teil-
chenzahl, als auch die Massenwaage, zur Bestimmung der Massenkonzentration,
arbeiten wihrend des Brandes an ihrer (oberen) Nachweisgrenze, Diese Proble-
matik trifft auch fiir die Geridte zu, die groBe MeRbereiche haben, wie

z, B, Impaktor und Zentrifuge.

Deshalb war die Verbesserung der AerosolmeRftechnik, so daB sie auf
Natriumbrinde anwendbar ist, ebenfalls ein Versuchsziel dieser Brandver-
suche, So war beim Versuch F{ die Erprobung des Konzentrationsmefgerites
"SAMM" /5/ von besonderer Bedeutung, Das Ger#it bestimmt nach Aufl8sen

der Aerosole in einer wiBrigen LOsung den Natriumgehalt naBchemisch mit
Hilfe einer Natriumelektrode. Nach geringfiigigen Verbesserungen arbeitete
das CGerdt wihrend s#dmtlicher Versuche verldBlich und einwandfrei.

Durch die Reaktion verdampften Natriums mit Sauerstoff in der Gasphase und
anschlieBender Kondensation bzw. Koagulation des Reaktiomsproduktes emtstehen
grole Mengen Aerosole, die zum Teil in das Containment transportiert werden,
zum Teil in die Lache sedimentieren. Die Aerosolerzeugungsrate hingt

somit von der Temperatur der Lache, dem Sauerstofftranspoft (wie die Brand-
rate) und vom Gastransport iiber der Lache ab. Durch Bilanzierung der

Brandrilickstinde nach den Versuchen wurden folgende Aerosolerzeugungsraten

bestimmt
Versuch Aerosolerzeugungsrate  Prozentuelle Freisetzunng
Ks Na/m? h 4
F2 2 10
F3 9 27
F4 4 15
F5 6 32
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Von dem luftgetragenen Natrium wurden ca. 40 % an den Winden (ca. 65 % der
Gesamtfliche) abgelagert, wdhrend 60 7 auf den Boden sedimentierten. Der
in Bild 38 und 39 gezeigte Verlauf der Massenkonzentration flir die Versuche
F1 bis F4 wurde kontinuierlich unter Verwendung von "SAMM" gemessen,

die Kontrollmessungen mit anderen Methoden zeigen dabei eine sehr gute
Ubereinstimmung. In Abb. 40 ist fiir einen Versuch der Verlauf der Massen-
konzentration im linearen ZeitmaBstab aufgezeichnet. Vier verschiedene
Bestimmungsmethoden, ndmlich mit SAMM, durch diskontinuierliches Aus-
waschen der Aerosole in drei hintereinander angeordneten Waschflaschen,
durch Probenahme auf Filtern mit anschlieBender Na-Bestimmung oder Wigung
und durch Messung mit Hilfe einer Massenwaage von TSI (insbesondere bei
niedrigeren Konzentrationen). Die Auswertung und der Vergleich der MefB-
ergebnisse zeigen, daB die Na-Massenkonzentration mit einer Genauigkeit
von + 10 Z bestimmt werden kann. Trotz der unterschiedlichen Versuchsbe-
dingungen zeigen die Versuche ein fast identisches Verhalten der Massen-
konzentration. Typisch fiir Versuche dieser Art ist das schnelle An-
wachsen der Massenkonzentration zu Brandbeginn und die hohe Konzentration
von liber 10 g/m? wihrend des Brandes. Nach Brandende geht die Massen-
konzentration in einen nahezu logarithmischen Abfall iiber, so daf nach

ca, 50 Stunden der Wert der Massenkonzentration um fast 5 Zehnerpotenzen

abgenommen hat.

Wie schon erwdhnt, ist die Bestimmung der Aerosolparameter wHdhrend des
Brandes besonders problematisch. So zeigen zwei unabhingige Messungen
deutliche Unterschiede, obwohl die Probenahme zur gleichen Zeit begann und
die verwendeten Gerite — Impaktor (I) und Zentrifuge (Z) - beide den

aerodynamischen Durchmesser erfassen (vgl. Abbildung 41).

Beim Vergleich dieser Werte ist auch die bei den beiden Geriten unterschied-
liche MeBdauer zu beriicksichtigen., Aufgrund des kleinen Durchsatzes und der
Forderung, daB titrierbare Mengen abgeschieden werden, ergibt sich bei

der Zentrifuge eine MeRfdauer von 30 Minuten, Dagegen sind beim Impaktor
weniger als 10 Minuten MeBzeit ausreichend. Abb, 41 zeipgt die wihrend der
Versuche gemessenen Partikeldurchmesser in Abh#ngigkeit von der Versuchszeit,

Deutlich ist hier die Streuung der einzelnen Werte, insbesondere wihrend
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des Natriumbrandes zu erkennen. Betrachtet man zusammengehdrige Zentri-
fugen— und Impaktorwerte, so 148t sich bedingt durch die schwiérigen Be-
dingungen eine MeBwertgenauigkeit flir den aerodynamischen Partikeldurch-
messer von + 30 - 50 7 ableiten. In der folgenden Tabelle sind die ge-

messenen Zentrifugemr und Impaktorwerte zusammengefaft.

Zeit mnach
Versuchsbegin Partikel-Durchmesser
F1 F2 F3 F&4
/n/ /um/ o /pm/ o fum/ o /um/ o

0.1 1.4 )I) ¢ 2,7 2,7(1) 1.8
0.5 2.5(2) 1.5
1.5 2.35(z2) 2.0 [2.75(%) 2.0
2.3 1.65(Z) 2.2 12.05(2) 1,7 1.9 (1)} 3.8
3.0 1,25(Z) | 1.8
3.5 1.2 (1) | 2.6
4.5 0.35(2)) 3.2 1.8 (D) 1,9
7.0 0.35(2) 3.0 1.8 (2) 1,5

27.0 0.7 (2) |

I = Impaktor, Z = Zentrifuge

Wdhrend des Brandes liegt der mittlere aerodynamische Durchmesser bei
allen Versuchen anndhernd {ibereinstimmend bei 2 -3 ym und nimmt nach
Ablauf des Brandes stetig ab, um nach ca. 20 Stunden etwa 1 pm zu errei-
chen. Auch mit Hilfe eines StreulichtmeBgerites (HC 15) wurde der Durch-
messer der Aerosole bestimmt. Die so gemessenen Durchmesser sind natur-
gemdR mit dem aerodynamischen Durchmesser nicht vergleichhar. Auch ist
aufgrund der unterschiedlichen optischen Eigenschaften des Natriums gegen-
iber der Eichsubstand Latex die mit Latexaerosolen erstellte Eichkurve

nicht ohne weiteres auf Natriumaerosole zu i{ibertragen,

Bei einigen Versuchen (F1 und F2) wurde auch die Teilchenzahl mit einem

Kondensationskernz#hler gemessen, Wihrend des Brandes lag die Anzahlkon-

zentration an der oberen MeBbereichsgrenze mit 210 bzw. 280 . 103
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Teilchen pro cm?®. Nach Erl8schen des Brandes fiel die Konzentration stetig

ab und erreichte nach ca. 4 Stunden einen Wert zwischen 20 und 30 - 103p/cm3.

In der folgenden Tabelle wurde aus der Massenkonzentration und der Par-
tikelzahl ein volumendquivalenter Durchmesser berechnet. Hierbei wurde an-
genommen, daB das Aerosel zu 1007 aus Na202 besteht und daB die Aerosole
kompakte, runde Struktur besitzen. Fiir die Dichte wurde die Materialdichte
angenommen. Dies ist vermutlich mit einem Fehler behaftet, denn aufgrund
von Messungen an abgeschiedenen Partikeln (allerdings Na2003) wurde eine

Partikeldichte von 70 7 der Materialdichte ermittelt.

Versughs~ Massenan- Anzahl@pnj Lerechneter | gemessemer Me fme thode
zelt zentration | zentration{ Durchmesser | Durchmesser]
' 3 3 v =2,805
/h/ /gNazoz/cm A /Plem?/ Jum/ fum/
-6 5
0.5 4,58 + 10 2.8+ 10 2.26 2.75 Impaktor
2.3 6.1 + 1078 2.5+ 10 2.57 2,05 | zentrifuge
2.3 6.1 - 10°°] 2.5 10° 2.57 3,70 | Tmpaktor
2.3 6.1 +10°°]2.5.10° 2.57 0.52 | Lichtstreuung
4.5 4.29 +1077 | 3.0 + 10° 2,16 1,80 | Zentrifuge
4.5 4.29+10"7 | 3.0+ 10* 2,16 2.08 | Impaktor
27.0 3,39 107 | 3.0+ 10° 0.93 0.70 | Zentrifuge
Tab.

Es ist nicht gelungen, von Natriumoxid-Aerosolen elektronenmikroskopische
Aufnabmen herzsutellen, da aufgrund der chemischen Affiniti#t von NaZO2 zu
Wasser eine aufwendige Priparationstechnik notwendig ist. Basierend auf
den Aufnahmen von NaZCOB—Aerosolen wird eine iiberwiegend runde Form der
Aerosole angenommen {(vgl. Abb. 42). Ein MaB fiir die Abweichung der Partikeln
von der Kugelgestalt - hinsichtlich ihres dynamischen Verhaltens - ist der
dynamische Formfaktor

b v.C(Dev) i

a = € -.
Dz__< C(D_ Jpo
ae ae
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mit der auf den volumen#quivalenten bzw. aerodynamischen Durchmesser be-
zogenen Cunningham Korrektor (CD). Dieser Formfaktor 3¢ wurde mit Hilfe
der Aerosolzentrifuge zu #& = 1,1 fiir NaZO2 -Aerosole bestimmt, Dies
bedeutet aerodynamisch eine nur geringfiligige Abweichung von der Kugelge-

stalt.

Die physikalisch-chemische Analyse zeigt, daf das Brandaerosol im abge-
schlossenen Behdlter, wenn nur geringe Mengen Wasser und 002 zur Verfiigung
stehen, {iberwiegend aus N3202 besteht.

Die Aerosole unterliegen widhrend und nach dem Brand folgenden physika~
lischen Prozessen. Sehr kleine Partikeln ( < 0.5 pm) werden durch Konden-
sationsprozesse innerhalb der Flamme gebildet. Die Anzahl dieser Partikeln
wird durch Koagulation und Deposition reduziert. Es entstehen grbBere
Teilchen, die nach Ablauf des Brandes relativ schnell aufgrund ihrer

hohen Sinkgeschwindigkeit sedimentieren, Die derzeitipen Aerosolcodes
beriicksichtigen die physikalischen Aerosolprozesse, wie Diffusion, Koagu-
lation, Sedimentation und Thermophorese und berechnmen die numerischen
Ldsungen der resultierenden Integro-Differential Gleichungssysteme, Da
diese Codes streng nur fiir kugelfdrmige Teilchen gelten, wird das abwei-
chendg Verhalten der realistischen Partikeln gegeniiber Kugeln fiir die
verschiedenen Prozesse durch Einfiihrung von Formfaktoren, nimlich den

dynamischen Formfaktor ¥ und den Keagulationsfaktor f beriicksichtigt.

Der Faktor # wurde - wie bereits beschrieben - durch eine getrenmnte
Messung zu ¥ = 1.1 ermittelt. Flir den Faktor f ist noch keine direkte
Messung verfiigbar. Der f-Wert wurde durch Anpassung an den Verlauf der
Massenkonzentration ermittelt. Der mittlere volumeniquivalente Durch-
messer der Primiraerosole wurde bereits in fritheren Messungen zu

0.89 ym bestimmt.

Mit Hilfe des Codes PARDISEKO III b wurde der gemessene Verlauf der Aero-
solmassenkonzentration nachgerechnet. Abb. 43 zeigt den fiir verschiedene

f-Werte berechneten Verlauf der Massenkonzentration im Vergleich mit den
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Mefwerten, Die Massenkonzentration wird insbesondere wihrend des Brandes
iiberschitzt, und zwar etwa um den Faktor 2. Eine ausgezeichnete Uberein-
stimmung erhilt man, wenn unter Verwendung der gemessenen Partikeldaten
der Verlauf der Massenkonzentration nach Brandende berechnet wird

(vgl. Abb. 43). Der EinfluB des Koagulationsformfaktors ist gering, des-—
gleichen die Berlicksichtigung der Gravitationskoagulation als weiteren

AerosolprozeB.

Die grofte Abweichung vom Meflwert ist wihrend des Brandes. Hier liegt
wohl auch die gr&Rte Unsicherheit der Eingabedaten: Der Aerosclquellterm
wird aus einer 8rtlichen Bilanzierung des abgelagerten Aeroscls ermittelt.
Die Freisetzungsrate wurde dann mit der Natriumtemperatur widhrend des
Brandes korreliert. Aerosolcodes gehen von einer gleichmifiigen Mischung
der Partikeln im Containment aus. Wihrend des Brandes treten -~ insbe-
sondere bei den groBen Brandflichen - sicher erhebliche Konzentrations-
unterschiede im Containment auf, die z. T. auf die hohe Quellrate, aber

auch auf die starken Turbulenzen zurlickzufiihren sind.

Abb, 44 zeigt, daB flir einen grofflichigen Lachenbrand, der die halbe
Bodenfldche des Containments bedeckt, eine Nachrechnung des Verlaufes der
Massenkonzentration die Mefwerte stidrker t{iberschitzt, als bei kleinerem

Brand (1/14 Bodenfliche),

In Abb. 45 ist die zeitliche XAnderung des mittleren massendquivalenten
Durchmessers fiir den Versuch F2 mit PARDISEKO berechnet und mit MeRwerten
verglichen worden. Beriicksichtigt man, daB die MeBgerdte der aerodynami-
schen Partikeldurchmesser betimmen und daB, wie oben beschrieben, der

MeRfehler relativ groff ist, so ist die Ubereinstimmung relativ gut,




VI  Zusammenfassung der Ergebnisse und Diskussion

Die vorliegenden Versuche umfassen Brandflichen von 2 m? bis 12 m? bei Natrium-
mengen von 150 kg bis 500 kg. Bei den Versuchen F1/F2 (2 m2) und F3/F4 (12 m?)
wurde die Sauerstoffkonzentration im Versuchscontainment in den angegebenen

Grenzen konstant gehalten.

Bei den Versuchen F5 (2 m?) und F6 (5 m?) wurde fiir die erstenm 120 bzw. 60 min
kein Sauerstoff zugefiihrt und das Versuchscontainment zur Ermittlung des Druck-
aufbaues geschlossen gehalten. AuBerdem wurde bei den Versuchen F5 und F6 das
Natrium durch eine Offnung von nur 7 mm Durchmesser-in die Brandpfanne gespritzt,
so daB widhrend des Einfiillvorganges (ca. 20 min) ein kombinierter Spritz-Pool-
Brand vorlag. Bei dem Experimenten wurden ca. 60 - 907 des eingefiillen Natriums
wihrend des Brandes oxidiert; die Brandriickstdnde bestanden 2zu ca, 607 aus
Natriumoxid und zu ca. 40% aus Natriumperoxid. 10 - 307 des Reaktionsproduktes
waren luftgetragen. Die Analysen lassen den SchluBf zu, dafl das luftgetragene
Natrium widhrend des Brandes zu 60 - 907 aus Natriumperoxid und zu 40 - 107 aus

Natriumsuperoxid NaO2 bestand.

Der zeitliche Ablauf eines Natriumbrandes in einem Containment 1#Rt sich leicht
anhand des Temperaturverlaufes an reprisentativen MeBstellen verfolgen. So fin-
det man aus der Temperaturverteilung, dafl sich bei kleinen Brandflichen durch
die in der Mitte des Behilters angeordneten Brandpfanne eine ausgeprigte

axialsymmetrische Konvektionsstrdmung einstellt.

Zur Erfassung der Auswirkung grofflichiger Natriumbrinde ist die Bestimmung
der Brandrate von ausschlaggebender Bedeutung. Experimentell 148t sich die
Brandrate aus der Abnahme der Sauverstoffkonzentration bestimmen; die so er-
mittelten Brandraten liegen zwischen 18 kg Na/m? «h (F5) und 85 kg Na/m? « h
(F 3). Hier ist bemerkenswert, daB - obwohl bei den Versuchen F5 und Fbé
widhrend der ersten 60 bzw. 120 min die Sauerstoffkonzentration auf 9 bzw. 47
abfiel - die Brandrate nur unwesentlich zuriickging. Bei Versuch F3 wurde
kurzzeitig eine auBergewdhnlich hohe Brandrate beobachtet, die auch zu einer
Temperaturspitze im Gas iiber der Branmdpfamme (750 °C, 4,10 m iiber der Brand-
fliche) fiihrte. Bei diesem Brand wurden Stahleinbauten erheblich beschiddigt.
Die extrem hohe Brandrate beim Versuch F3 ist insbesondere auf die Aufheizung
(bis zu 700 °C) der im Vergleich zur Brandfliche relativ kleinen Containment-—

atmosphiire, in die Sauerstoff nachgespeist wurde, zuriickzufilhren. Hinzu kommt,



daB im Gegensatz zu F4 die Brandpfanne nach unten hin isoliert war, so daB

der wesentliche Widrmeanteil nur {iber die Oberflidche abgegeben werden konnte,

Neben der Thermodynamik bei groBflichigen Natriumbrinden sind auch die
aerosolphysikalischen Auswirkungen von Interesse. Der Verlauf der Aerosol-
massenkonzentration ist fiir alle Versuche typisch: nach einem relativ stei-
len Anstieg der Konzentration in den ersten 5 - 10 Minuten des Brandes bleibt
diese hohe Ronzentration wihrend des Brandes annihernd konstant. Wihrend bei
den kleineren Brinden maximale Massenkonzentrationen von etwa 10 g Na202/nP
gemessen wurden, lagen die entsprechenden Werte bei groBen Brandflichen bis
zum Faktor 4 — 5 hoher. Nach dem Brand wurde ein exponentieller Abfall der
Massenkonzentration beobachtet. Inmerhalb von ca. 10 Stunden fiel die Konzen-—
tration um 5 GréBenordnungen auf etwa 0,1 mg/m® ab. Ein Vergleich der Massen-
konzentrationsverldufe bestitigt die aus der Aerosolphysik abzuleitende Tat-
sache, daB aufgrund der Abscheideprozesse h8here Konzentrationen (F3) schnel-
ler abfallen als geringe Partikelkonzentrationen (F1, F2). Bei den Versuchen
wurde die Masgenkonzentration der Aerosole sowohl mit einem kontinuierlich
arbeitenden Gerdt SAMM 1_5_7 als auch durch Auswaschen der Aerosole in mehre-
ren hintereinander geschalteten Waschflaschen, durch Filterabscheidung und
auch bei niedrigen Konzentrationen mit der Partikelmassenwaage bestimmt. Diese
verschiedenen Methoden zeigen eine gute Ubereinstimmung. Die Aerosole bestan-
den ausschlieBlich aus Nazoz. Die pemessenen (massenbezogenen, aerodynamischen)
Durchmesser lagen filir alle Versuche bei 1,4 pm bis 3 pum wihrend des Brandes,
wobei die Durchmesser gegen Brandende anwachsen, um dann nach Brandende wieder

abzunehmen.

Obwohl Brdnde aus gleicher Brandfliche nicht unbedingt vidllig gleichartig ver—
laufen, so lassen sich doch einige SchluBfolgerungen ziehen: grdfere Brand-
fldchen filhren in geschlossenen Riumen zu grdferen Brandraten. Dies ist eine
Folge der groBeren Wirmefreisetzung von groRen Brandflidchen. Dadurch werden
sowohl das Gas im Versuchskessel als auch das Natrium in der Brandpfanne stdr-
ker erwdrmt. Dieses hhere Temperaturniveau fiihrt letztlich zu einer Steigerung
der Brandrate. Aus dhnlichen Griinden 14Bt sich auch feststellen, daB die Brand-
rate mit der Branddauer zunimmt. Aus den Versuchen 148t sich folgern, daf# hdhe-
re Gastemperaturen eine hShere Brandrate zur Folge haben. Bei keinem Versuch
jedoch hat die auf die gesamte Versuchszeit bezogene Brandrate 33 kg/m? ¢ h

tiberschritten.
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Verlauf der luftgetragenen Natrium-Massenkonzentration fiir die Versuche F3 und F4
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 Abb. 40: Verlauf der luftgetragenen Natrium-Massenkonzentration: Vergleich verschiedener MeBmethoden
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Abb. 41: Vergleich zwischen gerechneten und gemessenen Partikeldurchmesser
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Abb. 43: Berechnung der Natrium-Massenkonzentration mit Hilfe des Codes PARDISEKO ITIb
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Abb. 45: Vergleich zwischen gemessenen und gerechneten Partikeldurchmesser






