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Einleitung

Noch bevor sich die nukleare Industrie entschied, Natrium als Kihlflussigkeit in
schnellen Brutreaktoren zu verwenden, war der Markt fiir Natrium nicht unbe-
deutend. Natrium wird in den verschiedensten Industriezweigen verwendet:
Hauptabnehmer sind die pharmazeutische Industrie sowie die Mineraldlindustrie
far die Synthese von Tetraethylblei. Auch in der chemischen Industrie wird Na-
trium verwendet, insbesondere fir die Herstellung von Waschpulver. Jahrlich
werden ca. 40 000 t metallisches Natrium in Europa hergestellt.

Mit dem Start des experimentellen Brutreaktorprogramms im Jahre 1951 in den
USA eréffnete sich ein neuer Markt fiir metallisches Natrium. Inzwischen wird
Natrium auch in Solarkraftwerken als warmetransportierende Flussigkeit
benutzt.

Einige charakteristische Daten des Natriums erkiaren sofort, warum metallisches
Natrium als Kihlmittel bzw. als warmeleitende Flussigkeit besonders geeignet
ist:

Die thermische Leitfahigkeit von Natrium ist etwa hundertmal héher als die des
Wassers. Die Wéarmekapazitat des Natrium betrdgt etwa 1/3 der des Wassers.
Zwischen der Schmelztemperatur von 98 °C und der Siedetemperatur von etwa
880 °C liegt eine hinreichend groBe Temperaturspanne, die das Natrium zu einer
flexiblen Flussigkeit fiir den Transport von Warme macht. Die kinematische Vis-
kositat entspricht der von Wasser bei etwa 90°C.

Auch die nuklearen Eigenschaften des Natriums lassen das Metall als Reaktor-
Kuhlflassigkeit geeignet erscheinen. Natrium hat einen geringen Absorptions-
querschnitt fir Neutronen. Die Bildung von langlebigen radioaktiven Substanzen
ist gering. Die Korrosionsrate mit den wichtigsten Strukturmaterialien ist
ebenfalls gering.

Chemisch gesehen ist Natrium eine stark reduzierende Reagentie. Seine Affinitat
zum Sauerstoff erfordert allerdings einige VorsichtsmaBnahmen. Natrium kann -
bereits bei 120 °C zu brennen anfangen, wenn es eine hinreichend gro3e Ober-
flache hat.

In Luft brennendes Natrium erzeugt nur 1/4 der Warme, die beim Verbrennen der
gleichen Menge Benzin in Luft erzeugt wird. Wahrend der Siedepunkt des
Natriums unter Normaldruck bei etwa 880 °C liegt, liegt der von Benzin bei 80 °C,
d.h. die latente Verdampfungswarme far Natrium ist etwa zwdlfmal so hoch wie
die des Benzin. Aus diesen Griinden ist im Rahmen der Sicherheitsanalyse von
schnellen Brutreaktoren die Beschreibung und Analyse von Natriumbranden, das



Verhalten der dabei freigesetzten Natriumbrandaerosole und der Schutz vor
Natriumbrénden von sehr groBem Interesse sowohl fur die Konstrukteure und
Operateure als auch fur die Genehmigungsbehoérden von schnellen Brutreak-
toren.

Einige Forschungsinstitute haben sich weltweit mit diesen Problemen beschaf-
tigt. Hierzu gehdren in den USA Atomics International, die Hanford Research and
Developping Laboratories und die Firma SANDIA, in Frankreich CEA/CEN in
Cadarache, in Japan The Japan Atomic Energy Research Institute und in England
CEGB, in Deutschland INTERATOM in Bensberg und KfK/IRE in Karlsruhe.
- Dartberhinaus wurden Natriumbrandversuche in Indien im RRC Kalpakkam
durchgefuhrt.

Wenn von Natriumreaktionen auf Betonflachen abgesehen wird, lassen sich
Natriumbrénde in drei Hauptkategorien einteilen:

1. Poolbrande (Lachenbréande)
2. Spraybradnde und

3. Brande, die eine Kombination der Typen 1 und 2 sind. Diese entstehen z.B.
durch auslaufendes Natrium aus Leitungen und Komponenten, die thermisch
isoliert sind.

Aufbauend auf Versuchen, die bereits in den 60er Jahren im IRE des KfK durchge-
fuhrt wurden, sind im LAF in einem ca. 15-jdhrigen Forschungsprogramm die Ki-
netik und die Auswirkungen verschiedener Natriumbrande untersucht worden.
Erste Versuche hierzu wurden in dem geschlossenen Kessel NABRAUS (ca. 5 m3)
durchgefuhrt. Versuche in dem 220 m3 grof3en FAUNA-Kessel schlossen sich an.
Im Rahmen dieses Programms wurden zahlreiche Reaktorkomponenten des SNR
300 mit Hinblick auf ihr Verhalten wahrend Natriumstorfallen untersucht.

Der folgende Bericht beschreibt die in der FAUNA-Anlage durchgefihrten Na-
triumpoolbrandversuche sowie deren Auswirkungen auf verschiedene Reaktor-
komponenten. Daruberhinaus werden die bei Natriumbranden freigesetzten
Aerosole im Hinblick auf ihre physikalischen und chemischen Eigenschaften
analysiert. AbschlieBend wird versucht, die im Rahmen dieses Programmes
erzielten Ergebnisse mit denen anderer Institutionen zu vergleichen und zu
bewerten.



2. Die physikalisch-chemischen Eigenschaften von Natrium
2.1 Das Element Natrium

Natrium ist ein Alkalimetall mit dem Atomgewicht 22,99 und der Ordnungszahl
11. Wegen seiner Reaktionsfahigkeit kommt es in der Natur nicht elementar vor,
sondern nur in Verbindungen. In der obersten Erdkruste (ca. 15 km) betragt der
Anteil des Natriums ca. 2,6%. Damit steht es in der Haufigkeit der Elemente an
6. Stelle. Die Dichte von Natrium betrdgt ca. 0,97 g cm-3, es schmilzt bereits bei ca.
98°C, seine Siedetemperatur betrdgt 880°C. Die folgende Tabelle vergleicht
einige wichtige Eigenschaften des Natriums mit den anderen Alkalimetallen:

Lithium | Natrium | Kalium | Rubidium | Cisium

Dichte bei 20°C,

[g/cm3] 0,54 0,97 0,86 1,48 1,84
Atomgewicht 6,94 22,99 39,1 85,5 132,9
Schmelzpunkt[°C] | 179,0 978 | 63,7 39,0 . 28,5
Siedepunkt [°C] 1317 878 760 688 705

Bei Zimmertemperatur 1aBt sich Natrium mit dem Messer schneiden, die
Schnittstelle zeigt silberglanzendes Metall.

2.2.  Wairmeleitung und Warmekapazitat

Natrium besitzt eine hervorragende Warmeleitung, dies ist eine ideale Eigen-
schaft fur den Einsatz als Kihimittel.
Dazu kommt, daB sich in dem technisch interessanten Bereich um 500°C die War-
meleitung nur unwesentlich andert. Nach Sittig [1] kann fur festes Natrium die
Warmeleitfahigkeit beschrieben werden als:

K =0,324-0,4-10-31

mit K in cal / (cm2-s) - °C/cm

undtin°C
fir den Bereich zwischen 0°C und dem Schmelzpunkt.

Far flussiges Natrium bis 512 °C gilt:
K =0,2166-0,116-10-3 t
In Bild 2.1 ist diese Beziehung graphisch dargestellt.



Im Vergleich mit Wasser hat Natrium eine fast 100 mal gréBere Warmeleit-
fahigkeit, die Warmekapazitat dagegen betragt nur ca. 1/3 des Wertes von
Wasser. Ebenfalls nach Sittig [1] 1aBt sich die Warmekapazitat darstellen mit

C1 = 9,93555-2,8053-10-2T + 5,7883-10-5T2

fur festes Natrium (von 30°C bis zum Schmelzpunkt)
und |

Cy = 8,95811-4,5788:-10-3T + 2,5409-10-6 T2

fur flissiges Natrium (bis 897°C)

mit Cq,2in cal / (grad mol)

und Tin Kelvin

in Bild 2.2 ist C dargestellt fur den Bereich von 100 °C bis 897°C.

2.3. Dichte

Far die Auslegung von Natriumanlagen ist auch die betrachtliche Dichteande-
rung in dem Temperaturbereich zwischen 100°C und 600°C von Bedeutung. In
diesem Bereich nimmt die Dichte um den Faktor 0,87 ab. In der Literatur ist eine
Vielzahl von Tabellen verfiigbar, die die Temperaturabhangigkeit der Dichte von
Natrium angeben. Fur den praktischen Gebrauch ist jedoch die folgende
Beziehung von hinreichender Genauigkeit:
p(t) = 0,9725-0,2011-10-3t-0,15-10-6 t2
far festes Natrium, und

p(t) = 0,9490-0,223-10-3t-0,0175-10-6 12 (n
fur flussiges Natrium bis 640°C,
jeweils mit

p(t) in g/cm3

und tin°C.

Far flissiges Natrium ist die Temperaturabhangigkeit der Dichte in Bild 2.3 darge-
stellt.

2.4. Viskositat

In dem Temperaturbereich zwischen dem Schmelzpunkt und 600°C dndert sich
auch die Viskositat des Natriums erheblich. So nimmt von 100°C bis 600°C die Vis-
kositat um fast den Faktor 3 ab. Verschiedene Autoren berichten iber Messung

der Viskositat, alle bekannten Werte lassen sich sehr gut beschreiben mit der
Beziehung:



logn = -1.09127 + 382/(t + 313)

mit 1 (Viskositat) in 10-2 Pa-s (2)
und t (Temperatur) in °C

wie sie in Sittig [1] angegeben ist.

In folgender Tabelle wird die Viskositat von Natrium mit der einiger anderer
Stoffe verglichen.

Dynamische Viskositét einiger Stoffe in kg/ms

Natrium 500 °C ~ 0,2:10-3
Wasser 20°C ~ 1,0-10-3
Wasser 50°C ~ 0,55:10-3
Alkohol 20°C ~ 1,2:10-3
Glycerin  20°C ~ 1,5-100

Man erkennt, daB fiar die Erprobung von Natrium-Versuchsaufbauten (mit
Einschrankungen) Wasser als Modellflussigkeit verwendet werden kann.

Die so beschriebene Viskositdt wird auch als dynamische Viskositat bezeichnet, als
Unterschied zur kinematischen Viskositat. Als kinematische Viskositat wird der
Quotient aus dynamischer Viskositat und der Stoffdichte bezeichnet. Hier geht in
die Temperaturabhangigkeit noch die Dichte ein, so daB mitden Beziehungen (1)
und (2) sich die kinematische Viskositat schreiben 143t als:

exp (—1.09127 + 382/(t+313))
0,9490-0,223- 103/-0,0175- 107%:2

v=

mittin °C

und vin m2s-1,
gultig fur flissiges Natrium bis zu einer Temperatur von t = 640°C.
In Bild 2.4 ist die kinematische Viskositat fur Natrium im Bereich zwischen
t = 100°C und t = 640°C dargestellt.

2.5. Dampfdruck

Zwar spielt der Dampfdruck des Natriums in dem technisch interessanten Tem-
peraturbereich keine sehr groBe Rolle, doch kann er bei einigen Experimenten
durchaus von Bedeutung sein. Insbesondere kann kondensierter Natriumdampf



Rohrleitungen zusetzen und Ventilsitze undicht werden lassen. Schon allein aus
diesem Grunde ist die Kenntnis des Dampfdruckes in Abhangigkeit von der
Temperatur wichtig. Eine Beziehung fur den Dampfdruck gibt Ditchburn und
Gilmore [2]. Es ist:

log P = 6,35419-5567/t-0,5 logT

mit P (Dampfdruck) in bar

und T (Natriumtemperatur) in Kelvin
Die in Bild 2.5 aufgetragene Abhéangigkeit des Dampfdruckes von der
Temperatur 148t erkennen, daB bei Natrium erst ab ca. 800 K ein deutlicher
Anstieg des Dampfdruckes sichtbar ist.




3. Beschreibung der FAUNA
3.1. Experimentelle Schwerpunkte und Anlagenauslegung

Die Forschungsanlage zur Untersuchung nuklearer Aerosole (abgekiirzt: FAUNA)
wurde nach mehrjahriger Planungs- und Bauzeit 1979 in Betrieb genommen.

Im FAUNA-Programm wurde der Brandablauf, das Aerosolverhalten und die
Brandauswirkungen groBer Natriumbrande in geschlossenen Volumina unter-
sucht. Das bisherige Programm gliederte sich in folgende Schwerpunkte:

- Natriumbrandexperimente in Luft.
Es wurden Pool- und Spraybrande durchgefihrt.
Bei Poolbranden ist die Brandflache und die Pooltiefe variabel (maximal
12m2 bei 50 cm Tiefe). Bei Spraybranden betrug die groBte Natrium-
ausfluBrate 56 kg/sec. Die Natriumtemperatur betrug fir beide Brandarten
maximal 550 °C (siehe Abschnitt 4).

- Natriumbrandexperimente bei verminderter Sauerstoffkonzentration.
Diese Versuche wurden im Hinblick auf die Inertisierung eines Teiles des
Containments beim SNR-300 durchgefihrt. Es wurden ebenfalls Lachen- und
Spraybrénde untersucht (siehe Abschnitt 4.3.4).

- Chemische Analyse des Natriumbrandaerosoles und Test von Reaktorkom-
ponenten unter Einwirkung von Brandaerosol. Dabei wurde untersucht, wie
groB3 der Anteil der einzelnen chemischen Verbindungen (Na;0O, NazO,
NaCO3, NaHCO3) am gesamten beim Brand freigesetzten Aerosol ist. Dies
ist im Hinblick auf die Umgebungsbelastung bei Na-Branden und auf die
Auslegung von aerosolgefahrdeten Komponenten der Reaktoranlage von
Bedeutung. So wurden u.a. Original-Komponenten von Luftungsanlagen
und vom Reventingsystem des SNR-300 mit Natriumbrandaerosol beauf-
schlagt und deren Betriebsverhalten untersucht (siehe Abschnitt 5.2).

- Bestimmung des Verhaltens von Na-Brandaerosol in geschlossenen Behal-
tern. Hierbei wurde der zeitliche Verlauf der Aerosolmassenkonzentration
wahrend und nach dem Brand und die Aerosolablagerung am Boden und an
den Wanden des VersuchsgefaBes gemessen. Die experimentellen Ergeb-
nisse wurden mit Modellrechnungen verglichen (siehe Abschnitt 5.1.3).

- Test verschiedener MeBmethoden zur Bestimmung der PartikelgréBen-
verteilung und Massenkonzentration von Natriumbrandaeroso! (siehe
Abschnitt 5.1.2).



Die Arbeitsschwerpunkte des Versuchsprogrammes ergaben fur den konstruk-
tiven und den technischen Aufbau der FAUNA-Anlage folgende Bedingungen:

- Brandflache variabel, maximal 12 m2.
- Durchfiihrung von Pool-, Spray- und Kombibréanden
- Evakuierbarkeit und Uberdruckfestigkeit des Brandraumes

- AnschluB von Gaskreislaufen fir Komponententests und zur chemischen
Analyse des Brandaerosols

- Einsatz umfangreicher MeBtechnik, geringe Entfernung zu den Mef3raumen

Diese Auslegungskriterien ermoglichten eine Vielfalt von Experimenten, wie sie
derzeit nur in der FAUNA-Anlage mdglich sind. Das Gesamtkonzept ist aus den
Abbildungen 3.1 und 3.2 zu ersehen.

Die Anlage hat eine Ausdehnung von etwa 12 x 6 m2. Sie besteht aus einem drei-
geschossigen Gebaudeteil mit einer Grundflache von ca. 6 x 6 m2 und einem zy-
lindrischen 220 m3 groBBen Versuchskessel, der dicht neben der nérdlichen Gebau-
dewand steht. Der Kessel steht auf einem ca. 6 x 6 m2 groBen Raum, dessen
Wande das Fundament fur die Kesselauflage bilden. Dieser Raum ist vom Ge-
baudeteil zu begehen und dient zur Aufbereitung und Aufbewahrung des be-
reits eingeschmolzenen, unter Schutzgas befindlichen Natriums. In dem daneben-
liegenden Raum, dem UntergeschoB des Gebaudeteils, befinden sich die
Betriebsuberwachung fur die Natriumaufbereitungsanlage, die Schutzgasver-
sorgung und die Notstromversorgung. Die Rdume daruber sind Gberwiegend fur
Versuchsiiberwachung (1. GeschoB3) und MeBtechnik (2. GeschoB) vorgesehen.
Ein Schlitz in der nordlichen Gebaudewand des 1. und 2. Geschosses erlaubt un-
mittelbaren Zugang zu Flanschen im Versuchskessel, fur Probenahmen und elek-
trische Durchfihrungen. Die Anlage wird wegen der besseren Ubersicht in fol-
gende Teile aufgegliedert:

Brandkessel

I

- Natriumversorgung und Aufbereitung
- MeBeinrichtungen und Gasversorgung des Kessels
- Hilfsanlagen ‘

- Betriebseinrichtungen und Sicherheitssysteme

3.2. Brandkessel




Als Brandraum dient eine StahlgefaB3 mit 6 m Durchmesser und 6 m zylindrischer
Héhe. Das GefaB ist fur 3 bar inneren Uberdruck und Vakuum ausgelegt und hat
ein Volumen von 220 m3. Der Behalter ist Gber einen kreisférmigen Einstieg
begehbar. Die Brandpfannen sind auf einem Traggerist mit 4 Auflagern am
unteren Klépperboden angebracht. Die Auflager der Pfannen sind mit einer elek-
tronischen Wiegeeinrichtung versehen. Die Kesselinnenwénde und alle Einbau-
ten sind mit einem Zinkanstrich gegen Korrosion geschiitzt. Am zylindrischen Teil
des Behalters ist eine Vielzahl von Flanschen und Durchfihrungen angebracht,
die mit Versorgungsleitungen und Sonden fir MeBzwecke bestlckt sind.

3.3.  Natriumversorgung und -aufbereitung

Die Anlage zur Handhabung des Natriums (Abb. 3.3) besteht im wesentlichen aus
3 Lagertanks mit Verbindungsrohren und Ventilen, einer Einschmelzanlage und
dem Schutzgassystem. AuBler der Einschmelzanlage sind alle Komponenten in
einem separaten Raum unterhalb des Versuchskessels untergebracht (Abb. 3.2).
Aus einem der 3 Lagertanks wird die bendtigte Menge Na fir die Versuche
pneumatisch in die Brandpfanne gedrickt. Bei Spraybranden wird das Na direkt
aus dem Tank durch entsprechende Diisenanordnungen im Brandkessel verdist.
Der zweite Na-Lagertank bleibt standig leer, um jederzeit fiir einen Na-Schnell-
ablaB zur Verfligung zu stehen. Der dritte Lagertank wird zur Aufbewahrung von
verunreinigtem Na benutzt, welches evtl. aus der Brandpfanne zuriickgeférdert
wird. Die Natriumaniage steht standig unter Schutzgaé und wird von einer elek-
trisch Gberwachten zentralen Gasstation versorgt. Die drei Na-Tanks konnen ge-
trennt und mit unterschiedlichen Dricken versorgt werden; jeder Kessel hat zwei
Entliftungsventile ins Freie. Die erforderlichen Gasventile sind magnetisch
angetrieben. Zur Sicherheit gegen Stromausfall ist das gesamte Schutzgasversor-
gungssystem parallel mit handbetriebenen Ventilen ausgestattet.

3.4. MeBeinrichtungen und Gasversorgung des Brandkessels

Der Mef3raum befindet sich im ObergeschoB des FAUNA-Geb&udes. Die Gebaude-
wand ist Uber die gesamte GeschoBhohe zu 6ffnen, so daB der Versuchskessel
direkt vom MefBraum aus erreichbar ist. Die MeBdurchfihrungen in den
Brandkessel sind somit wéahrend der Versuche zuganglich und es ergeben sich
sehr kurze Wege zu den MeBgeréaten. Dies ist besonders fir alle MeBverfahren,
bei denen Gas- bzw. Aerosolproben entnommen werden, von Vorteil. Der MeB-
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raum wird durch eine separate Gasstation mit Spil- und Schutzgas versorgt. Die
meBtechnische Ausristung wird je nach Versuchsziel variiert und ergénzt.

Die meBtechnische Grundausristung der Anlage besteht aus:

a) Geraten zur Bestimmung der Brandkinetik, MeBmethoden zur Ermittlung der
Containmentbelastung

Temperatur

Druck

0O2-Verbrauch

Konvektion

Brandrate
b) Geraten zur Messung der aerosolphysikalischen GréBen des Brandaerosols

Massenkonzentration

PartikelgroBe und -gréBenverteilung

Partikelzahl
Partikelform

¢) Methoden zur chemischen Analyse des Brandaerosols und der Brandriick-
stande und im Zusammenhang damit

- CO2-Konzentration und Verbrauch
- Relative Feuchte
- Oz-Konzentration und -Verbrauch.

An den Brandkessel ist eine Gasversorgungsstation angeschlossen, so daB3 der
Brandablauf und die chemischen Reaktionen des Brandaerosols beeinfluBt und
quantitativ erfat werden kénnen. Der Brandablauf wird durch die Oz-Konzen-
tration im Kessel und die Nachspeisung von verbrauchtem Sauerstoff beeinfluBt,
die verbrauchte O>-Menge wird gemessen und registriert. In der Ox-Zuleitung ist
aus Sicherheitsgrinden eine SchnellschluBventil installiert. Damit wird im Falie
der Uberschreitung von zuléssigen Werten fir Kesseldruck und Késseltemperatur
die O3-Zufuhr unterbrochen. Dadurch wird die Brandintensitat vermindert bzw.
der Brand ganz gestoppt.

Der Ablauf der chemischen Reaktionen des Na-Brandaerosolsist u.a. von der CO3>-
Konzentration in der Umgebungsluft des Brandes abhéngig. Bei ausreichendem
CO2-Angebot entsteht als Reaktionsendprodukt ungefdhrliches Natrium-
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karbonat. Die automatische Gasversorgungsstation gestattet die Einstellung und
Konstanthaltung verschiedener CO,-Konzentrationen, der CO3-Verbrauch wird
registriert. Damit sind Aussagen Uber den chemischen Reaktionsablauf des
Brandaerosols moglich. Das variable CO;-Angebot erlaubt weiterhin die
Herstellung von Na-Brandaerosol bestimmter chemischer Zusammensetzung.
Dies ist fUr Komponententests unter Einwirkung von Brandaerosol von Bedeu-
tung.

Bereits im Inbetriebnahmejahr 1979 wurde fur die Mef3technik ein rechnerge-
steuertes Datenerfassungssystem eingesetzt. Alle on-line Daten, auch die Ther-
moelement-Spannungen, wurden Uber einen Scanner einem Digitalvoltmeter
zugefihrt. Die MefBstellenbelegung und der Abfragetakt waren frei wahibar. Die
Daten wurden von einem Rechner original auf eine Bandkassette abgespeichert
und auBBerdem protokolliert. (Bei dem Rechner handelt es sich um einen 9825 von
Hewlett-Packard, Betriebssystem HPL.) Die notwendigen Umrechnungen und
Zeichnungen wurden mit Hilfe desselben Rechners durchgefiihrt. Die Daten zum
Betrieb und zur Sicherheit der Versuchsanlage wurden nicht von dem
rechnergestitzten System erfaB3t, sondern separat erfaBt und verarbeitet. Diese
Datentrennung hat sich sehr bewahrt.

3.5. Hilfsanlagen

Die Anlage ist mit einer Reihe von Hilfsanlagen ausgestattet, die einen sicheren
und stérungsfreien Betrieb bzw. nach den Experimenten eine sichere Entsorgung
gewdhrleisten. Die wichtigsten Hilfsanlagen sind die Abluftreinigungsanlage, die
Behalterkihlung und eine Vakuumpumpe.

Bei den Experimenten werden groBe Mengen luftgetragener Partikeln freige-
setzt. Die TA-Luft schreibt fir diese Aerosole eine maximale Emission von 120 mg
Aerosol pro Kubikmeter freigesetztem Gas vor. Da die Aerosolmassenkonzen-
tration im ungereinigten Abgas der Anlage einige Gramm pro Kubikmeter be-
tragen kann, muBte eine Abgasreinigungsanlage installiert werden.

Die Abgasreinigung erfolgt in einem zweistufigen RotationsnaBwascher mit 2 in
Reihe geschaltenen Zerstauberturbinen. Die Anlage fordert 3.000 m3 Gas pro
Stunde.

Bei Versuchen mit 12 m2 Brandflache wird eine Warmemenge von ca. 106 kcal/h
freigesetzt. Die Maximaltemperatur an der AuBenwand des Versuchsbehélters
wurde mit 80 °C festgesetzt. Dies wird durch eine Wasserkihlung gewahrleistet.
Am oberen Kldpperboden und am Behalterumfang ist eine Vielzahl von Disen
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angebracht, durch die der gesamte Behalter gleichmé&Big berieselt werden kann.
Bei maximalen Versuchébedingungen wird eine Frischwassermenge von 70 m3/h
benotigt. Durch Beimischung von Frischwasser wird gewahrleistet, daB das Ab-
wasser vor Abgabe in die Kanalisation auf 30 °C abgekihlt wird.

Der Versuchskessel ist mit einem Vakuumpumpstand versehen, welcher zwei
Aufgaben zu erfullen hat: Vor Experimenten mit Oz-Konzentrationen kleiner
21% wird der Kessel evakuiert, danach die gewlinschte Oz-Konzentration ein-
gestellt. Die Vakuumpumpe erfillt zweitens eine Sicherheitsfunktion, denn im
Falle eines unkontrollierten Na-Brandes im Kessel kann dieser schnell evakuiert
und mit Stickstoff geflutet werden. Der Pumpstand besteht aus einer Walz-
kolbenpumpe und einer Drehschieberpumpe und hat ein Saugvermégen von
2.000 m3/h bei 0,1 Torr.

3.6. Betriebseinrichtungen und Sicherheitssysteme

Der Betrieb der Anlage erfolgt Uber zwei Schaltwarten, eine Hauptschaltwarte
(im MittelgeschoB befindlich), hier werden die Gesamtfunktionen der Anlage
Uberwacht und eine Natriumschaltwarte (im KellergeschoB), mit der die Hand-
habung des Natriums erfolgt. Zur Dosierung der Gase O3, N> und CO» fur den
Versuchsbetrieb steht ein Kontrollpult zur Verfigung. Die Schaltwarten Gber-
nehmen auBBer den betrieblichen Funktionen auch einen groBen Teil der Sicher-
heitsvorkehrungen. Eine selbstanlaufende Notstromaniage halt bei Stromausfall
alle wichtigen Steuer- und Kontrollfunktionen aufrecht.

Die Sicherheit der Anlage wird durch in die Betriebstechnik integrierte Sicher-
heitssysteme erreicht, hierbei wurden die entsprechenden Anlagenteile durch
Logikschaltungen verknupft.

Zu den Sicherheitssystemen gehoren:

- Heizungsregelung und Uberwachung

- Ampelanlage

- Ruckmeldung der Ventilstellungen

- Kontrolle der Ventilstellungen

- Automatische Schutzgasversorgung

- Wassermelder im Brandkessel

- Uberwachung der Wandtemperatur des Versuchskessels und des Kesseldrucks
- Brandiberwachung der Betriebsrdume

- Notstromversorgung.
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4, Natriumpoolbridnde

4.1. Versuchsaufbau

Far diese Experimente wurden in den Kessel axialsy. ‘n ein-
gebaut. Die Lage ist in Bild 4.1 skizziert, zusammen «er wich-
tigsten Thermoelemente. Die Brandpfannen waren au gefertigt und

hatten folgende MaBe:

Versuch F1,F2,F5,F7: 1,6 m Durchmesser = 2 m2
Versuch F3, F4: 39m Durchfhesser = 12 m2
Versuch F6: '2,5 m Durchmesser = 5 m2

Die Lagerung der Brandpfannen auf einer Wageeinrichtung erlaubte eine (zu-
satzliche) Kontrolle der eingefiihrten Na-Menge. Das Natrium wurde aus den
Vorratsbehaltern durch eine beheizte Rohrleitung von 50 mm Durchmesser in die
Brandpfanne beférdert. Uber den Fillstand der Vorratsbehilter wurde die
Natriummenge kontrolliert. Die Einfallvorrichtung (Bild 4.2) wurde so gestaltet,
dafB beim Einfillen kein Spritzbrand zu erwarten war.

4.2. Durchgefiihrte Experimente

Wie bereits beschrieben, wurden die Brandpfannen axialsymmetrisch in den Ver-
suchskessel eingebaut. Die folgende Tabelle zeigt die wichtigsten Versuchsbedin-
gungen:

F1'| F2 | /3| Fa | F5 | F6 | F7

Brandflache m2 2 2 12 12 2 5 2
Natriummenge kg 150 | 250 | 500 | 500 | 350 | 350 | 120
Sauerstoftkonz. % |19-22]117-25}115-25}18-25}12-21} 4-21 | 2%

Brandpfanne ja ja ja | nein | nein | nein | ja
beheizt und isoliert

Tab. 4.1: Versuchsbedingungen der Natriumpoolbrande

AuBerdem bestanden zwischen den einzelnen Versuchsbedingungen noch fol-
gende Unterschiede:
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- Bei den Versuchen F1 - F4 wurde der durch die Reaktion verbrauchte Sauer-
stoff durch reinen Sauerstoff erganzt.

- Beiden Versuchen F1-F3 wurde der Sauerstoff an der Kesselwand in der Héhe
1 m Uber der Pfanne eingegeben, beim Versuch F4 war die Sauerstoffzufuhrin
3 m Hoéhe in Richtung auf die Pfannenmitte.

- Beiden Versuchen F5 und F6 wurde der verbrauchte Sauerstoff nicht ergénzt.

Beim Versuch F7 kam es, bedingt durch den geringen Sauerstoffgehalt (2%) im
Versuchskessel nicht zu einem Natriumbrand.

Die Durchfuhrung der Experimente war fur alle Versuche &hnlich: Nach einer
Kontrolle der Installationen im Kessel wurde die Kesseltur verschlossen und ver-
schraubt. Die fur den Versuch geplante Natriummenge wurde in einem der Vor-
ratsbehélter auf die erforderliche Temperatur vorgeheizt. Auf diese Solltempera-
tur wurden auch die Rohrleitungen eingestelit. Nach Erreichen der Solltempera-
turen wurde die Datenerfassungsanlage gestartet und es wurden die Natrium-
ventile zwischen Vorratsbehalter und Versuchskessel getffnet. Der Versuchsbe-
ginn war der Zeitpunkt des Natriumaustritts aus dem Einfillrohr in die Brand-
pfanne. MefBtechnisch wurde dieser Zeitpunkt durch die in der Brandpfanne in-
stallierten Thermoelemente erfaft.

4.3. Beschreibung der Ergebnisse
4.3.1 Die Ergebnisse der Versuche F1 und F2

Der Verlauf eines Natriumbrandes 1Bt sich gut anhand des Temperaturverlaufes
Uber der Brandpfanne beschreiben. Da sich Kessel und Brandpfanne in einer
axialsymmetrischen Anordnung befanden (siehe Bild 4.1), ist es zunéchst aus-
reichend, die Temperaturen vertikal Gber der Pfannenmitte zu betrachten, wie
sie in Bild 4.3 und 4.4 dargestellt sind. Zum Zeitpunkt 0, also unmittelbar vor dem
Einfillen des Natriums, lagen die Temperaturen im Kessel infolge der beheizten
Pfanne bei ca. 50 °C. Beim Versuch F1 war dann fur die Dauer von ca. 50 Minuten
nach dem Einfillen ein starkes Anwachsen der Temperatur zu beobachten, ein
Temperaturmaximum von fast 200 °C war nach ca. 70 Minuten erreicht. Der
Temperaturgradient zu Beginn des Versuches F2 war nicht so steil wie bei dem
Versuch F1, auch das Temperaturmaximum von ca. 190 °C wurde erst nach ca. 105
Minuten erreicht. Die kurzzeitigen Temperaturriickgange, z.B. nach ca. 35 Minu-
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ten (F1) oder 45 Minuten (F2), sind auf die Sauerstoffzugabe und die Strémungs-
verhdltnisse im Versuchskessel zuriickzufihren. Durch die in der Mitte ange-
ordnete relativ kleine Brandflache im Verhaltnis zum Kesselquerschnitt (28.3 m2)
stellt sich eine ausgepragte Konvektionsstromung ein. Diese Strémung 148t sich
gut anhand der Temperaturen erkennen, die in Abhangigkeit vom Kesselquer-
schnitt in Bild 4.5 und 4.6 aufgetragen sind. Durch diese Stromungen konnte der
noch nicht erwarmte Sauerstoff, der nahe der Kesselwand in Pfannenhéhe zu-
gefuhrt wurde, die Thermoelemente senkrecht Gber der Brandpfanne erreichen.
Bereits die Temperaturen in der Rickstromung, wie sie in Bild 4.6 dargestellt sind,
zeigten diese Temperaturschwankungen nicht mehr. Auch waren in der Rick-
stromung keine groBBen Temperaturunterschiede zwischen den einzelnen hori-
zontalen MeBstellen zu erkennen (Bild 4.7 und 4.8). Dies 1aBt auf eine gute
Durchmischung am Ubergang von Aufwiartsstromung zu Rickstréomung und auf
stabile Stromungskonfigurationen wéhrend des Brandes schlieBen. Dieser Zusam-
menhang zwischen Sauerstoffzufihrung und den damit verbundenen Tem-
peraturverdnderungen wird durch Auftragung von Temperatur, Sauerstoff-
konzentration und zeitlichem Verlauf der Sauerstoffzugabe verdeutlicht (Bild 4.9
und 4.10).

Die Stromungsgeschwindigkeit in der Rickstromung wurde mit Hilfe eines Hei3-
filmanemometers gemessen. Zwar sind die Bedingungen im Versuchskessel wah-
rend Natriumbranden wegen Temperaturschwankungen und Aerosolbeladung
fur HeiBfilmmessungen denkbar schlecht, jedoch konnten mit einer tempera-
turkompensierten, besonders robusten Sonde zumindest Mittelwerte gemessen
werden. Es ergab sich eine durchschnittliche Stromungsgeschwindigkeit von ca.
0,8 m/s in der Rickstréomung, was einer Geschwindigkeit von ca. 11,3 m/s in der
Aufwartsstromung Gber der Pfanne entspricht.

Da die chemische Zusammensetzung der Aerosole und des Pfannenrickstandes
bekannt ist, 148t sich aus dem Verlauf der Sauerstoffkonzentration (Bild 4.9 und
4.10) die Brandrate bestimmen. Wahrend der Versuchsabschnitte, in denen kein
Sauerstoff nachgespeist wurde, konnte also die Masse des reagierten Natriums
berechnet werden. In der folgenden Tabelle ist fir diese Zeitintervalle die Brand-
rate bezogen auf Quadratmeter und Stunde angegeben. Die Gesamtbrandrate
bezieht sich auf die gesamte Versuchsdauer und den insgesamt verbrauchten
Sauerstoff.

Neben den Gastemperaturen wurde an vier Stellen die Temperatur in oder knapp
aber dem Natrium gemessen. Die MeBstellen lagen beix = 0 cmundy = 1cm,
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F1 F2
Versuchszeit Brandrate Versuchszeit Brandrate
[min] [kg Na/m2h] [min] ‘ [kg Na/m2h]
L—————————'—_—i———-ﬁ

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 295 21.0

Tab. 4.2: Brandraten der Versuche F1 und F2 far verschiedene Zeitabschnitte und
Gesamtbrandrate fir die ganze Versuchszeit

2cm, 4 cm und 7 cm (Bild 4.11 und 4.12), damit sind bei Brandbeginn alle
Thermoelemente in das Natrium eingetaucht. NaturgemaB laBt sich zwischen den
Schwankungen in der Gastemperatur und den Schwankungen in der Natrium-
temperatur kein eindeutiger Zusammenhang herstellen: Die lokalen Tempe-
raturmessungen im Natrium oder in Natriumndhe werden vor allem vom 6rt-
lichen Brandverlauf beeinfluB3t, der stark von momentanen Zustanden wie Ober-
flachenbewegungen und Krustenbildung abhangig ist. Diese Feinstruktur konnte
natirlich von den Thermoelementen einige Meter Uber der Brandpfanne nicht
mehr aufgel6st werden.

4.3.2 DieErgebnisse der Versuche F3 und F4

Die Versuche F3 und F4 wurden beide auf 12 m2 Brandflache mit jeweils 500 kg
Natrium durchgefiihrt. Damit waren bei beiden Versuchen die fir das Brandver-
halten wesentlichen Parameter identisch. Unterschieden haben sich die beiden
Versuche durch die Pfannenheizung und der Art der Sauerstoffzufihrung.

Beim Versuch F3 war die Brandpfanne an der Unterseite mit Heizleitern versehen
und isoliert. So war es moglich, die Brandpfanne vor dem Versuch auf die Na-
triumtemperatur vorzuheizen, auBerdem verhinderte die Isolierung wahrend des




-17 -

Versuches zum groBen Teil Warmeabstrahlung nach unten. Dagegen war beim
Versuch F4 die Brandpfanne‘nicht beheizt und unisoliert. Fir den EinfluB aufden
Brandverlauf durfte dabei die unbeheizte Pfanne von untergeordneter
Bedeutung sein; rein rechnerisch sinkt die Natriumtemperatur um weniger als 20
°C, wenn die Pfanne beim NatriumeinlaB nicht beheizt ist. Von gréBerer Be-
deutung war, daBB die Brandpfanne beim Versuch F4 nicht nach unten isoliert
war, so daB ein WarmefluB3 aus dem Natrium durch die Pfanne nach unten még-
lich war. Einen wesentlichen EinfluB auf das Brandverhalten zeigte auch die beim
Versuch F4 veranderte Sauerstoffzufihrung. Wahrend beim Versuch F3 der
Sa'uerstoff am Kesselrand (z = 1 m) zugefihrt wurde (wie auch bei F1 und F2),
wurde beim Versuch F4 der Sauerstoff in 3 m Hohe zugefihrt. Wie der Versuch
gezeigt hat, beeinfluBt die Art der Sauerstoffzufihrung deutlich den Brandver-
lauf, der trotz gleicher Natriummenge und Brandfléache bei den Versuchen F3 und
F4 sehr unterschiedlich war. Betrachtet man den Temperaturverlauf des Ver-
su‘ches F3, wie er in Bild 4.13 fur verschiedene MefBstellen dargestellt ist, so fallt
auf, daBB nach einem relativ gleichmaBligen Temperaturanstieg bis auf ca. 350 °C
nach ca. 60 Minuten ein Temperaturmaximum von fast 800 °C erreicht wurde.
Dieses Temperaturmaximum wurde nicht nur in der Kesselmitte (x = 0 m) gemes-
sen, sondern auch an den MeBstellen in der Ndhe des Randes (Bild 4.14 und 4.15).
Dies wird besonders deutlich, wenn man die Temperaturen uber dem
Kesselquerschnitt auftragt (Bild 4.16 und 4.17). Dieses Maximum bedeutete
praktisch auch das Brandende, denn die Temperaturen fallen anschlieBend stark
und gleichmaBig ab.

Voéllig verschieden vom Versuch F3 sieht der Temperaturverlauf fiir den Versuch
F4 aus (Bild 4.18). Nach einem starken Temperaturanstieg zu Brandbeginn wurde
bereits nach ca. 18 Minuten ein Maximum von fast 450 °C erreicht. Ahnliche
Maxima traten auch bei 30 Minuten, 44 Minuten und 50 Minuten auf. Dieser fur
F4 typische Temperaturverlauf war nicht nur an einigen MeBstellen zu beobach-
ten, sondern konnte tiber den gesamten Kesselquerschnitt verfolgt werden (Bild
4.19, 4.20, 4.21). Die Darstellung der Temperatur zu verschiedenen Zeitpunkten
Uber den Kesselquerschnitt zeigt wieder eine relativ gleichmé&Bige Verteilung
(Bild 4.22 und 4.23), 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 Sauerstoffzugabe am
Kesselrand zeigte beim Versuch F3 keinen direkten EinfluB auf den Temperatur-
verlauf (Bild 4.24). Beim Versuch F4 allerdings beeinfluBt die Sauerstoffzu-
flhrung, senkrecht dber der Brandpfanne, den Brandverlauf unmittelbar, wie in
Bild 4.25 deutlich erkennbar ist. Jedoch ist die Beeinflussung der Brandrate
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derart, daB gerade beim Versuch F4, wo die Sauerstoffzugabe am
Temperaturverlauf deutlich erkennbar ist, die Brandrate geringer ist als beim
Versuch F3. Die aus der Sauerstoffkonzentration berechneten Brandraten sind in

folgender Tabelle 4.3 zusammengestellt:

F3 F4
Versuchszeit Brandrate Versuchzeit Brandrate
/min/ /kg Na/m2h/ /min/ /kg Na/m2h/
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

Tab. 4.3: Brandraten der Versuche F3 und FA4 fiir verschiedene Zeitab-
schnitte und Gesamtbrandrate fiir die ganze Versuchszeit

Die gegen Versuchsende bei F3 aufgetretenen hohen Brandraten sind auf die
Warmerickhaltung (Isolation) an der Pfannenunterseite zurtickzufihren. Die mit
dieser Brandrate verbundenen hohen Temperaturen fihrten wahrend des
Versuches zu Schaden an verschiedenen MeBeinrichtungen und Armaturen. Im
Bereich der Flammenzone kam es zu Korrosionserscheinungen an Edelstahlkom-
ponenten. Bild 4.26 zeigt den NatriumeinlaBstutzen im Bereich knapp uUber der
Natriumoberflache nach dem Versuch.

4.3.3. Die Ergebnisse der Versuche F5 und F6

Die Versuche F5 und F6 unterschieden sich von den Versuchen F1 - F4 insbeson-
dere durch die Art des Natriumfuilens in die Brandpfanne. Wahrend bei den Ex-
perimenten F1 - F4 das Natrium Uber eine Leitung von 50 mm Durchmesser in
kurzer Zeit spritzfrei eingefillt wurde, wurde bei den Experimenten F5 und F6
das Natrium durch eine Offnung von nur 7 mm Durchmesser in die Brandpfanne
gespritzt, so daBB wahrend des Einfullvorganges (ca. 20 Min.) ein kombinierter
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Spritz-Pool-Brand vorlag. AuBerdem wurde zur Messung des Druckverlaufs das
Containment in den ersten 110 min bzw. 60 min vollig geschlossen gehalten, der
verbrauchte Sauerstoff wurde nicht ergénzt.

Der Brandverlauf 1aBt sich zunéachst anhand der Temperaturen (iber der Brand-
pfanne diskutieren. In Bild 4.27 sind die Temperaturen 4.10 m Gber der Brand-
pfanne und zwar genau in der Kesselachse (x = 0.0 m) und * 30 cm daneben
(x= +30cm, x=-30cm) aufgetragen. Fur die Zeit des Einfullvorgangs - ca. 20 Mi-
nuten lang - ist ein unregelmaBiger Temperaturverlauf zu erkennen, ein kurz-
zeitiges Maximum von fast 150 °C trat nur unmittelbar nach Versuchsbeginn auf.
Nach Ende des Einfiillvorgangs stellt sich ein stabiler Brandverlauf ein mit einem
praktisch konstanten Temperaturverlauf bis zu dem Zeitpunkt t=110 min, zu
dem wieder Sauerstoff in den Versuchskessel nachgefullt wurde. Danach stiegen
die Temperaturen tber der Brandpfanne leicht an, um nach einer weiteren Sauer-
stoffzufuhr bei t=150 min ein Maximum von ca. 250 °C zu erreichen. Danach
fielen die Temperaturen bis zum Brandende. Wie schon frihere Versuche zeig-
ten, stellt sich insbesondere bei kleinen Brandflachen eine ausgepragte Konvek-
tionsstrémung ein. Trotz axialsymmetrischer Anordnung der Brandpfanne im
FAUNA-Kessel ist diese Stromung nicht symmetrisch beziglich der Kesselachse.
Dies wird durch den Einflillvorgang verursacht. Durch das Einspri{zen des Na-
triums von oben in Richtung Pfannenrand bildeten sich an dieser Stelle vermehrt
Krusten und Rickstdnde aus Natrium und Brandprodukten. Nach dem Einfull-
vorgang waren diese Krusten héher als der Natriumspiegel, so daB die tatsach-
liche Brandflache nicht mehr mit der Pfannenflache Gbereinstimmte. Diese Asym-
metrie 18Bt sich gut aus der Darstellung der Temperaturprofile Giber den Ort zu
verschiedenen Zeitpunkten erkennen (Bilder 4.28 - 4.30).

Aus dieser Art der Darstellung wird auch deutlich, daB3 in der Zeit zwischen 30 und
170 min sehr gleichmaBige Temperaturenverteilungen herrschten (Bild 4.30). In
diesem Zeitraum war, wie schon erwéahnt, der zeitliche Temperaturverlauf
praktisch konstant, was auf stabile Brandverhaltnisse schlieBen 1aBt, obwohl die
Sauerstoffkonzentration von 21 % auf <10 % abfiel (Bild 4.31). Ein wichtiges
Versuchziel war die Bestimmung des Druckaufbaus und des Brandverhaltens bei
vollig geschlossenem Versuchskessel, d.h. keine Druckentlastung tber die Abgas-
reinigungsanlage, aber auch keine Ergdnzung des verbrauchten Sauerstoffs. Erst
nach 110 min Versuchszeit, als die Sauerstoffkonzentration auf ~ 9% abgefallen
war, wurde wieder Sauerstoff zugefuhrt. Bild 4.32 zeigt den zeitlichen Verlauf
des Kesseldrucks. Mit Beginn des Einflllvorgangs trat eine Druckspitze von ca.
160 mbar Uberdruck auf, danach traten zwei weitere Druckspitzen bei 25 min
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und 30 min auf. In dem Zeitraum des gleichmaBigen Brennens zwischen 30 und
110 min fiel der Druck leicht ab.

Von besonderem Interesse ist der Verlauf der Brandrate in dem Zeitraum ohne
Sauerstoffnachfuhr. Wie Bild 4.31 zeigt, ist in diesem Zeitraum die Abnahme der
Sauerstoffkonzentration linear, die daraus berechnete Brandrate betragt 18.4 kg
Na/m2h. Diese Linearitat bedeutet, da8 bei diesem Experiment im Bereich
zwischen 21 % und 10 % Sauerstoffkonzentration die Brandrate konstant ist.

Die Lage der Thermoelemente beim Versuch F6 ist identisch mit der von Versuch
F5. Dadurch kann der Brandverlauf dhnlich wie bei F5 diskutiert werden. In Bild
4.33 ist der Brandverlauf 4.10 m Uber der Mitte der Brandpfanne und jeweils
30 cm rechts und links daneben dargestellt. Der Einflllvorgang dauerte wieder
ca. 20 Minuten und war gepréagt von einem Temperaturmaximum von fast 300 °C.
Danach stellte sich bis ca. 45 Minuten ein stabiler Brandverlauf mit ca. 170 °C ein.
Zu diesem Zeitpunkt begannen die Temperaturen stark zu fallen, um bei
60 Minuten ca. 120 °C zu erreichen. Zu diesem Zeitpunkt wurde zum erstenmal
wieder Sauerstoff zugefuhrt, die Temperaturen stiegen auf Gber 340 °C, um dann
bis zum Brandende abzufallen. Bei gréBer werdender Brandflache wurde die
Konvektionsstromung immer weniger ausgepradgt. Damit wurden auch die
Einflisse des Einfullvorgangs (Krustenbildung usw.) geringer. Dies ist auch aus
der Darstellung der Temperaturprofile erkennbar (Bild 4.34, 4.35). Diese Darstel-
lung zeigt auch die relativ gleichméaBige Temperaturverteilung in dem wichtigen
Versuchszeitraum bis 60 min. In diesem Zeitraum fiel die Sauerstoffkonzentration
auf 4 % ab (Bild 4.36), der lineare Abfall 148t auf eine konstante Brandrate tber
mehr als 40 Minuten schlieBen, sie betrug in diesem Zeitraum 28.0 kg/m2h.

Der Druckaufbau war zu Versuchsbeginn am gréBten und erreichte nach ca. 6
min ein Maximum von fast 500 mbar Uberdruck. Danach fiel der Uberdruck
wahrend weiterer 50 min praktisch auf Null ab (Bild 4.37).

4.3.4. Die Ergebnisse des VersuchesF7

Die beim Versuch F7 verwendete Natriumpfanne ist identisch mit der Pfanne bei
den Versuchen F1, F2 und F5. Dieser Versuch F7 wird zwar in die Reihe der
Versuche F1 - F6 eingeordnet, jedoch - um das Ergebnis vorwegzunehmen - kam
es bei diesem Versuch nicht zu einem Natriumbrand.
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Zur Versuchsdurchfiihrung gehorte insbesondere die Herstellung einer Versuchs-

atmosphare mit nur ca. 2 Vol.% Sauerstoff. Dazu wurde das FAUNA-Containment ~

mehrmals teilevakuiert und mit Stickstoff auf Normaldruck aufgefallit.

Mit der Pfannenheizung wurde das in fester Form befindliche Natrium geschmol-
zen und auf 450 °C hochgeheizt. Wahrend des Aufheizvorgangs war die Pfanne
mit einem Deckel dicht verschlossen, um eine Aerosolfreisetzung und Reaktion
mit dem Restsauerstoff vor Erreichen der Solltemperatur zu verhindern. Der
eigentliche Versuchsbeginn ist damit durch das Offnen des Pfannendeckels
gegeben.

Sofort nach Versuchsbeginn war ein starker Abfall der Gastemperatur in der Na-
triumpfanne zu beobachten (Abb. 4.38). Auch die Natriumpool-Temperatur
begann sofort zu sinken (Abb. 4.39). Es konnten keinerlei sichtbare exotherme
Reaktionen (Flamme, Funken) wahrgenommen werden. Es wurde lediglich eine
Aerosolentwicklung beobachtet.

Bedingt durch die Konvektionsstrémung durch den heien Natriumpool stiegen
die Gastemperaturen im FAUNA-Containment, 4,10 m tber dem Pool, kurzfristig
auf knapp 70 °C an, um dann kontinuierlich zu sinken (Abb. 4.40). Wie schon bei
friheren Untersuchungen ergab sich auch hier eine symmetrische
Temperaturverteilung. Das Thermoelement axialsymmetrisch Gber dem Pool
zeigt die hochste Temperatur, die Temperaturen rechts und links davon sind
tiefer und verlaufen so dhnlich, daB sie in der graphischen Darstellung kaum zu
unterscheiden sind.

Die luftgetragene Natrium-Massenkonzentration wurde mit dem kontinuierlich
arbeitenden MeBgerat “SAMM" [4] gemessen. Sofort nach Versuchsbeginn (Abb.
4.41) stieg die Massenkonzentration stark an und erreichte in weniger als 20
Minuten den Maximalwert von 400 mg/m3. Danach wurde ein kontinuierlicher
Abfall beobachtet. Nach 150 Minuten wurden nur noch 5 mg/m3 gemaessen.

10 Minuten nach Versuchsbeginn, also noch innerhalb des Anstieges der
Massenkonzentration, wurde die erste Messung zur AerosolgréBenverteilung
durchgefihrt. Der mit Hilfe eines Anderson-Impaktors MARK Il bestimmte mitt-
lere aerodynamische Durchmesser betrug 1,1 pm. Nach 60 Minuten hatte sich der
aerodynamische Durchmesser mit einem Wert von 2,0 pm fast verdoppelt.

Bei dem vorliegenden Versuch ist auch die insgesamt aus der Lache freigesetzte
Natriummenge von Interesse. Da dieser Vorgang ganz wesentlich vom Dampf-
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druck und damit von der Temperatur der Lache bestimmt wird, wurde zunichst
der Dampfdruck als Funktion der Pooltemperaturen berechnet.
Hierzu wurde die Gleichung von Ditchburn und Gilmour [2] verwendet:

l /bar/ = 6,36 5567 0,5 log T(K)
rl = - —
0g p/oba ) T&) s Log

mit p: Dampfdruckin bar _
und T: Pooltemperaturin Kelvin (nm

In Abb. 4.42 ist der Dampfdruck des Natriums in Abhangigkeit von der Tempera-
tur dargestellt. Er steigt ndherungsweise exponentiell an, demzufolge ist auch
die Verdampfungsrate stark temperaturabhéngig. In Analogie zu obiger Glei-
chung kann man die Verdampfungsrate eines Flussigmetalls in allgemeiner Form
durch die Beziehung

B
logm:A—?—0,5logT (2)

beschreiben, wobei A und B experimentell zu bestimmende stoffspezifische
Parameter sind. Fir die Verdampfung von Natrium in eine Argonatmosphére von
130 °C ergab sich aus Experimenten von Schiitz und Sauter [3]:

5426
log m = 8,062 — T 0,5log T

mit den Einheiten kg m-2h-1 fur m und Kelvin far T. Mit dieser Beziehung wurde
die insgesamt verdampfte Natriummenge fur den Versuch F7 naherungsweise
berechnet (Ndherung, weil Gastemperatur <130 °C und N3 statt Ar). Das Ergebnis
istin Abb. 4.43 dargestellt.

Diese Abbildung zeigt deutlich, daB der Gberwiegende Anteil der Natriumver-
dampfung in den ersten 20 Minuten des Experimentes stattfindet. Nach obiger
Rechnung wurden insgesamt 48 g Natrium verdampft. Dieser Wert 1aB3t sich, zu-
mindest ndherungsweise, mit den Messungen aus dem Experiment vergleichen.

Unter der Annahme, dafB sich in den ersten Minuten des Experiments noch keine
wesentlichen Aerosolabbauprozesse bemerkbar machen, andererseits der
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Uberwiegende Anteil der Verdampfung nach wenigen Minuten erreicht ist, 148t
sich die maximal gemessene Aerosolmassenkonzentration auf die gesamte im
Versuchskessel enthaltene Aerosolmasse hochrechnen. Dies ergibt einen Wert
von 88 g Natrium. Dieser gegeniber der Verdunstungsformel erh6hte Wert ist
eine Folge der niedrigeren Gastemperatur, die eine verstarkte Konvektion und
damit auch Verdampfung bewirkt.

Das verdampfte Natrium wird in der sauerstoffarmen Atmosphéare teilweise
oxidiert, ohne daB es zu einer sichtbaren exothermen Reaktion kommt. Dies
bestitigen auch durchgefihrte Kleinversuche, daB namlich eine “echte”
Entzindung (Brand) in Atmosphéaren mit weniger als 4 % O3 nicht eintritt.

4.3.5. Aerosolverhalten bei den VersucheF1-F7

Waiahrend die Messungen zur Branddynamik keine besonderen Schwierigkeiten
bereiten und auch weitgehend automatisch durchgefiuhrt werden kénnen, sind
die Messungen zur Aerosolphysik gerade wahrend des Brandes - bedingt durch
die hohe Massenkonzentration und die Druckschwankungen im Versuchskessel -
wesentlich problematischer. Sowohl der CNC*) (zur Messung der Teilchenzahl) als
auch die Massenwaage®) (zur Bestimmung der Massenkonzentration) arbeiten
wahrend des Brandes an ihrer (oberen) Nachweisgrenze. Diese Problematik trifft
auch fur die Geréte zu, die groBe MeBbereiche haben, wie z.B. Impaktor *) und
Zentrifuge *).

Deshalb war die Verbesserung der AerosoimeBtechnik, so daB sie auf
Natriumbriande anwendbar ist, ebenfalls ein Versuchsziel dieser Brandversuche.
So war beim Versuch F1 die Erprobung des KonzentrationsmeBgerates “SAMM”
[4] von besonderer Bedeutung. Das Gerat bestimmt nach Auflésen der Aerosole
in einer waBrigen Losung den Natriumgehalt naBchemisch mit Hilfe einer
Natriumelektrode. Nach geringfligigen Verbesserungen arbeitete das Gerat
waéahrend samtlicher Versuche verlaBlich und einwandfrei.

*) CNC: Condensation Nuclear Counter “Rich 100”, Envrironment One
Corporation
Impaktor: Andersen Mark Il
Massenwaage: Particle Mass Monitor 3200 Am Thermosystems Inc.
Zentrifuge: Aerosol-Spiralzentrifuge nach Prof. Stober
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Durch die Reaktion verdampften Natriums mit Sauerstoff in der Gasphase und
anschlieBender Kondensation bzw. Koagulation des Reaktionsproduktes ent-
stehen groBe Mengen Aerosole, die zum Teil in das Containment transportiert
werden, zum Teil in die Lache sedimentieren. Die Aerosolerzeugungsrate hangt
somit von der Temperatur der Lache, dem Sauerstofftransport (wie die Brand-
rate) und vom Gastransport Uber der Lache ab. Durch Bilanzierung der Brand-
rickstdande nach den Versuchen wurden folgende Aerosolerzeugungsraten be-
stimmt:

Von dem luftgetragenen Natrium wurden ca. 40 % an den Wanden (ca. 65 % der
Gesamtflache) abgelagert, wahrend 60 % auf den Boden sedimentierten.

Der in Bild 4.44 und 4.45 gezeigte Verlauf der Massenkonzentration fur 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. 4.46 ist fur einen Versuch der Verlauf der
Massenkonzentration im linearen ZeitmafBstab fur vier verschiedene Be-
stimmungsmethoden aufgezeichnet, ndmlich mit SAMM, durch kontinuierliches
Auswaschen der Aerosole in drei hintereinander angeordneten Waschflaschen,
durch Probenahme auf Filtern mit anschlieBender Na-Bestimmung und Wagung
und durch Messung mit Hilfe einer Massenwaage von TSI (insbesondere bei
niedrigeren Konzentrationen). Die Auswertung und der Vergleich der MeB-
ergebnisse zeigen, da3 die Na-Massenkonzentration mit einer Genauigkeit von
* 10% bestimmt werden kann.

Trotz der unterschiedlichen Versuchsbedingungen zeigen die Versuche ein fast
identisches Verhalten der Massenkonzentration. Typisch flur Versuche dieser Art
ist das schnelle Anwachsen der Massenkonzentration zu Brandbeginn und die
hohe Konzentration von tber 10 g/m3 wahrend des Brandes. Nach Brandende
geht die Massenkonzentration in einen logarithmischen Abfall iber, so da3 nach
ca. 50 Stunden der Wert der Massenkonzentration um fast 5 Zehnerpotenzen
abgenommen hat. |

Wie schon erwahnt, ist die Bestimmung der Aerosolparameter wahrend des
Brandes besonders problematisch. So zeigen zwei unabhingige Messungen
deutliche Unterschiede, obwohl! die Probenahme zur gleichen Zeit begann und
die verwendeten Gerate - Impaktor (1) und Zentrifuge (Z) - beide den aero-
dynamischen Durchmesser erfassen (siehe auch Bild 5.4).
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Beim Vergleich dieser Werte ist auch die bei den beiden Geraten unterschiedliche
MeBdauer zu bericksichtigen. Aufgrund des kleinen Durchsatzes und der
Forderung, daB durch Titration nachweisbare Mindestmengen abgeschieden
werden, ergibt sich bei der Zentrifuge eine MeBdauer von 30 Minuten. Dagegen
sind beim Impaktor weniger als 10 Minuten MeBzeit ausreichend. Abb. 5.4 zeigt
die wahrend der Versuche gemessenen Partikeldurchmesser in Abhangigkeit von
der Versuchszeit. Deutlich ist hier die Streuung der einzelnen Werte,
insbesondere wiahrend des Natriumbrandes zu erkennen. Betrachtet man
zusammengehorige Zentrifugen- und Impaktorwerte, so 148t sich bedingt durch
die schwierigen Bedingungen eine MeBgenauigkeit fir den aerodynamischen
Partikeldurchmesser von (30 - 50) % ableiten.

Wahrend eines Natriumbrandes liegt der mittlere aerodynamische Durchmesser
bei allen Versuchen annéhernd ibereinstimmend bei 2 - 3 pm und nimmt nach
Ablauf des Brandes stetig ab, um nach ca. 20 Stunden etwa 1 um zu erreichen.

4.4.  Zusammenfassung und Diskussion

Es wurden sieben Versuche auf Flachen von 2 m2, 5 m2 und 12 m2 durchgefihrt.
Folgende Tabelle 4.7 faBt die wichtigsten Bedingungen und die gemessenen
mittleren Brandraten zusammen: Bei den Versuchen F1 - F4 wurden die Sauer-
stoffkonzentrationen in den angegebenen Grenzen konstant gehalten.

Expefiment H?szhe Nag@i}um Sﬁgﬁrzs.tg}:f Poczlrtriefe

F1 2 150 19-22 9
F2 2 250 17-25 15
F3 12 500 15-25 5
FA 12 500 18-25 5
F>5 2 350 10-21 21
Fé 5 350 4-21

F7 2 120 22

Tab. 4.7: Zusammenfassung der Versuchsbedingungen

Bei den Versuchen F5 und F6 wurde bis zum Erreichen der unteren Grenze der
Sauerstoffkonzentration kein Sauerstoff zugefihrt.
Beim Versuch F7 wurde eine Versuchsatmosphére von 2 % O3 eingestellt, um das
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Verhalten eines Natriumpools in sauerstoffarmer Umgebung zu untersuchen.
Der zeitliche Verlauf eines Natriumflachenbrandes 1aBt sich wie folgt
beschreiben:

Phase 1: Mit dem Beginn des Einfullvorganges Entzindung des Natriums,
Brandbeginn und Aufheizen der Kesselatmosphare auf ein der Brandflache
entsprechendes Niveau. Diese Phase dauert einige Minuten.

Phase 2: Relativ gleichmaBiges Brandverhalten, Gleichgewicht zwischen
Waérmefreisetzung aus dem Natriumbrand und Wiarmeabfuhr durch die
Kesselwand. Eine Beeinflussung dieser Phase 2 ist zum Beispiel durch
Sauerstoffzufuhr (Versuch F4) moéglich.

Phase 3: Das Brandende ist gepragt durch langsames Absinken der
Gastemperatur durch Nachlassen der Natrium-Luft-Reaktion. Je nach
Pooltiefe kann die Verkrustung der Pooloberflache oder der (fast) vollige
Verbrauch des Natriums die Ursache fiir das Brandende sein.

Die Kinetik eines Natriumpoolbrandes wird im wesentlichen durch zwei Prozesse
beherrscht: Erstens die Diffusion des Sauerstoffs durch die Flammenzone an die
Natrium-Metalloberflache, um dort mit dem metallischen Natrium zu Natrium-
oxid zu reagieren, und zweitens die Verdampfung von Natrium in die Flammen-
zone oberhalb der Natriumoberflache. Die Reaktion des Sauerstoffs mit dem flus-
sigen Natrium verursacht die Krustenbildung auf der Metalloberflache, wahrend
das verdampfende Natrium innerhalb der Flammenzone mit dem Sauerstoff
reagiert und dort Natriumoxid bildet, was sofort kondensiert und als Aerosol in
den Gasraum emittiert wird. Allerdings tritt bei einer starken Verdampfung des
Natriums eine so hohe Aerosolerzeugung auf, daB3 nur ein Teil des Aerosols
gasgetragen bleibt. Der gréBere Teil sedimentiert in kurzer Zeit auf die Natrium-
oberflache und verstérkt die Krustenbildung.

Die Natriumbrandrate wird also im wesentlichen durch Prozesse, die die Diffusion
des Sauerstoffs an die Natriumoberflache beeinflussen, bestimmt sowie durch die
Temperatur des Natrium an der Oberflache des Pools, die im wesentlichen die
Natriumverdampfungsrate bestimmt. Die Diffusion des Sauerstoffs an die
Metalloberflache kann sowoh! durch die Temperatur des Gases als auch durch
Gasstrémungen zusatzlich beeinfluBt werden. Hohe Temperaturen und
Gasstrémungen innerhalb des Brandraumes koénnen die Natriumbrandrate
erhdhen.

Da die Temperatur im Containment (FAUNA-Containment) im wesentlichen
durch die Natriumbrandflache bestimmt wird (dies ist aus den Abbildungen der
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Experimente F1 und F2 bzw. F3 und F4 deutlich zu erkennen) sind in
geschlossenen Raumen bei konstanter Sauerstoffzufuhr héhere Brandraten fir
groBere Brandflachen zu erwarten, die allerdings einen bestimmten Wert nicht
Uberschreiten. Ein Vergleich der mittleren Brandraten fir die Versuche F3 und F4
mit den Versuchen F1 und F2 bestatigt diese Aussage.

Aus den Temperatur- und Stromungsmessungen zu den Poolbrandversuchen 138t
sich ein gravierender Unterschied zwischen den Flachenbranden von 2 m2 und
den von 12 m2 erkennen. Bei den 2 m2-Branden wurde ein kamindhnlicher Auf-
trieb der Luft oberhalb der Brandfldche mit den relativ hohen Temperaturen in
einer vergleichsweise langsamen Abwartsbewegung der Containmentluft in den
Randzonen des GefaBBes beobachtet. Dies fihrte wahrend des Brandes zu einer
annahernd konstanten Luftbewegung innerhalb des FAUNA-Containments. Im
Gegensatz hierzu war wahrend der 12 m2-Versuche ein annahernd konstantes
Temperaturprofil (ber den ganzen Querschnitt des FAUNA-Containments
gemessen. Fur diesen Flachenbrand ist eine nicht konstante Gaswalze innerhalb
des Containments anzunehmen. Rechnungen mit Hilfe eines turbulenten
Stromungsmodells [6] bestatigen diese Stromungsmessungen.

Der EinfluB der Gasstrémung innerhalb des Containments auf die Brandrate ist
schwer abzuschatzen. Grundsatzlich ist davon auszugehen, daB3 eine hohe
Turbulenz innerhalb der Gasatmosphéare die Natriumbrandrate erh6éht. Einen
Hinweis hierflr liefern die Ergebnisse des Brandexperimentes F4, bei dem ein
Gasstrom direkt auf die Natriumbrandfliche geleitet wurde, was zu einer
deutlichen Erhéhung der Natriumbrandrate gefihrt hat.

Die gemessenen vergleichweise niedrigen Brandraten wahrend und kurz nach
dem Einfullvorgang des Natriums sind somit zu erklaren: Erstens durch die noch
relativ niedrigen Temperaturen im Reaktionscontainment und zweitens durch die
noch zu Beginn des Brandes vergleichsweise ruhige Containmentatmosphare.
Hinzu kommt, daB die Temperatur des eingelassenen Natriums unter der Gleich-
gewichtstemperatur wahrend des Natriumbrandes lag. Diese Gleichgewichtstem-
peratur wird durch die verbrauchte Verdampfungswarme und die gebildete Re-
aktionswarme bestimmt. Wie die Versuche gezeigt haben, liegt diese Gleichge-
wichtstemperatur grundsatzlich unter der Siedetemperatur des Natriums von 880
°C. Allerdings werden an der Oberflache des Natriums durchaus Temperaturen
zwischen 800 und 850 °C erreicht. Da der Dampfdruck von Metallen erst nahe
dem Siedepunkt ansteigt, hat die Natriumtemperatur insbesondere oberhalb
750 °C einen entscheidenden EinfluB auf die Brandrate. Aufgrund der guten
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Warmeleitfahigkeit von Natrium wird die Reaktionswarme von der Oberflache
des Natrium relativ schnell in den gesamten Pool verteilt, so daBB diese Wéarme-
abfuhr in den Pool auch zu der vergleichsweise geringen Natriumbrandrate zu
Beginn der Experimente beitrégt. Die Pooltiefe und die mit zunehmender Tiefe
verbundene Warmeabgabe Uber die Oberflachen hat somit auch einen entschei-
denden EinfluB auf die gemessenen mittleren Brandraten. Bei den Versuchen F2
und F5 war die Pooltiefe im Vergleich zu den anderen Versuchen relativ grof3. Bei
diesen Versuchen wurden die niedrigsten mittleren Brandraten gemessen.

Bei einem Natriumpoolbrand mit groBerer Pooltiefe wird das Ende des
Natriumbrandes durch die Verkrustung der Pooloberflache bestimmt, obwohl ein
GroBteil des Natriums noch nicht oxidiert ist.

Obwohl Bréande auf gleicher Brandflache nicht véllig gleichartig verlaufen, so
lassen sich doch einige SchluBfolgerungen ziehen:

® GroBere Brandflachen flihren in geschlossenen Raumen zu gréBeren Brand-
raten. Dies ist eine Folge der hohen Warmefreisetzung und der damit
verbundenen starkeren Aufheizung und Turbulenz des Gases Uber der
Brandflache und einer schnellen Temperaturerh6hung im Natriumpool.

® Herrschen in geschlossenen Raumen keine extremen Bedingungen
hinsichtlich Temperatur und Gasstrémung, so bildet sich im Verlauf eines
Natriumbrandes eine Gleichgewichtstemperatur im Natrium aus, die
einerseits gegeben ist durch die Reaktionsenthalpie und die Warmeabfuhr
durch Strahlung, Konvektion und Leitung aus dem Natriumpool. Diese
Gleichgewichtstemperatur liegt zwischen 750 und 830 °C.

® Liegt die Anfangstemperatur des auslaufenden Natriums unterhalb dieser
Gleichgewichtstemperatur, so nimmt die Brandrate mit der Branddauer zu.

® Bei groéBerer Pooltiefe wird das Brandende durch eine Verkrustung der
Pooloberflache bestimmt. Bei Branden flacher Pools wird das Natrium
nahezu vollsténdig zu Natriumoxid bzw. -peroxid oxidiert. Nahezu
unabhéangig von der Pooltiefe und der Natriumoberflache betrug die
Branddauer bei den hier diskutierten Brandversuchen ca. 120 Minuten.

® Unter normalen Containment-Bedingungen werden Uber die Branddauer
gemittelte Brandraten zwischen 20 und 35 kg Na/m2 h ermittelt, wobei der
hohe Wert groB3flachigen und flachen Natriumpoolbranden zuzuordnen ist,
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wéahrend der niedrige Wert sich auf Natriumbréande kleinerer Flachen mit
groBer Pooltiefe bezieht. Hohere Brandraten sind nicht zu erwarten.

® Die Brandrate hangt im wesentlichen von dem Sauerstofftransport an die
Brandflache und der Gastemperatur in der Umgebung des Brandes ab. Es
wird damit die in den Natrium-Brandcodes SOFIRE |l und NABRAND ver-
wendete Beziehung

n T
BO=B, — ()"
"o %o

bestatigt. In dieser Gleichung bedeutet Bg die Anfangsbrandrate

n = Anzahl der Sauerstoffmole zur Zeit T

ng = Anzahl der Sauerstoffmole zur Zeit Ty

T = Gastemperatur zur Zeit t

To = urspringliche Gastemperatur zur Zeit to

Die experimentell zu bestimmende Anfangsbrandrate Bg wurde durch diese
Experimente zu Bg = 22 * 3 kg Na/m2 h bestimmt.

e Durch auBergewothnliche Einflisse (hohe Temperaturen im Natrium infolge
isolierter Brandflédche, hohe Gastemperaturen und hohe Gasgeschwindig-
keiten) konnen sich kurzfristig (5 min bei Versuch F 3) hohere Brandraten
ergeben, die jedoch nicht als typisch anzusehen sind.

e Ein brennender Natriumpoo! zeigt auch bei abnehmender Sauerstoff-
konzentration (Versuche F5 und F6) noch eine "normale” Brandrate
(Reaktionsrate).

® In einer Atmosphére von 2 % O3 zeigt ein heiBer Natriumpool keine exo-
therme Reaktion. Es ist lediglich eine Natrium-Aerosolfreisetzung aus der
Lache zu beobachten.

@ Aus den oben abgeleiteten GesetzmaBigkeiten fur Natriumpoolbrande
lassen sich far die Minimierung der Auswirkung von Natriumbrénden die
folgenden MafBnahmen ableiten:

1. Vermeidung jeglicher forcierter Ventilation im Brandraum

2. Vermeidung von Sauerstoffzufuhr

3. Entzug von Warme durch gute Warmeleitung sowoh! aus dem
" Natriumpool als auch aus der Atmosphéare

Neben der Thermodynamik bei groBflachigen Natriumbranden sind die aero-
solphysikalischen Auswirkungen von Interesse. Der Verlauf der Aerosolmassen-
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konzentration ist fur alle Versuche typisch: nach einem relativ steilen Anstieg der
Konzentration in den ersten 5 - 10 Minuten des Brandes bleibt diese Kon-
zentration wahrend des Brandes annahernd konstant. Wahrend bei den klei-
neren Branden maximale Massenkonzentrationen von etwa 10 g Na0/m3 ge-
messen wurden, lagen die entsprechenden Werte bei groBen Brandflachen bis
zum Faktor 5 héher. Nach dem Brand wurde ein exponentieller Abfall der Mas-
senkonzentration beobachtet. Innerhalb von ca. 10 Stunden fiel die Konzen-
tration um 5 GroBenordnungen auf etwa 0,1 mg/m3 ab. Ein Vergleich der Mas-
senkonzentrationsverlidufe bestatigt die aus der Aerosolphysik abzuleitende
Tatsache, daB aufgrund der Abscheideprozesse héhere Konzentrationen (F3)
schneller abfallen als geringe (F1, F2). Bei den Versuchen wurde die Massen-
konzentration der Aerosole sowohl mit einem kontinuierlich arbeitenden Gerat
SAMM [4] als auch durch Auswaschen der Aerosole in mehreren hintereinander
geschalteten Waschflaschen, durch Filterabscheidung und auch bei niedrigen
Konzentrationen mit der Partikelmassenwaage bestimmt. Diese verschiedenen
Methoden zeigen eine gute Ubereinstimmung. Die Aerosole bestanden aus-
schlieBlich aus Nay0Oj. Die gemessenen (massenbezogenen, aerodynamischen)
Durchmesser lagen fir alle Versuche zwischen 1,4 nm und 3 pm wéhrend des
Brandes, wobei die Durchmesser gegen Brandende anwachsen, um dann nach
Brandende wiederabzunehmen.
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5. Natriumbrandaerosole
5.1. Charakterisierung von Natriumbrandaerosolen
5.1.1. Einleitung

Die Charakterisierung nuklearer Aerosole ist entscheidend fiir die Berechnung
des radiologischen und chemischen Quellterms nach Reaktorunfallen. Bei Stor-
fallen in schnellen Brutreaktoren bedeuten Natriumbrande eine intensive Freiset-
zung von Natriumbrandaerosolen, die aus verschiedenen Natriumverbindungen
bestehen und daher auch unterschiedliche physikalische Eigenschaften haben
konnen. Bei derartigen Storfdllen kann angenommen werden, daB die
Radioaktivitat an Natriumpartikel gebunden ist. Daher ist die Kenntnis der Aero-
solerzeugungsrate, der physikalischen und chemischen Beschaffenheit und des
Verhaltens dieser Aerosole in geschlossenen Containments, aber auch in der At-
mosphare von groBer Wichtigkeit, insbesondere fur die Abschatzung der Folgen
derartiger Reaktorunfalle. Im Rahmen der im vorigen Kapitel beschriebenen Na-
triumpoolbrande wurden Versuche zur Aerosolcharakterisierung und zum Aero-
solverhalten durchgefihrt. Fur spezielle Versuche stand ein Aerosoltestkreislauf
zur Verfigung, in dem die chemische Umsetzung der Aerosole unter veschie-
denen atmosphaérischen Bedingungen untersucht wurde.

Im Rahmen eines EG-Programmes wurden an diesem Testkreislauf von verschie-
denen Expertengruppen aus Europa gleichzeitig die physikalischen und chemi-
schen Eigenschaften von Partikeln gemessen, so da3 ein umfangreicher Uberblick
Gber die Eigenschaften von Natriumbrandaerosolen vorhanden ist.

Die Versuchsanlage mit dem sich anschlieBenden Testkreislauf wurde bereits in
Kapitel 3 eingehend beschrieben. Im Folgenden sollen die bei den verschiedenen
Versuchen erzielten Ergebnisse zusammengefa3t werden.

5.1.2. Freisetzung und physikalische Eigenschaften von Natriumbrandaerosolen
Partikelfreisetzung

Bei Natriumbranden entstehen durch die Reaktion des verdampften Natriums mit
Sauerstoff in der Gasphase und der anschlieBenden Kondensation bzw. Koagu-
lation des Reaktionsproduktes groBe Mengen an Aerosolen, die zum Teil in das
Containment transportiert werden, zum Teil aber auch in die Lache zurlicksedi-
mentieren. Die Aerosolerzeugungsrate hangt somit von der Temperatur des Na-
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triums und dem Sauerstoff- bzw. Gastransport an die Brandflache ab. Durch
Bilanzierung der Brandrickstdnde nach Versuchen in geschlossenen Con-
tainments konnten die folgenden Aerosolerzeugungsraten (dies ist die pro m2
und Stunde freigesetzte Aerosolmasse gemessen als kg Natrium) fir Poolbrande
ermittelt werden:

Tab. 5.1: Aerosolfreisetzung bei Natriumpoolbranden

mittlere Brandrate Aerosolfrei-
Versuch Nr. Na-Temp. kg Na/m2-h | setzungsrate
°C kg Na/m2-h
F2 620 21
F3 700 33 9
F4 680 27

Far Natriumpoolbrdnde kann also angenommen werden, daB zwischen 10 und
30% des brennenden Natriums als Aerosol freigesetzt wird [7].

Ein Natriumbrand ist eine Gasphasenreaktion zwischen dem verdampften Na-
trium und dem Sauerstoff der Atmosphéare. Die GroBe dieser priméar gebildeten
Aerosole ist unbekannt. Die Lebensdauer der Priméraerosole ist relativ kurz, da
sie aufgrund der hohen Massenkonzentration sofort koagulieren. Im Rahmen des
FAUNA-Programms wurden Impaktormessungen nur wenige Zentimeter
oberhalb der Flammenzone durchgefuhrt. Hier konnte angenommen werden,
daB das Alter der Partikeln etwa 5 Sekunden betrug. Der aerodynamische
Massendurchmesser dieser Aerosole unterschied sich nur geringfiigig von dem
eines gealterten Aerosols und lag zwischen 1 und 2 pm. Die Agglomeration
vollzieht sich offensichtlich bereits in der Flammenzone des Natriumbrandes.

Eine wichtige GroBe bei der Berechnung des radiologischen Quellterms nach Re-
aktorstorfallen ist der Durchmesser der Partikeln. Im Rahmen eines EG-Pro-
grammes wurde von mehreren Aerosolgruppen in Europa an dem Aerosolkreis-
lauf der FAUNA-Anlage der Durchmesser und die GréBenverteilung der Na-
triumbrandaerosole unter verschiedenen atmosphéarischen Bedingungen gemes-
sen [8, 9]. An diesen MeBvergleichen nahmen 6 Gruppen aus 5 Landern der Euro-
paischen Gemeinschaft teil. Fur die Messungen wurden Impaktoren, Aerosol-
zentrifugen, Spektrometer und eine Sedimentationsbatterie eingesetzt. Fur die
optische GréBenverteilung wurden ein Thermalprazipitator und ein Elektronen-
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mikroskop eingesetzt. Die meisten Instrumente wulrden auch zur Bestimmung der
Aerosolmassenkonzentration benutzt. Dariber hinaus wurde die Massenkonzen-
tration mit dem automatisch arbeitenden naBchemischen Instrument SAMM [4]
(vgl. Abschnitt 4) registriert. Die GroBenverteilungen wurden bei verschiedenen
Massenkonzentrationen gemessen.

Tab. 5.2: Aerodynamic Mass Median Diameter (AMMD) und Standard-
abweichung o4 beim EG-MeBvergleich (S; und Sammp sind die
relativen Abweichungen).

mittlere .
Massenkon- "Kﬁ'&rgr 0g So Sammp | Anzahl der
zentration o o Instrumente
mg Na/m3 (wm) (%) (%)
50 1.42 1.83 28 18 5
1.75 3.27 47 31 6
1.41 2.89 56 28 7
200 1.01 1.91 27 23 7
0.96 1.91 25 17 8
1.02 1.91 27 21 9
200 1.21 1.85 11 16 10
1.20 1.84 10 20 5
1.14 1.88 19 16 6
1.46 1.74 16 16 5
400 1.40 1.83 11 19 10
1.54 2.02 19 14 6
1.54 2.00 27 14 6
1200 1.50 1.76 9 13 9
1.89 1.90 18 16 10
1.75 1.89 17 18 9

Aus der Tabelle 5.2 kénnen die gemessenen mittleren aerodynamischen Massen-
durchmesser sowie deren Verteilung abgelesen werden, und zwar bei den ver-
schiedenen Tests, die sich insbesondere durch Massenkonzentration und relative
Feuchte im Aerosolloop unterschieden. Aus den Versuchen kann geschlossen wer-
den, daf3 jedes Instrument mit einer Genauigkeit von *20% wéahrend der Ver-
suche gemessen hat. Aus den MeBwerten kann gefolgert werden, daB der mitt-
lere aerodynamische Durchmesser der Partikeln leicht mit der Massenkonzentra-
tion ansteigt. Der AMMD lag bei den Messungen zwischen 1,2 und 1,9 um. Der o-
Wert der Verteilung lag bei einem Fehler von ca. 50 % zwischen 1,7 und 2,0.
Aufgrund dieser Messungen konnte nicht klar entschieden werden, ob eine Log-
normale Aerosolverteilung vorlag. Die Bestimmung der PartikelgréBe mit Hilfe
elektronenmikroskopischer Aufnahmen lieferte einen Aerosoldurchmesser, der
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sehr gut mit dem aerodynamischen Partikeldurchmesser Gbereinstimmte. Hieraus
laBt sich schlieBen, daB die Partikeln annahernd spharisch geformt waren.

Die oben beschriebenen Versuche wurden ausschlieBlich bei freier Luftzufuhr
durchgefihrt, so daB anzunehmen ist, daB die Partikeln im wesentlichen aus Na-
triumkarbonat bestanden.

Tabelle 5.3: Aerosol Massen- und Anzahlkonzentrationen

Zeit | Massenkon- | Anzahl | berechneter | gemessener
zentration Konzen- | Durchmesser | Durchmesser| Methode
tration (p =2.805)
[h] {[g Na202/cm3]| [P/cm3] [pm] [pm]

0.5 4.59-10-6 2.8-105 2.26 2.75 Impaktor
2.3 6.1-10-6 2.5-105 2.57 2.05 Zentrifuge
" " " " 3.70 Impaktor

" " " " 0.52 Spektrometer
4.5 4.29-10-7 3.0-104 2.16 1.80 Zentrifuge
" " " " 2.08 Impaktor

27.0 3.39-10-9 3.0-103 0.93 0.70 Zentrifuge

In der Tabelle 5.3 wurde fur einen in einem geschlossenen Containment durchge-
fuhrten Brandversuch die gemessene Aerosolmassenkonzentration und die Parti-
kelzahl zusammengestellt. Aus beiden GréBen wurde ein volumendaquivalenter
Durchmesser berechnet. Hierbei wurde angenommen, da3 das Aerosol zu 100 %
aus Natriumperoxid bestand und daB die Aerosole kompakte und runde Struktur
besaBen. Fur die Dichte wurde die Materialdichte p =2,805 g/cm3 angenommen.
Der berechnete und gemessene Durchmesser stimmen relativ gut Gberein. An
abgeschiedenen Natriumkarbonatpartikeln wurde eine Partikeldichte von 70 %
der Materialdichte ermittelt [10].

Bisher ist es nicht gelungen, von Natriumoxydaerosolen elektronenmikroskopi-
sche Aufnahmen herzustellen, da aufgrund der chemischen Affinitdt von Na-
triumperoxyd zu Wasser eine aufwendige Praparationstechnik notwendig ware.
Basierend auf den Aufnahmen von Natriumkarbonataerosolen wird eine Gber-
wiegend runde Form der Aerosole, wie bereits oben beschrieben, angenommen.
Ein MaB fur die Abweichung der Partikeln von der Kugelgestalt hinsichtlich ihres
dynamischen Verhaltens ist der d)}namische Formfaktor
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D, - C(DM)

D, C(DP)

Dp = beweglichkeitsaquivalenter Durchmesser
Dnm = massendquivalenter Durchmesser

mit der auf den massenaquivalenten bzw. beweglichkeitsdquivalenten Durch-
messer bezogenen Cunningham-Korrektur C. Dieser Formfaktor x wurde mit
Hilfe einer Aerosolzentrifuge zu x = 1,1 flir Natriumperoxydaerosole bestimmt.
Dies bedeutet aerodynamisch eine nur geringfiigige Abweichung von der Kuge!-
gestalt. Wahrend der Formfaktor x die Abweichung der Partikel von der Kugelge-
stalt bezogen auf das aerodynamische Verhalten der Aerosole beschreibt, be-
ricksichtigt der Koagulationsformfaktor F die Abweichung der Partikel von der
Kugelgestalt bezogen auf das Koagulationsverhalten der Aerosole. Dieser Ko-
agulationsformfaktor ist nur sehr schwer der Messung zuganglich. Wie spater be-
schrieben wird, wurde er aus dem Vergleich des gemessenen und berechneten
Aerosolverhaltens in geschlossenen Containments ermittelt. Gute Ubereinstim-
mung erhalt man beim Ansatz des Formfaktors F =2 - 3. Der EinfluB3 des Koagula-
tionsformfaktors auf den Verlauf der Massenkonzentration nach einem Natrium-
brand ist allerdings nur gering. Koagulationsformfaktoren wurden von Zeller [11]
fir nukleare Aerosole bestimmt.

5.1.3. Aerosolverhalten in geschlossenen Containments

Der Verlauf der Aerosolmassenkonzentration ist fur alle Natriumbrandversuche
bei geschlossenem FAUNA-Containment dhnlich: Nach einem relativ steilen An-
stieg der Konzentration in den ersten 5 bis 10 Minuten des Brandes bleibt diese
hohe Konzentration wahrend des Brandes annahernd konstant. Bei kleinflachi-
gen Bréanden wird eine maximale Konzentration von ca. 10 g Na0,/m3 ge-
messen. Bei groBen Brandflachen lagen die entsprechenden Werte um den
Faktor 5 bis 10 hoher. Nach dem Brand wurde ein exponentieller Abfall der
Massenkonzentration beobachtet. Innerhalb von ca. 10 Stunden fiel die
Konzentration um 5 GréBenordnungen auf etwa 0,1 mg/m3 ab.

Mit Hilfe des Aerosolcodes PARDISEKO, Version 3b [12] wurde der wéahrend
einiger Versuche gemessene Verlauf der Aerosoimassenkonzentration nachge-
rechnet. Fur verschiedene angenommene Koagulationsformfaktoren (F-Werte)
wurde der Verlauf der Massenkonzentration mit MeBwerten verglichen
(Abb.5.1). Die Aerosolmassenkonzentration wird insbesondere wéhrend des
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Brandes unterschatzt, und zwar etwa um den Faktor 2. Dagegen erhélt man eine
ausgezeichnete Ubereinstimmung, wenn unter Verwendung der gemessenen
Partikeldaten der Verlauf der Massenkonzentration nach Brandende berechnet
wird. Der EinfluB der Koagulationsformfaktoren ist gering, desgleichen die
Beruicksichtigung der Gravitationskoagulation als weiterer Aerosolprozef3. Die
groBte Abweichung vom experimentellen MeBwert ist wéahrend des Brandes zu
erkennen. Hier liegt wohl auch die gro3te Unsicherheit der Eingabedaten.

Der Aerosolquellterm wird aus einer oOrtlichen Bilanzierung des abgelagerten
Aerosols ermittelt. Die Freisetzungsrate wird dann mit der Natriumtemperatur
wéahrend des Brandes korreliert.

Aerosolcodes gehen von einer gleichméaBigen Mischung der Partikeln im Con-
tainment aus. Wahrend des Brandes treten insbesondere bei grof3en Brand-
flachen erhebliche Konzentrationsunterschiede im Containment auf, die z.T. auf
die hohe Quellrate, aber auch die starken Turbulenzen zurickzufihren sind. Es
zeigt sich, daB bei Nachrechnungen grof3flachiger Lachenbrénde die Aerosolkon-
zentrationen starker Gberschatzt werden als bei kleineren Branden. Aus diesem
Grunde wurde in der weiterentwickelten Version 4 des Aerosolcodes PARDISEKO
der EinfluB von turbulenten Strémungen auf das Aerosolverhalten mit
bertcksichtigt. Die in PARDISEKO 4 [13] benétigten quantitativen Turbulenz-
daten werden mit Hilfe des Rechenprogrammes CONVEC berechnet, das aus
einem Berechnungsverfahren fur Naturkonvektion von A.K. Rastogi und W. Rodi
beruht und das im LAF | weiterentwickelt wurde. Aus Abb. 5.2 ist erkennbar, daf3
bei Berucksichtigung der Aerosolabscheideprozesse durch turbulente Koagula-
tion die starken zeitlichen Anderungen der Massenkonzentration insbesondere
kurz nach Beendigung des Brandes durch PARDISEKO 4 relativ gut wieder-
gegeben werden. Dies gilt insbesondere, wenn die Natriumbrandflache klein ist
gegenliber der Grundflache des Containments. In Abb. 53 wurde die
Aerosolmassenkonzentration nach einem Natriumspraybrand berechnet und mit
den experimentellen Werten verglichen. Die Ubereinstimmung ist sehr gut. Die
zeitliche Anderung des mittleren massendquivalenten Durchmessers konnte
ebenfalls mit dem Rechencode PARDISEKO ermittelt und mit MeBwerten ver-
glichen werden (vgl. Abb. 5.4). Beriicksichtigt man, daB die MeBgerate den
aerodynamischen Partikeldurchmesser bestimmen und daB der MeBfehler relativ
grof ist, so ist eine gute Ubereinstimmung zu festzustellen.

Insbesondere zur Berechnung der Auswirkungen von Natriumbrand-Storfallsze-
narien ist die Genauigkeit von Aerosolcodes ausreichend.
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5.1.4. Chemische Eigenschaften von Natriumbrandaerosolen
5.1.4.1. Chemische Reaktionen

In normaler Atmosphare verbrennt Natrium Gberwiegend zu Natriumoxid und
Natriumperoxid. Das Natriumperoxid wird durch ein Uberangebot an Natrium,
z.B. auf einer Natriumoberflache zu Natriumoxid reduziert. Unter extremen Be-
dingungen (Temperaturen Gber 400 °C) kann bei hohem Sauerstoffangebot auch
Natriumsuperoxid entstehen. Der Uberwiegende Anteil des Natriumbrandaero-
sols besteht in Wasser- und CO2-freier Atmosphare aus Natriumperoxid. Erst in
O»-reduzierter Atmosphéare wird ein merklicher Anteil an NaO beobachtet.
Grundsatzlich wird wegen des hohen Uberschusses an O, gegeniber anderen
Spurengasen zuerst Natriumoxid gebildet.

2Na + O3 = NaxO»

2Na + /2032 = Nay0

Na + Oy = NaO;
Im allgemeinen setzt sich bei einem Natriumbrand das primér gebildete Natrium-
oxid mit dem Wasserdampf in der Luft zu Natriumiauge um.

Naz02 + H20 = 2NaOH + 1203

2NaO7 + H20 = 2NaOH + 320,

Na>O + H;0 = 2NaOH

Bei UberschuB von Wasserdampf nehmen die Natriumoxidpartikeln so lange
Wasser auf, bis der Wasserdampfdruck tber der sich bildenden NaOH-Lésung
gleich dem der umgebenden Luft ist. Fir die Geschwindigkeit der Umwandlung
von NayO;-Partikeln in NaOH-Aerosole wird die Diffusion des Wasserdampfes an
die Teilchen als der geschwindigkeitsbestimmende Schritt angesehen. Unter Zu-
grundelegung der Fuchs-Sutuginschen Theorie hat D. Cooper [14] die Reaktions-
zeiten berechnet, wahrend der 0,1 - 10 um groBe Na0;-Partikeln bei 30 %
relativer Feuchte in NaOH-Partikeln umgewandelt werden (Tab. 5.4).

Fiar relative Feuchten groBer als 35 % wird das Reaktionsprodukt in Tropfenform
vorliegen, unterhalb 35 % rel. Feuchte als Feststoffpartikel. Die Umwandlung
vollzieht sich in Bruchteilen von Sekunden (rechnerisch).

Natronlauge-Partikeln reagieren mit dem CO; der Luft und bilden Natriumkar-
bonat-Aerosole.

2NaOH + CO2 =NaCO3 + H20
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Tabelle 5.4: Umwandlungsgeschwindigkeit von Naz0»- in NaOH-Partikeln

Teilchendurchmesser Reaktionszeit
(nm) (s)
0.3 3,1:10-5
1,0 2,8:10-4
3,0 2,3:10-3
10,0 2,6-10-2

Natriumkarbonat kann bis zum Dekahydrat (Na;C0O3-10 H>0) Kristallwasser auf-
nehmen. Bei der Karbonatbildung ist zwischen Reaktionen in der fliissigen Phase
und in festen Agglomeraten von NaOH zu unterscheiden. Bei der Karbonat-
bildung in Trépfchen kann die Reaktion entweder durch die Gasdiffusion zum
Tropfen oder durch die Diffusion des Reaktanten im Tropfen bestimmt werden.
Clough und Garland haben die Gasphasendiffusion nach der Fuchs'schen Theorie
der Tropfenverdampfung und die Diffusion von CO2 im Tropfen nach Crank
errechnet. Die Diffusion im Tropfen ist der reaktionsbestimmende Vorgang.
Innerhalb weniger Sekunden sollten danach Natriumhydroxidtrépfchen im
Karbonat umgewandelt sein. Die Umwandlung fester Natriumhydroxidpartikeln
verlduft nach Abschatzung von Cooper [14] etwa um den Faktor 10 langsamer.

5.1.4.2 Versuche zur chemischen Umwandlung von Natriumbrandaerosolen

Die Versuche zur chemischen Umwandlung von Natriumbrandaerosolen wurden
in der FAUNA-Anlage und dem an sie angeschlossenen MeBkreislauf durch-
géﬁ]hrt. Die technischen Daten dieses Loops sind im folgenden noch einmal kurz
zusammengestellt.

- GasdurchfluB: maximal 20 000 m3/h
- maximale Gastemperatur: 75°C

- relative Feuchte: bis zu 80 % bei 75 °C
- Looplénge: ca.60m

- Rohrdurchmesser: 700 mm

Die Natriumbrandaerosole wurden durch einen Natriumbrand in einer Pfanne
von ca. 40 cm Durchmesser erzeugt. Probenahmen erfolgten in verschiedenen
Abstanden von der Aerosolquelle. Neben der Probenahme unmittelbar an der
Brandstelle wurden Partikeln mit einem Alter von 60 bzw. 260 Sekunden
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gezogen. An diesen Probenahmestellen wurde jeweils die Massenkonzentration
und die gréBenabhangige chemische Zusammensetzung der Partikeln analysiert.
Dabei wurde die Natriumhydroxid-, Natriumkarbonat- und Natriumhydrogen-
karbonat-Konzentration im Partikel bestimmt. Die Versuche wurden bei relativen
Feuchten zwischen 3 und 50 % durchgefihrt (Abb. 5.5).

Der EinfluB der relativen Feuchte auf die PartikelgréBe kann der Tabelle 5.5 ent-
nommen werden. Die Partikeln haben einen Durchmesser von 1 pm bei relativen
Feuchten <20% und ca. 2 um bei relativen Feuchten >50%. Die Ursache hierfur
ist, daB Natriumhydroxidpartikein bei relativen Feuchten >35%tropfenférmig
vorliegen, d.h. diese Partikeln enthalten groBe Mengen von Wasser.

Tab. 5.5: Partikeldurchmesser bei unterschiedlichen Feuchten

mittlerer aerodynamischer
Massendurchmesser nach

Relative | Massenkon-

Exp. | Feuchte | zentration | 5<ekund 260 Sekund
(%] (mgNa/m3] unden ekunden

d og d og

1 5 400 - - 0.9 4.7
2 20 250 1.1 3.9 1.1 3.3
3 50 200 2.1 3.2 2.0 3.3
4 56 250 1.9 3.8 1.9 3.5
5 56 130 - - 1.6 4.2

Weiterhin bestatigen die Messungen, da3 Natriumhydroxidpartikeln sehr schnell
in Natriumkarbonatpartikeln umgewandelt werden. Der Natriumkarbonatanteil
von Partikeln mit einem aerodynamischen Massendurchmesser von 2 pym wurde
bei unterschiedlichen relativen Feuchten und nach verschiedenen Zeiten gemes-
sen. Die Umwandlung von Natriumhydroxid in Natriumkarbonat ist bei 50 %
relativer Feuchte um den Faktor 5 schneller als bei 5 % relativer Feuchte (vergl.
Abb. 5.5). Bei hohen relativen Feuchten sind nach ca. 260 Sekunden nahezu samt-
liche Natriumhydroxidpartikeln in Natriumkarbonatpartikeln umgewandelt. Bei
niedrigen relativen Feuchten um 5 % sind dagegen nach 260 Sekunden nur 20 %
des Natriums in Natriumkarbonat umgewandelt. In Ubereinstimmung mit den
theoretischen Uberlegungen werden trockene Partikeln wesentlich langsamer als
nasse Partikeln in Karbonat umgesetzt.
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Es hat sich gezeigt, daB bei allen Experimenten die Reaktionsraten wesentlich
niedriger sind als die nach der Theorie vorhergesagten Umwandlungsraten. Dies
hat seine Ursache darin, daB3 nasse Teilchen an der Oberflache zu Karbonat um-
gewandelt werden und dann dort eine feste Kristallstruktur bilden. Das Innere
dieser Partikeln enthalt weiterhin Natriumhydroxid. Die Umwandlung dieses Na-
triumhydroxid wird durch die umgebénde Kristallstruktur der Partikeln
verzogert. In diesem Fall sollten kleinere Partikeln einen héheren Anteil an
Natriumkarbonat enthalten als groBe Partikeln. Diese Annahme zu erhéarten
wurde ein Zwei-Stufen-Impaktor mit Natriumbrandeaerosolen verschiedenen
Alters beladen und die Partikeln auf ihren Natriumkarbonatanteil hin untersucht.
Aus der Abb. 5.6 ist zu ersehen, daB3 Partikeln mit einem aerodynamischen
Durchmesser um 0,5 pm einen héheren Karbonatanteil haben als Partikeln mit
einem aerodynamischen Durchmesser von 1 pm. Gealtertes Aerosol bei hohen
relativen Feuchten enthalt 20 % Natriumhydrogen-Karbonat. Die Untersuchun-
gen haben weiterhin gezeigt, dafB deponierte Natriumkarbonat-Partikeln eine
Porositat von etwa 30% haben.
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5.2.  Wirkung von Aerosolen auf Anlagenkomponenten
5.2.1. Experimente an Umluftkihlern
5.2.1.1 Einleitung

Wesentliche Auslegungsmerkmale des Containmentsystems des SNR 300 sind aus
der Analyse des Bethe-Tait-Storfalls abgeleitet. Hierbei wird angenommen, daf
der Reaktordoppeltank birst und das Kihlmittel sowie Teile des Cores in die Bo-
denkuhleinrichtung gelangen. Dieser angenommene Stérfall fihrt zur Aktivitats-
freisetzung, zu Kihlmittelleckagen und zur Freisetzung von Nachwéarme in das
Containmentsystem.

Aerosolphysikalische und thermodynamische Folgen dieser Freisetzung geben die
wesentlichen Randbedingungen fur die Betriebstichtigkeit der Maschinen und
elektrotechnischen Systeme des Containments, insbesondere auch fur die, die in
der Nach-Bethe-Tait-Phase betrieben werden missen. Zur Sicherstellung der
Nachwarmeabfuhr in der NBT-Phase ist ein aktiver Warmeentzug aus dem
auBeren Containment vorgesehen. Diese Funktion erfullen die Umluftkihian-
lagen in dem bellfteten Bereich und in dem inertisierten Bereich des duBBeren
Containments. Die dominante Stellung, die diese Kiihlsysteme im Sicherheitskon-
zept des SNR 300 einnehmen, fordert den experimentellen Nachweis der Funk-
tionstichtigkeit unter storfallspezifischen Betriebsbedingungen. Der Nachweis
der Funktionstichtigkeit dieser Kdhler wurde durch Experimente in der
FAUNA/ULK-Anlage in Zusammenarbeit mit der Firma Interatom durchgefihrt
[15].

Priméres Ziel der Untersuchungen war es also, sowohl fur den inertisierten als
auch fur den belifteten Bereich des SNR 300-Containments die vorgesehenen
Kuhleinrichtungen auf ihre Funktionstichtigkeit hin zu testen bzw. Optimie-
rungsanderungen vorzunehmen. Der Funktionsnachweis wurde an Testkom-
ponenten im MaBstab 1:4 im Vergleich zu den Originalkomponenten durchge-
fahrt. Der Nachweis der Funktionstichtigkeit der Kihler und der Geblase kon-
zentrierte sich auf folgende Stérungen:

a) Zusetzen der Kihler durch Beaufschlagung mit dem beim Natriumbrand
entstehenden Reaktionsprodukten wie Natriumoxid-, Natriumperoxid-, Na-
triumhydroxid- und Natriumkarbonat-Aerosolen und der daraus resultie-
renden Minderung der Kuhlerkapazitdt mit Auswirkung auf die Warme-
abfuhr.
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b) Beeintrachtigung der Geblase (wie z.B. elektrische Kurzschlisse, Unwucht,
Zersetzen von Metallteilen), damit verbundene Abnahme der Férderlei-
stung und somit Minderung der Transportkapazitat mit negativen Auswir-
kungen auf die Warmeabfuhr.

Das Programm wurde in 2 Phasen durchgefihrt. In der ersten Phase wurden die
fur den beltfteten Bereich vorgesehenen Komponenten getestet. In der zweiten
Phase wurden die fur den inertisierten Bereich vorgesehenen Komponenten
getestet.

5.2.1.2 Versuchsbedingungen und Versuchsaufbau

Die Bedingungen fir die Versuche sowohl der Phase 1 als auch der Phase 2 ent-
sprechen den thermodynamischen und aerosolphysikalischen Daten, die sich aus
den Berechnungen flr den Bethe-Tait-Storfall fir den SNR 300 ergaben. Fur die
~ Versuche in der ersten Phase betrug der Sollwert fur die Aerosolmassenkonzen-
tration etwa 200 mg/m3 und der Volumenstrom durch die Kihlkomponenten ca.
11 000 m3/h. Die Tragergastemperatur lag bei 50 °C, die relative Feuchte bei 40 -
50 %. Die Versuchsdauer wurde mit 100 Stunden festgelegt (vergl. Tabelle 5.6). In
der zweiten Versuchsphase (inertisierter 1b-Bereich) sollte die Aero-
solkonzentration bei 300 mg Na/m3 in den ersten 50 Stunden und 200 mg Na/m3
in den 50 Stunden danach betragen. Der Volumenstrom war mit 25 000 m3 an-
nahernd doppelt so gro3 wie in der ersten Versuchsphase. Die Tragergastempera-
tur betrug hier 69 °C, die relative Feuchte 15 - 20 %. Die gesamte Versuchsdauer
betrug bei diesen Versuchen 200 Stunden, wobei die ersten 100 Stunden mit und
die zweiten 100 Stunden ohne Aerosolbeaufschlagung durchgefihrt wurden. Die
nach den Rechnungen zu erwartenden Aerosolkonzentrationen im inneren und
duBeren Containment sind in der Abb. 5.7 dargestellt. Man kann dieser Darstel-
lung entnehmen, daB in den ersten 100 Stunden die Konzentration der Aerosole
im duBeren Containment von etwa 180 mg/m3 auf 10 mg/m3 abgefallen ist. Es
wird angenommen, daB sich die in das aduBlere Containment gelangenden
Aerosole langfristig in die Bereiche 2 und 1b verteilen. Dann kann dieser
Aerosolkonzentrationsverlauf trotz unterschiedlicher chemischer Zusammen-
setzung der Aerosole auch fiir den Bereich 1 b reprédsentativ angenommen
werden.
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Tab. 5.6: Versuchsbedingungen fiir die Tests zur Untersuchung der Komponen-
ten Axialgebldse und Glattrohrkihler (inertisierter Bereich 1b) und
Rippenkihler (beliifteter Bereich 2).

Bereich 1b Bereich 2
1. Gasdurchsatz ~25000 m3/h 10 000 m3/h
2. Gastemperatur |69 °Cvordem Kihler ca. 50°C
35 °C hinter dem Kuhler

3. Kihlwasser- 28 °C Eintritt

temperatur 32 °C Austritt
4. Feuchte des 30 gH0/kg Gas, bezogen auf die 40 - 50 % RF

Fordergases - Eintrittstemperatur (69°C) 15 % RF

- Mischtemperatur (40 °C) 60 % RF
- Austrittstemperatur (35 °C) 80% RF

5. Gesamte Ver- 100 h 100 h
suchszeit mit
Aerosolbeauf-
schlagung

6.Versuchszeit ca. 100 h 100 h
nach Beendi-
gung der Aero-
solbeladung

Phase 1(0-50 h) Phase 2 (50-100 h)
7. Aerosolzusam- [NaOH NaCO3-H0 NaCO3 u.
mensetzung NaOH
8. Mittlere 500 mg/m3 NaOH 500 mg/m3 - |150-250
Aerosolkonzen- Na2CO3-H20 mg/m3 als Na
tration
9. Na-Anteil am 290 mg/m3 Na 190 mg/m3 Na
Aerosol
10.CO2-Gehaltim | praktisch 0 , 330 ppm erste 10 h:
Fordergas 330 ppm
danach:
<30 ppm

Die chemische Zustandsform der Aerosole ergibt sich aus den moéglichen Leckage-
wegen und den chemischen Reaktionspartnern im Reaktorcontainment. In der
Anfangsphase nach Storfallbeginn kann man davon ausgehen, daB die im
inneren Containment entstandenen Aerosole durch Druckausgleichsprozesse
direkt in den angrenzenden Bereich 1b (beluftet) und in den Bereich 2 gelangen.
Dabei reagieren sie beim Durchtritt durch den Beton mit dem vorhandenen
Wasser bzw. mit Wasserdampf der Containmentatmosphare zu Natriumhydroxid.
Abschatzungen zeigen, daB immer genugend Wasser zur vollstdndigen Reaktion
der Natriumoxidaerosole zu Natriumhydroxid vorhanden ist. Nach Beendigung
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der Druckausgleichsphase (nach ca. 50 Stunden) kommt es durch den Reventing-
bedingten Druckaufbau im bellfteten Bereich des duBeren Containments zu
Riuckleckagen in den inertisierten Bereich 1b. Dabei werden aufgrund der
Gaszusammensetzung Uberwiegend Natriumkarbonataerosole eingetragen. Das
Verhalten der Kuhlsysteme bei Beladung durch beide mdglichen Aerosol-
zUstandsformen, namlich Natriumhydroxidaerosole und Natriumkarbonat-
aerosole, war also zu testen.

Der Versuchsaufbau kann der Abb. 5.8 entnommen werden. Die Natriumaerosole
wurden kontinuierlich in der FAUNA-Anlage durch Natrium-Spraybrand erzeugt.
Hierzu wurde das heiBe Natrium von einem der Vorratsbehalter in den FAUNA-
Kessel gedrickt und durch eine Dise in die Atmosphare verspriht. Zur Gewahr-
leistung des standigen Natriumdurchflusses tGber einige Tage hinweg war unter
anderem eine gute Beheizung des gesamten Rohrleitungssystems von ganz be-
sonderer Bedeutung. Das durch die Dise in den FAUNA-Behalter versprihte
Natrium verbrannte zu fast 100 % und bildete somit zu 100 % Natriumoxidaero-
sole.

Durch das Geblase in den Kreislauf angesaugt, passierte das Tragergas den
Erhitzer, den Befeuchter und wurde durch den Kihler gedrickt. Entsprechend
der Aerosolmassenkonzentration vor dem Geblase und nach dem Kuhler wurde
das Trégergas Uber einen Bypass direkt oder iber den FAUNA-Kessel dem Kihler
zugefihrt. Aerosolablagerung an den Komponenten und auch sonstige Verluste
wurden durch den Brandkessel ausgeglichen und dem Kihler so stets die gefor-
derte Aerosolkonzentration zugeleitet. Der Testkihler wurde beiderseits Gber 2
Wasserkreisldufe, einen geschlossenen (Sekundarseite) und einen offenen
(Primarseite) gekuhlt. Seine Kuhlkapazitat wurde Gber die Temperaturdifferenz
AT = TE -TA (TE = Wassereintritt, TA = Wasseraustritt) kontrolliert. Die Instrumen-
tierung des Versuchskreislaufes ist aus dem Blockdiagramm (Abb. 5.8) ersichtlich.
Die Natriummassenkonzentration wurde mit dem MeBgerat SAMM (vgl. Kap. 3)
bestimmt. Dieses Gerat arbeitet naBchemisch mit Hilfe einer Natriumionenelek-
trode. Mit Hilfe des SAMM-Gerates wurde ein optisch arbeitendes Aerosoldichte-
MeBgerat geeicht (Fa. SICK, Type RM 41/01), um die Massenkonzentration im
Versuchskreislauf zu steuern. Die technischen Angaben zu den Kithlerkompo-
nenten sind der Tabelle 5.7 zu entnehmen.
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Tab. 5.7: Spezifikationen der Kiihler

(W'a'Lr‘:wttel?ajnLiL er) 1b-Bereich 2-Bereich
Fa. GEA, Typ 18-1400/885/ 13-1250/832-2,
3-ET2-FEG1-D5 5-ETB-FE 41-D5
Luftmenge 25.000 m3/h 10.000 m3/h
Warmeleistung 215 868 kcal/h 53747 kcal/h
Luftwiderstand 45 mm WS 14,3 mm WS
Lufteintritt 69.3 °C 50.5°C
Luftaustritt 35.0°C 31.0°C
Kuhlwassereintritt 28.0°C iIT=4°C
Kihlwasseraustritt 32.0°C iIT = 4°C
Wassermenge - 10,8 m3/h
Wasserwiderstand - 6440 mm WS

5.2.1.3 Versuchergebnisse
5.2.1.3.1 Versuche fiir den beliifteten Bereich

Bei diesen Versuchen wurde die Funktionstlichtigkeit eines Rippenkulhlers, der
fir den Einsatz in den Bereich 2 vorgesehen war, getestet. In den ersten 35 Stun-
den lagen die Versuchsergebnisse innerhalb der Sollwerte. Sowohl der Differenz-
druck am Kuhler als auch der Gasdurchsatz lagen bei den Sollwerten. Die Aerosol-
konzentration schwankte hier zwischen 330 mg Na/m3 und 150 mg Na/m3 als Na-
triumkarbonat bzw. Natriumhydroxid. Ab der 35. Stunde zeigte die am Kuhler
gemessene Temperaturdifferenz, daB8 der Kihler nicht mehr die volle Kihl-
leistung erbrachte. Die Temperaturdifferenz auf der Sekundarseite des Warme-
tauschers zeigte eine abnehmende Tendenz, was eine Verschlechterung des Wir-
kungsgrades bedeutete. Der Grund hierfur war, daB zu diesem Zeitpunkt die
bereits auf dem Kuhler abgelagerten Aerosole die Funktion des Kiahlers negativ
beeintrachtigten. Der Differenzdruck am Kihler stieg Uber den maximal zuléas-
sigen Wert von 80 mm Wassersdule an und das Geblédse konnte nicht mehr den
maximalen Gasstrom foérdern. Der Versuch wurde bei hoherer relativer Feuchte
weitergefuhrt. Dies fihrte weitgehend zu einem Auswaschen der am Kihler
haftenden Aerosole. In der Folge fiel der Differenzdruck am Kihler ab und der
Gasdurchsatz stieg wieder an. Auch die Temperaturdifferenz auf der Sekun-
darseite des Warmetauschers stieg Uber den Sollwert von AT = 4°C. Ein
Reduzieren der relativen Feuchte hatte zur Folge, daB3 der Differenzdruck wieder
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steil anstieg, ebenfalls erreichte der geférderte Massenstrom nicht mehr den
Sollwert. Der Versuch wurde unterbrochen. Der EinfluB der relativen Feuchte auf
das Ablagerungsverhalten der Partikeln auf der Kihleroberflache gab den
Hinweis flur die folgende Verbesserung am Kihler: "

Am Kuhler wurde eine Wassereinspritzanlage angebracht, die automatisch dis-

kontinuierlich die Kiihleranstrémflache besprihte. Es ergab sich in weiteren Ver-

suchen, daf3 fur die Sicherstellung der Funktionstiichtigkeit des Rippenkiihlers ein

Wasservolumenstrom von 3 m3/h erforderlich war. Die mit diesem verbesserten

Kuhlsystem durchgefuhrten Versuche fuhrten zu den folgenden Ergebnissen:

- Der Gasdurchsatz blieb wahrend der gesamten Versuchszeit konstant beim
Sollwert von 10 000 m3/h.

- Der Differenzdruck am Kihler Gberschritt nie den kritischen Druck von 75 mm
Wassersaule.

- Die Temperaturdifferenz AT auf der Sekundarseite des Warmetauschers blieb
wahrend der gesamten Versuchszeit konstant.

Somit kann geschlossen werden, daf3 der Wirkungsgrad des Kiahlers unbeein-

trachtigt blieb.

Der Kuhler wurde uber 118 Stunden Versuchszeit hinweg getestet, wobei die
Aerosolkonzentration mit 150 mg Na/m3 als Natriumkarbonat bzw. Natrium-
hydroxid anndhernd konstant blieb. Der mittlere aerodynamische Partikeldurch-
messer wurde wahrend der gesamten Versuchszeit mit etwa 1 pm gemessen.
Gemittelt Uber die gesamte Versuchszeit betrug die Aerosolablagerung in
Geblase, Kiuhler und Rohrleitung ca. 2,5 % der gesamten Aerosolmenge, die
durch diese Komponenten hindurchgefihrt wurde.

5.2.1.3.2 Versuche fiir den inertisierten Bereich

Fur diese Versuche wurde der Kreislauf umgeristet. Die Anderungen am Kreis-
lauf betrafen im wesentlichen das Austauschen von Gebléase und Kihler. Erste
Untersuchungen zeigten, daB der Glattrohrkihler unwesentlich mit Ablage-
rungen behaftet war. Dagegen war das Axialgeblase nach einigen Stunden nicht
mehr funktionsfahig, da seine Fligelrdder (Material: Legierung auf Aluminium-
basis) infolge der korrosiven Wirkung der Natronlauge- bzw. Natriumoxidaero-
sole in Zusammenhang mit der hohen Temperatur von ca. 70 °C stark beschédigt
waren. Weiterhin zeigte sich, daB die Natronlauge auch auf die elektrische Ver-
drahtung der Gebldsemotoren korrosiv eingewirkt hatte. Diese Erfahrungen
machten Anderungen am Geblase notwendig: Die Laufrader wurden fur einen
zweiten Versuch aus Stahl gefertigt.
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Wahrend des Beladungsversuches stieg der Differenzdruck tber dem Kuhler
leicht an und der Durchsatz fiel um maximal 10 % ab. Wahrend der ersten 50
Stunden wurden im wesentlichen Natriumhydroxydaerosole, in den restlichen 50
Stunden natriumkarbonathaltige Aerosole den Testkomponenten zugefiihrt (vgl.
Abb. 5.9). Wahrend der ersten Phase des Versuches waren keine nennenswerten
Beldge auf den Kihlerrohren zu erkennen. Hier fiel der gemessene Gasdurchsatz
lediglich um 2,5 % ab. Wahrend der zweiten Versuchsphase, d.h. in der
Nachlaufphase von ca. 100 Stunden, fiel der Motor der zweiten Stufe des Ge-
blases durch KurzschluB aus. Der Kreislauf wurde bis zur Offnung mit einem ein-
zigen Geblase weiterbetrieben. Der Durchsatz betrug wahrend dieser Zeit
10 000 m3/h. Aus den darauffolgenden Untersuchungen des Motors ging hervor,
da3 der Ausfall nicht aufgrund von Aerosolablagerungen oder eventueller
Laugenangriffe hervorgerufen wurde.

An der Anstromflache des Glattrohrkihlers waren Aerosolablagerungen zu
erkennen, die aber offensichtlich wahrend des Betriebes die Leistung des Kuhlers
nur unwesentlich beeintrachtigt hatten. Unterhalb der Kihlrohre war eine
Schlammschicht zu beobachten, die sich durch Abrutschen der Ablagerungen der
ersten Rohrreihe und Ablagerungen aus dem Kreislauf gebildet hatte. Auf der
Abstromseite des Kiihlers war kein Belag sichtbar.

5.2.1.4 Zusammenfassung und SchluB3folgerung

In enger Zusammenarbeit mit der Firma Interatom wurden eine Reihe von Ver-
suchen durchgefiihrt, um die original SNR 300-Komponenten unter Bethe-Tait-
Storfallbedingungen zu testen. Bei allen Versuchen konnte festgestellt werden,
dafl unter den eingestellten Testbédingungen die Funktionstuchtigkeit der
Geblase des Radial- und des Axialgeblases Gber die gesamte Versuchsdauer voll
erhalten blieb. Die Funktionstiuchtigkeit des Rippenkihlers, der fir den Bereich 2
des SNR 300 (beluftetes Containment) vorgesehen war, konnte durch Einbau
einer Wassereinspritzvorrichtung sichergestellt werden. Der Glattrohrkahler far
den Bereich 1b - das ist der inertisierte Bereich - zeigte wahrend der Versuche
keine bemerkenswerte Minderung seiner Leistung (vgl. Tab. 5.8).
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Tabelle 5.8: SNR 300-Komponententests unter Storfallbedingungen

Komponenten Sszté)rg?i“o Testbedingungen Testergebnisse
Radialgeblase| Warme- beluftetes Containment |keine Ertichtigung
Abfuhr aus 10.000 m3/h notwendig
Containment 50°C, 40% r.h.
nach Bethe- | 0-100 h: 500 mg/m3 Na;CO3
Tait Storfall 100-200 h: 0 mg/m3
Rippenkihler| Warme- beluftetes Containment Ertichtigung:
Abfuhr aus 10.000 m3/h Diskontinuierliches
Containment 50°C, 40% r.h. Besprihen des
nach Bethe- | 0-100 h: 500 mg/m3 NaCO3 | Kuhlers mit 3 m3
, Tait Storfall 100-200 h: 0 mg/m3 Wasser/h
Axialgeblase Warme- inertisiertes Containment Ertichtigung:
Abfuhr aus | 25.000 m3/h,70°C, 15% r.h., |- Geblase Fliigelrad
Containment| 0-50 h: 500 mg/m3 NaOH - Motorwicklung
nach Bethe- | 50-100 h: 500 mg/m3 NazCO3
Tait Storfall 100-200 h: 0 mg/m3
Glattrohr- Waéarme- | inertisiertes Containment |Keine Ertiichtigung
Kahler Abfuhr aus 25.000 m3/h notwendig
Containment 70°C, 15% r.h.
nach Bethe- | 0-50 h: 500 mg/m3 NaOH
Tait Storfall | 50-100 h: 500 mg/m3 NaCO3
100-200 h: 0 mg/m3
5.2.2. Test des Reventingsystems

5.2.2.1. Einleitung

Das Containmentsystem des SNR 300 ist so aufgebaut, daB bei einem Stérfall mit
Natriumbrand Leckagen aus dem &ufBBeren Containment nicht unkontrolliert ent-
weichen kénnen. Das wird dadurch erreicht, daB3 aus dem Ringspalt - dem sog.
Reventingspalt - zwischen duBerem Containment und Umhdillung fir eine be-
stimmte Zeit wahrend des Storfalles Luft abgepumpt und in das duBere Contain-
ment zurtckgefdrdert wird (siehe Abb. 5.10). Diese Vorgehensweise erfordert
eine stérungsfreie Funktion des Reventinggeblases unter Stoérfallbedingungen.
Im Rahmen des SNR 300-Genehmigungsverfahrens wurde deshalb beschlossen,
das Reventingsystem unter Storfallbedingungen zu testen. Das Versuchspro-
gramm wurde gemeinsam mit der Firma Interatom durchgefiihrt.
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5.2.2.2 Versuchsbedingungen und Versuchsaufbau

Bei der Festlegung der Versuchsbedingungen wurde der Unfallablauf, der Aero-
solerzeugungsmechanismus, der Aerosoltransport, die chemische Zusammen-
setzung des Storfallaerosols sowie der Zustand der Luft im Reventingspalt berick-
sichtigt. Um ein moéglichst umfangreiches Bild Gber die Funktion des Reventing-
systems zu erhalten, wurden 3 Versuche durchgefihrt, wobei hauptsachlich die
Aerosolmassenkonzentration im Reventingspalt und die Betriebszeit des Gebla-
ses variiert wurden. In Tab. 5.9 sind die Versuchsbedingungen im einzelnen auf-
gelistet, sie basieren auf verschiedenen Storfallannahmen und -ablaufen [16].

Tab.5.9: Versuchsbedingungen

Versuch 1 Versuch 2 Versuch 3
Betriebszustand

bzw. -bedingung | Phase 1 Phase 2 |Phase 1|Phase 2 | Phase 1 | Phase 2
m. Aerosol | o. Aerosol

Aerosolmassen- 370 1050 1500 -
konzentrationim| mg/m3
Reventingspalt

Geblaseférder- | 800-1100 1100 1000- 1200 1250- 1350

leistung m3/h 1200 1350
Betriebszeit h 150 150 38 150 150 150
Differenzdruck 80-120 110-120 | 80-120 120 110- 160

mbar 160
Drehmoment 4-6 4-5 4-7 4-5 4-7 4-5
mkp
Temperatur vor 25-30 20-23 28-32 | 20-23 | 33-35 20-23
Geblase
Temperatur hin- 40-42 33-38 40-45 | 33-38 | 45-48 33-38

ter Geblase °C
rel. Feuchte, %

r.F. 1 60-70 60-70 | 60-70 | 60-70 | 60-75 | 60-75
r.F.2 60-70 - | 6070 | 70 70
rF.3 70 70

Der Versuchsaufbau ist schematisch in Bild 5.11 dargestellt. Um moglichst zwei-
felsfreie Aussagen Uber die Funktion zu erhalten, wurde das gesamte System im
Originalmafstab 1:1 aufgebaut; dies gilt fiir alle Komponenten und die Leitungs-
fuhrung, der Reventingspalt hatte die Originalbreite von 300 mm.

Das Storfallaerosol wurde mit Hilfe eines Natriumspraybrandes erzeugt. Die im
SNR 300-Containment sicherlich auftretende "Alterung” und die davon abhéangi-
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ge chemische Zusammensetzung des Aerosols, gegeben durch den Transport aus
dem Containment in den Reventingspalt, wurde im Versuch erreicht, indem das
Aerosol nicht unmittelbar nach der Entstehung in den Reventingspalt geleitet
wurde. Die aerosolhaltige Luft wurde zunachst durch das 4 m3 groB3e Reaktions-
gefaB geleitet. Mit dem CO3 und H20 in der Forderluft fand hier die gewiinschte
“Alterung” durch die Reaktion zu Natriumkarbonat statt. Am Eintritt in den
Reventingspalt wurde die Aerosolmassenkonzentration und die chemische
Zusammensetzung gemessen. Die Bedingungen fir den Na-Spraybrand wurden
so eingestellt, daB die in Tab. 5.9 angegebenen Konzentrationen erreicht wur-
den. Am Ende der Teststrecke wurde zur Rickhaltung des Na-Aerosols ein kon-
tinuierlich arbeitender NaBabscheider installiert. Durch Messung des Abscheide-
grades und der Bestimmung der im Waschwasser abgeschiedenen Natriummenge
und durch die Messung der in das Gesamtsystem gegebenen Na-Menge konnte
die im Kreislauf abgelagerte Natriummenge bestimmt werden. Zusatzlich zu
dieser Gesamtbilanz wurde nach jedem Versuch das Reventingsystem zerlegt und
die Ablagerungen in den einzelnen Komponenten und Anlagenteilen bestimmt.

5.2.2.3 Versuchsergebnisse

Die Geblaseforderieistung wurde wahrend der Versuche gemessen. Wahrend der
Beaufschlagung mit Aerosol wurde eine Zunahme der Férderleistung festgestellt.
Die Erklarung dieses Effektes liegt darin, daBB bei dem verwendeten Drehkol-
bengeblase die fertigungsbedingten Ungenauigkeiten des Spaltes zwischen
Drehkolben und Gehause durch die Ablagerungen von Aerosol ausgeglichen
wurden und der gesamte Spalt durch Ablagerungen verkleinert wurde.

Nach Beendigung der Versuche wurde das Geblase zerlegt, um die Auswirkungen
der Beaufschlagung mit Aerosol zu untersuchen und eine quantitative Analyse
der Ablagerungen vorzunehmen. Dabei wurden keinerlei Beschddigungen an
Drehkolben und Gehause festgestellt. Das abgelagerte Material war durch die
Reibung zwischen Kolben und Gehé&use verfestigt; es konnte jedoch mechanisch
entfernt werden.

Vor dem Zusammenbau wurden alle Flachen an Kolben und Geh&use mit ver-
dunnter Salzsaure gereinigt und glattgeschliffen. Nach der Montage wurde der
Luftspalt zwischen Kolben und Geh&duse genau vermessen. Das Geblase war
damit wieder voll funktionsfahig.

Neben der Kenntnis des Verhaltens und Zustands des Geblases wahrend und nach
dem Versuch war die Wirkung und der Verbleib des zugegebenen Aerosols im
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Rohrleitungssystem von Interesse. Deshalb wurde die in das System geférderte
Aerosolmenge und die aus dem System entweichende Menge gemessen. Dies
erfolgte durch Massenkonzentrationsmessungen im Reventingspalt und durch
Bestimmung des Wirkungsgrades der Abgasreinigungsanlage und des darin
zuriickgehaltenen Natriums. Diese Messungen machten bereits wahrend der
Versuche deutlich, daB nur ein geringer Teil des zugegebenen Aerosols in der
Anlage abgelagert wurde (siehe Abb. 5.12). Diese Darstellung 4Bt keinerlei
RickschlUsse auf die ortliche Verteilung der Ablagerungen zu. Es ist jedoch zu
erkennen, daf3 in der Anfangsphase der Beladung mit Aerosol groBe Mengen
abgelagert wurden, die sich dann teilweise wieder gel&st haben.

Die ortliche Verteilung der Ablagerungen wurde durch Zerlegen und Reinigen
einzelner Teile des gesamten Systems bestimmt. In Abb. 5.13 ist dargestellt,
weiche einzelnen Teile analysiert wurden und welche Mengen Natrium sich
jeweils abgelagert hatten. Die Summe dieser Ablagerungen stimmt unter Be-
ricksichtigung der hier moglichen Genauigkeit gut mit den in Abb. 5.12 darge-
stellten Werten Uberein. Es wurde festgestellt, daf3 alle Ablagerungen im Ver-
haltnis zu den Rohrquerschnitten klein sind, d.h. eine Funktionsbeeintrachtigung
des Reventingsystems etwa durch verstopfte Rohrleitungen nicht zu erwarten ist.
Die Ablagerungen bestanden alle aus pulvrigem, lose anhaftendem Material und
waren leicht zu entfernen.

5.2.2.4 Zusammenfassung

Die im Rahmen des Genehmigungsverfahrens fir den SNR 300 gemeinsam mit
Interatom durchgefithrten Untersuchungen ergaben zu keinem Zeitpunkt Funk-
tionsstérungen des Reventingsystems. Die Ergebnisse konnen auf den SNR 300
direkt Ubertragen werden, da die Versuche mit Originalkomponenten durchge-
fihrt wurden und das gesamte System beziglich GréBe und Leitungsfuhrung im
MaBstab 1:1 getestet wurde.
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5.3. Filtration von Natriumbrandaerosolen
5.3.1. Einleitung

Die bei Natriumbranden entstehenden Aerosole stellen aufgrund ihrer toxischen
und chemisch aggressiven Eigenschaften eine Umweltbelastung dar. Insbesonde-
re aufgrund ihrer chemischen Eigenschaften sind zur Riickhaltung von Natrium-
brandaerosolen oftmals herkémmliche Abscheideverfahren auszuschlieBen.

Unterschiedliche Filteranlagen wurden getestet und zum Teil weiterentwickelt,
um Abgasstrome von Natriumbrandaerosolen zu reinigen [17]. Fir die Filtration
begrenzter Aerosolmengen wurden Glasfaserfilter und Sandbettfilter eingesetzt.
Fir nahezu unbegrenzte Aerosolmengen wurden NaBwdascher und elektrosta-
tische Abscheider getestet. Glasfaser und Sandbettfilter wurden in einem ge-
schlossenen Gasloop untersucht, wahrend die NaBwascher und elektrostatischen
Abscheider in einem offenen Loop getestet wurden. Die Standzeiten fir die Fil-
teranlagen schwankten zwischen einigen Stunden und einigen Tagen. Die Na-
triumbrandaerosole wurden durch kontinuierliche Natriumspraybrande oder
durch Natriumpoolbréande erzeugt.

5.3.2. Glasfaserfilter

Kaufliche Glasfaserfilter von HEPA-Qualitat (CEAG F2) mit Metallrahmen wurden
mit Natriumoxidaerosolen beladen. Die Aerosolmassenkonzentration lag
rohgasseitig zwischen 0,6 und 6 g/m3. Die Anstromgeschwindigkeit betrug 1,7
m/min. Mit zunehmender Beladung stieg der Differenzdruck Gber dem Filter sehr
schnell an, von 0,2 auf 3 kPa. Dieser Maximalwert entsprach je nach relativer
Feuchte einer spezifischen Beladung von 20 bis 100 g/m2. Der Abscheidegrad
betrug bis zu einer spezifischen Beladung von 50 g Na02/m2 99,98%. Ein
héherer Differenzdruck als 3 kPa am Filter fihrte zu einer Zerstérung des
Filtermaterials.

Die Abstandshalter, Dichtung und der Filterrahmen waren durch die
Natriumoxidaerosole stark korrodiert. Nach einigen Tagen Lagerung wurden an
beladenen Filtern exotherme Reaktionen beobachtet, insbesondere bei hoher
relativer Feuchte. Die Filtermaterialien wurden durch die Reaktionswirme
zerstort.

Herkdmmliche Glasfaserfilter zeigen zwar einen hohen Abscheidegrad fir
Natriumbrandaerosole, sind aber insbesonder bei hohen Feuchten fur die
Filtration von Natriumbrandaerosolen ungeeignet.
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5.3.3. Sandbettfilter

Mit Hinblick auf die obigen Resultate wurden mehrlagige Sandbettfilter ent-
wickelt und optimiert. Sandbettfilter haben sich als inert gegentiber aggressiven
Natriumbrandaerosolen gezeigt. Gebrochene Basalt- und Lavasande unterschied-
licher Kérnung wurden verwendet. Das Sandbettfilter war grundsatzlich so
aufgebaut, daB die Porositat mit der Bettiefe abnahm. Porositat und Dicke der
Schichten des Sandbettfilters wurden hinsichtlich des Filterabscheidegrades und
der Beladbarkeit optimiert. Es wurden Abscheidegrade von 99,98%, die dem
HEPA-Standard entsprechen, erreicht. Die Beladungskapazitaten flir diese Ab-
scheidegrade betrugen etwa 500 g/m2. Diese Werte wurden bei Anstrém-
geschwindigkeiten von 1 m/min erzielt. Verglichen mit einem Glasfaserfilter stieg
der Differenzdruck am Filter nur langsam an. Hohere Beladbarkeiten kénnen mit
einem Sandbett-Vorfilter erzielt werden, welches aufgrund seiner permeableren
Schichtung einen Abscheidegrad von 99% aufweist. Die Beladbarkeit dieses
Filters betragt 1000g/m2. Fur dieses Filter kann die Anstromgeschwindigkeit auf
15 m/min erhdht werden.

5.3.4. NafBBabscheider

Losliche Partikeln vergroBern ihren Durchmesser bei hohen relativen Feuchten.
Ein 1 pm groBes Natriumoxidteilchen vergréBert seinen Durchmesser um den
Faktor 4 bis 5 bei relativen Feuchten nahe 100 %. Bei den meisten konventionell
verfiugbaren NaBwaschern wird dieser Vorteil des Kondensationsprozesses auf
Partikeln ausgenutzt, um hohe Abscheidegrade zu erzielen. Sowohl ein ein-
stufiger als auch ein zweistufiger NaBwascher des Rotating Disk-Sprayer-Typs
wurden getestet. Der Differenzdruck Uber dem Wascher war niedriger als 1 kPa.
Ungefahr 10-3 m3 Wasser pro Stufe wurden gebraucht, um 1 m3 Luft auszu-
waschen.

Der Abscheidegrad einer einzelnen Wascherstufe betrug 70%. Der zweistufige
Wascher hatte einen Abscheidegrad von 93%, wahrend eine Kombination beider
Wascher einen Abscheidegrad von 98% erzielte. Der gemessene geringe Anstieg
des Abscheidegrades in der dritten Stufe ist vermutlich auf das Anwachsen der
Natriumoxidpartikeln in der mit Wasserdampf gesattigten Luft zurickzufiahren.

Weiterhin wurde ein mechanisch arbeitender Wascher/Desintegrator nach
Theisen eingesetzt. In diesem Gerat wird der Auswaschprozess dadurch erreicht,
daB3 Stédbe die Wassertropfen zu feinen Partikeln zerschlagen und gleichzeitig
eine hohe Turbulenz im Abgas verursachen. Hierdurch soll die Abscheidung des



-54 -

Aerosols verstarkt werden. Mit diesem Desintegrator wurde ein Abscheidegrad
von 60% erzielt.

Die Testbedingungen und die gemessenen Abscheidegrade an den verschiedenen
Waschertypen sind in der Abb. 5.14 zusammengestellt.

5.3.5. Kombinierte Filtersysteme

Zur Abscheidung von Natriumbrandaerosolen wurde weiterhin ein Filtrations-
system getestet, das aus einem Venturi-Wascher, einem elektrostatischen Ab-
scheider und einem Tiefbett-Waschfilter bestand. Der Venturi-Wascher hat einen
hohen Abscheidegrad fir Partikeln >2 pm. Die Anstromgeschwindigkeit des
Rohgases wurde im Venturi von 9 m/sec auf 20 m/sec erhoht. Die Druckdifferenz
betrug 4 kPa. Das so vorgereinigte Rohgas wurde danach durch ein Tiefbett-
Waschfilter geleitet. Dieses Tiefbettfilter bestand aus Teleret-Material, das so-
woh! von der Frontseite als auch von der Oberseite mit Wasser bespriht wurde.
Diesem Vorfilter folgte ein Tropfenabscheider. Das so vorgereinigte Gas floB
durch einen lonisator. Die drahtférmigen Elektroden hatten eine Spannung bis
zu 25.000 V. Die geerdeten Anodenplatten wurden mit Wasser gereinigt. Die
elektrostatisch aufgeladenen Partikeln wurden in der Absorptionsstufe abge-
schieden. Diese bestand aus einem mit Wasser besprihten Tiefbettfilter. Diese
letzte Stufe arbeitete nach demselben Prinzip wie der waschende Abscheider der
zweiten Stufe. Eine schematische Darstellung dieses Filtrationssystems wird in
Abb. 5.15 gezeigt. Es wurde bei Aerosolmassenkonzentrationen zwischen 300
und 600 mg/m3 als Natriumkarbonat getestet. Der Abscheidegrad des
Gesamtsystems betrug 99,89 * 0,03%. Jede Stufe des Systems trug in unter-
schiedlichem MaBe zu dem Gesamtabscheidegrad bei. Der Abscheidegrad in den
ersten beiden Stufen betrug 92,79% (vergl. Abb. 5.14).

5.3.6. Zusammenfassung

Abb. 5.14 gibt einen Uberblick Uber die experimentellen Parameter und die an
den verschiedenen Filteranlagen erzielten Abscheidegrade.

Glasfaserfilter sind fur die Filtration von Natriumbrandaerosolen, insbesondere
Uber eine lange Versuchszeit hinweg, nicht verwendbar, obwohl Abscheidegrade
von 99,98% erzielt wurden und die Beladungskapazitat etwa 50 g/m2 betrug.
Nach einer Standzeit von einigen Tagen kénnen sie durch chemische Reaktionen
zerstort werden.
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Mehrschichten-Sandbettfilter sind fur die Filtration von Natriumbrandaerosolen
geeignet. Bei einem Abscheidegrad von 98,8% konnen Beladungskapazitaten bis
zu 1000 g/m2 erreicht werden. Fur Abscheidegrade von 99,98% mit Sandbett-
filtern werden Beladungskapazitdten von 500 g/m2 erzielt.

Fir die kontinuierliche Abscheidung von Natriumbrandaerosolen sind NaBab-
scheider geeignet. Wéascher vom Typ Disk-Sprayer haben einen Abscheidegrad
von 70% pro Wascherstufe. Hohere Abscheidegrade werden bei kontinuierlicher
Filtration mit kombinierten Filtersystemen erreicht. Die Kombination eines Ven-
turi-Waschers mit einem nassen Tiefbettfilter und einem elektrostatischen Ab-
scheider erzielte fur Natriumbrandaerosole einen Abscheidegrad von nahezu
99,9%.
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6. Natrium-Poolbrand-Codes
6.1. Einleitung.

Zur theoretischen Beschreibung des Ablaufes und der thermodynamischen Aus-
wirkungen von Natriumpoolbranden wurden weltweit eine Reihe von
umfangreichen Programmsystemen entwickelt. Zur Voraus- bzw. Nachrechnung
der FAUNA-Versuche wurden 2 Modelle herangezogen:

1. Der Atomics International-Code SOFIRE Il und
2. der Interatom-Code NABRAND.

Beide Rechenprogramme wurden in ausfuhrlicher Literatur [18 und 19] be-
schrieben. An der FAUNA-Anlage wurden Natrium-Poolbrande auch mit dem Ziel
durchgefiuhrt, die Rechencodes zur Beschreibung der Auswirkungen der Flachen-
brande zu verifizieren.

6.2. SOFIRE ll-Modell

Im Sinne einer kompakten Darstellung soll das Modell kurz erldutert werden. Der
Brand setzt sogleich an der Oberflache des Natriums ein, die sich in Luft oder O»-
haltiger Atmosphaére befindet. Einfullvorgdange gehen in die Rechnung nicht ein.
Die Warmeproduktion findet auf der gesamten Natriumoberflache gleichméaBig
statt. Der Transport der Warme findet quasi-stationar wie folgt statt:

- an das Natrium per Wéarmeleitung; von dort aus an den Boden der Brand-
pfanne und schlieBlich an die Umgebung unterhalb der Brandpfanne

- an den Gasraum oberhalb der Brandpfanne per Konvektion und Strahlung.
Von dort aus geht ein Teil der Warme an die Wande des Behalters

- andie Wande des Behalters direkt tber Strahlung.

Die Brandrate wird im SOFIRE [I-Modell wie folgt definiert:

M,
© pa 8- 2
¢ Pg

MLuﬂ(t)

B,()=H [kg/m®- h]

mit Hg

Gas-Transport-Koeffizient [m/h]

Mo, /Myttt = O2-Anteil in der Verbrennungsluft [kg Oa/kgLuft]

G Dichte des Gases [kg/m3]

stochiometrisches Mengenverhiltnis der Reaktanden
[kgNa/kgO>]
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1
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Die wichtigsten GroBen hierbeisind Hg und S.

Die Ableitung des Gas-Transport-Koeffizienten Hg basiert auf der Analogie
zwischen Warme- und Stofftransport und erweist sich als proportional zum
Diffusionskoeffizienten.

Der Diffusionskoeffizient D wird im Sofire {I-Modell nach einer von Sutherland
[19] abgeleiteten Gleichung berechnet. In [19] wurde gezeigt, daB die in neuerer
Zeit von Hirschfelder abgeleitete Beziehung

D =4,48((Tna + Tg) * 0,5)1.5/p [cm2/s]

mit P = Druck [atm]

eine genauere Berechnung des Diffusionskoeffizienten erlaubt.
Da fiur die Brandrate BR im SOFIRE II-Modell
BR~D
gilt, kdnnen je nach verwendeter Beziehung gravierende Unterschiede auftreten.

Fur S wird das stéchiometrische Mengenverhaltnis Na/O; aus der Reaktionspro-
duktanalyse benutzt.

6.3. Das NABRAND-Modell

Anders als im SOFIRE 1I-Modell hat man im NABRAND-Modell die Moglichkeit,
eine endliche Einflllzeit des Natriums zu berlcksichtigen. Zu Beginn bildet die
unterste Schicht die Lachenoberflache. Wenn der Fillstand diese Marke
Gberschreitet, wird mit einer nachsten Schicht gerechnet usw..

Die Energieproduktion findet nicht auf der Natriumoberflache statt, sondern in
einem fiktiven Raum oberhalb der Natriumoberflache statt. Diese Betrach-
tungsweise - auch “Flammen-Modell” genannt - sieht im einzelnen so aus:

Uber der Natriumoberflache bildet sich eine diinne Schicht aus Natriumdampf,
daruber ein Flammenteppich (ca. 10 mm). Der Flammenteppich ist das
energieproduzierende Volumen. Der Transport der Warme findet nun wie folgt
statt:
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- An das Natrium per Warmeilbergang, von dort aus per Wérmeleitung an den
Boden der Brandpfanne und schlieBlich an die Umgebung unterhalb der
Brandpfanne.

- Anden Gasraum oberhalb der Brandpfanne per Konvektion und Strahlung.
- Andie Wande des Behélters direkt tber Strahlung.

Die Brandrate wird proportional der Oz-Gewichtskonzentration in und nach der
kinetischen Gastheorie proportional der Wurzel aus der Gastemperatur
angesetzt:

M, )
o, TQ}u) "
B@® =B, 7; : (T )
0,,0 G,0

Diese Beziehung, die wesentlich einfacher ist als beim SOFIRE-Modell, enthalt
eine Konstante, die Anfangsbrandrate Bgp. Diese kann empirisch bestimmt
werden und hat im NABRAND-Code fur normale atmosphérische Bedingungen
den Wert

Bg = 35kg/m2- h.

Dieser sehr konservative Wert liegt dem Sattigungswert der Brandrate fur grof3e
(> 12 m2) Brandflachen sehr nahe.
In FAUNA-Experimenten lag Bg bei 22 + 3 kg/(m2:h).

6.4. Vergleich zwischen SOFIRE und NABRAND

Beide Modelle verwenden zwar die gleichen Eingabestoffdaten, modellmaBig
unterscheiden sich die beiden Codes jedoch wesentlich. Wahrend im SOFIRE 2-
Modell die Natriumoberfliche den Brandherd darstellt, wird im NABRAND-
Modell eirn sogenanntes Flammenmodell eingefihrt. Beim SOFIRE 2-Modell geht
die auf der Natriumoberflache produzierte Warme in den Gasraum per Kon-
vektion und Strahlung und in den Natriumpool per Warmeleitung Uber. Beim
NABRAND-Modell dagegen verteilt sich die in einem Volumen von 10 mm
oberhalb der Natriumoberflache produzierte Warme in Richtung Gasraum und
Natriumoberflache durchKonvektion und Strahlung, wobei die Strahlung in das
Natrium vernachlassigt wird. Diese unterschiedliche Betrachtungsweise fihrt
zwangsldufig dazu, daB im NABRAND-Modell die thermische Belastung der
Wande bei sonst gleichen Randbedingungen hoéher ist als im SOFIRE-Modell.
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Durch die Einfihrung des Flammenmodells ist der Rechencode NABRAND
verglichen mit dem Code SOFIRE konservativer.

Im Rahmen des FAUNA-Programms wurden beide Modelle miteinander ver-
glichen, und dariber hinaus wurden FAUNA-Versuche zur Verifikation beider
Codes durchgefiahrt. Es sind dies die im vorderen Teil beschriebenen FAUNA-
Versuche F5 und F6. Far die vergleichenden Rechnungen wurden die in beiden
Codes anzugebenden Anfangsbrandraten auf Bg= 22,0 kg/(m2 h) festgesetzt.
Dieser Wert entspricht den gemessenen Anfangsbrandraten bei FAUNA-
Versuchen. Fir die Brandrechnungen ist es in beiden Codes erforderlich, das Ver-
haltnis der als Reaktionsprodukt entstehenden Natriumoxidmenge zur Natrium-
peroxidmenge anzugeben. Beste Ubereinstimmung mit den experimentellen
Ergebnissen ergab, daB 75% des Reaktionsproduktes in Natriumoxid Gbergefihrt
wurden und 25% in Natriumperoxid. Fir die Berechnung der Natriumbrandrate
ist es erforderlich, den Gastransportkoeffizienten fur Sauerstoff an die Brand-
flache zu kennen. Hierzu wurde das SOFIRE 2 Modell dahingehend geédndert, daB3
die zur Berechnung des Diffusionskoeffizienten D angegebene Gleichung nach
Sutherland durch die Beziehung von Hirschfelder ersetzt wurde. Diese Beziehung
erlaubt eine genauere Berechnung des Diffusionskoeffizienten [18, 19].

Der Vergleich einiger Nachrechnungen mit den experimentellen Ergebnisse
zeigt:

- Der Oj-Verbrauch wird am besten durch die modifizierte Version des
NABRAND-Codes wiedergegeben, wobei die Abweichungen zum SOFIRE I
nicht sehr groB sind.

- Beim Nachrechnen des Druckverlaufes im Containment sind deutliche Diskre-
panzen - sowoh! zwischen den Codes selbst als auch gegeniber dem Ex-
periment - zu sehen. Trotz der Erfassung des Druckanstieges zu Beginn durch
den NABRAND-Code liberschatzen im weiteren Brandverlauf die Codes den
gemessenen Behalterdruck erheblich.

- Der Gastemperaturverlauf wird in der Phase des reinen Flachenbrandes relativ
gut beschrieben. In der Anfangsphase werden insbesondere beim Versuch F 6
Unterschiede bis zu ca. 100 Grad errechnet. Dies ist jedoch durchaus auf die
spezifischen Anfangsbedingungen bei der Versuchsdurchfihrung zurick-
zufihren. Hierbei wurde das flussige Natrium (ber eine enge (7 mm
Durchmesser) Dise in die Brandpfanne eingeleitet.
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- Der Natriumtemperaturverlauf wird, abgesehen von der Endphase, durch
NABRAND relativ schlecht wiedergegeben. Bei der Beurteilung der
Ergebnisse, insbesondere des Versuches F 6, muB der Tatsache Rechnung
getragen werden, daB die Thermoelemente =zur Erfassung der
Natriumtemperaturen erst nach einigen Minuten mit Natrium Gberdeckt
wurden. Daher zeigen sie zum Beginn des Brandes sicherlich nicht die
Natriumtemperatur an, sondern einen Temperaturwert, der im wesentlichen
Natrium-Flammentemperaturen wiedergibt.

6.5. Wertung der Modellrechnungen

Sowohl aus den Vergleichsrechnungen als auch aus den Nachrechnungen der
experimentellen Versuche kénnen folgende SchluBfolgerungen gezogen
werden: Die Auswirkungen des Brandes werden von beiden Codes (iberschatzt
und zeigen insbesondere bei der Rechnung des Druckverlaufes im Brandraum
erhebliche Abweichung in konservativer Richtung gegeniiber dem Experiment.
Dies ist eine Frage der Uberschatzung der Brandrate in beiden Codes. Der Verlauf
der Gas- und Natriumtemperaturen wird dagegen mit Abweichungen, die kieiner
als 30% sind, wiedergegeben. Im Folgenden sollen noch einige Grinde fur die
Diskrepanzen zwischen den theoretischen Modellen untereinander als auch zwi-
schen Theorie und Experimenten gegeben werden:

- Die Modelle sind so aufgebaut, daf3 sie den BrandprozeB anndhernd gut
beschreiben, hingegen spezielle natriumspezifische Vorgdnge wie Krusten-
bildung und Reaktionen in der Dampfschicht nur begrenzt bertcksichtigen.

- Eingabedaten wie Wéarmeltbergangszahl und Emissionsfaktoren sind nicht
ausreichend genau bekannt.

- Die Modelle nehmen die Gastemperatur als ortsunabhangig an. Die Experi-
mente zeigen dagegen, daf3 je nach Geometrie der Anlage und auch der
Brandpfanne unterschiedlich starke, gerichtete Konvektionen auftreten und
daher das Gas, das zur Flammen- bzw. zur Natriumoberflache hinstromt, nicht
immer gleiche Temperatur wie die Gasschichten oberhalb des Flam-
menteppichs hat.

- Die inden Modellen angenommene Abhéangigkeit der spezifischen Brandrate
vom Sauerstoffangebot muB3 aufgrund der soeben beschriebenen Konvek-
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tionsstromung und deren EinfluB auf die Brandrate mit einem sehr groBen
Unsicherheitsfaktor angenommen werden.

- Die Annahme, daB das Produkt zu 75% aus Natriumoxid und zu 25% aus
Natriumperoxid besteht, ist sicher Gber den gesamten Brandverlauf nicht
konstant anzusehen, wie bei den Modellen vorausgesetzt wird.

- Natriumeinlaufprozesse bzw. Natriumleckagen, die zu einem Natriumpool-
brand fahren, werden sowohl von NABRAND als auch von SOFIRE 2 nur
begrenzt bericksichtigt.

Die die Codes vergleichenden Rechnungen sowie die Vergleiche der Codeberech-
nung mit den Experimenten fihrten zu Verbesserungen an beiden Codes als auch
zu Empfehlungen fir eine bessere Modellierung sowohl der Brandraten als auch
der Warmelbergéange, wie sie in den Codes beschrieben werden.
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7. Zusammenfassung und Diskussion Giber die Auswirkung
von Natrium-Poolbranden

Zur Untersuchung des Brandverhaltens wurden 7 Versuche durchgefihrt; folgen-
de Tabelle 7.1 faBt die wichtigsten Bedingungen und die mittleren Brandraten
zusammen:

Experiment Flifzhe Na’lc(rgi’um Sﬁgﬁrzs-tg}:f Poczlr’:iefe kBgr/.sznmdzr.ah’c)e

F1 2 150 19-22 9 29
F2 2 250 17-25 15 21
F3 12 500 15-25 5 33

- F4 12 500 18-25 5 27
F5 2 350 21-10 21 18
F6 5 350 21-4 9 28
F7 2 120 =2 7 -

Tab. 7.1: Zusammenfassung der Versuchsbedingungen

Die Sauerstoffkonzentration wurde bei den Versuchen F1 - F4 in den angegebe-
nen Grenzen konstant gehalten. Bei den Versuchen F5 und F6 wurde bis zur unte-
ren Grenze kein Sauerstoff zugefahrt. Beim Versuch F7 hat kein Natriumbrand
eingesetzt.

Die Kinetik eines Pool-Brandes wird im wesentlichen beherrscht von zwei Prozes-
sen: Verdampfung von Natrium aus dem Pool in die Flammenzone und Diffusion
von Sauerstoff zur Flammenzone. Damit wird die Poolflache zur entscheidenden
GroBe bei Poolbranden:

- GroBere Brandfiachen fihren in geschlossenen Raumen zu groBeren Brand-
raten, bedingt durch die hohe Warmefreisetzung und die damit verbunde-
ne stiarkere Aufheizung des Gases Uber der Brandflache und die schnellere
Aufheizung des Natriums im Pool. |

- Aber: GroBere Brandflachen behindern, trotz starker turbulenter Konvek-
tion, die Sauerstoffzufuhr zur Mitte des Pools.

Dies bedeutet, daB die Brandrate zwar mit der Flache zunimmt, aber bei gros-
seren Brandflachen einen Sattigungswert erreicht. Wie Bild 7.1 zeigt, nimmt far
die FAUNA-Expérimente die Brandrate mit der Flache zu. Fur die franzosischen
ESMERALDA-Experimente [20], auf deutlich gréBeren Flachen, findet sich keine
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weitere Zunahme der Brandrate mehr. Selbst unter der Berlicksichtigung, daB
kleinere Pooltiefen zu héheren Brandraten fuhren, zeigt sich die Abhangigkeit
der Brandrate von der Poolflache nur bis etwa 12 m2, bei gréBeren Flachen wird
ein Sattigungswerte von 35 kg/(m2-h) oder weniger erreicht.

Parallel zu den experimentellen Arbeiten wurden Programmentwicklungen
durchgefihrt. Insbesondere das von Interatom entwickelte NABRAND-Modell
[19] wurde fortlaufend verbessert und verifiziert. Es erlaubt eine gute Berech-
nung des Brandverlaufes von Poolbréanden.

Neben der Energiefreisetzung ist bei Natriumbranden auch die Aerosolifreiset-
zung von Bedeutung. Bei Poolbranden muB3 mit Aerosolfreisetzungsraten von 2
bis 9 kg /(m2-h) gerechnet werden (Experimente F2 - F4), so daB zwischen 10%
und 30% des brennenden Natriums als Aerosol freigesetzt wird [7]. Im FAUNA-
Containment fihren solche Freisetzungen zu einer Massenkonzentration von
rund 10 g Na/m3. Der mittlere aerodynamische massenbezogene Durchmesser der
Partikeln liegt dabei zwischen 1,2 und 1,9 pm. Das Aerosolverhalten kann mit
dem Rechenprogramm PARDISEKO-IV zufriedenstellend berechnet werden. Der
EinfluB dieses Aerosolsystems auf Anlagenkomponenten ist von besonderer
Bedeutung bei Storfallbetrachtungen. Es wurden deshalb Versuche
durchgefihrt, um an Original -SNR 300-Komponenten die Funktionstiuchtigkeit
unter Storfall-Aerosol-Bedingungen zu untersuchen. Bei allen Versuchen konnte
festgestellt werden, daB unter den eingesteliten Testbedingungen die
Funktionstuchtigkeit der Geblase (des Radial- und des Axialgeblases) iber die
gesamte Versuchsdauer voll erhalten blieb. Die Funktionstichtigkeit des
Rippenkuhlers, der fir das belliftete Containment vorgesehen war, konnte durch
Einbau einer Wasserspritzvorrichtung sichergestellt werden. Der Glattrohrkidhler
fur den inertisierten Bereich zeigt wahrend der Versuche keine bemerkenswerte
Minderung seiner Leistung.

Die vorliegenden Untersuchungen zu Natrium-Poolbranden zeigen, daf3 die ex-
perimentelle Grundlage ausreicht, um Natrium-Poolbrande gut zu verstehen. Die
wesentlichen Ergebnisse sind:

- Bei den Brandraten von Poolbranden gibt es bei ansteigenden Flachen eine
Sattigung von rund 35 kg/(m2-h) oder kleiner.

- Der NABRAND-Code ist in der Lage, Poolbréande mit guter Ubereinstimmung
mit dem Experiment zu rechnen.



-64 -

- Das Aerosolverhalten und die Aerosoleigenschaften bei Poolbranden sind
gut bekannt und erlauben die Ubertragung auf andere Brandflachen und
Containments.

- Der EinfluB des Aerosolsystems auf Anlagenkomponenten wurde getestet,
die Funktionstiuchtigkeit der Original-SNR-300-Komponenten wurde nach-
gewiesen.

Die vorliegenden Untersuchungen zeigen, daB Natrium-Poolbrdande und ihre
Auswirkungen gut verstanden sind. Dies gilt sowohl! fur die Energiefreisetzung
als auch far die Aerosolproblematik.

Berucksichtigt man auch die Ergebnisse und Erfahrungen anderer Forschungs-
einrichtungen, so laBt sich aus diesem Teil der Untersuchungen im FAUNA-
Programm ableiten, daBB beim Eintreten von Natrium-Pool-Branden in natrium-
technischen Anlagen die Auswirkungen ausreichend bekannt sind. Damit kénnen
solche Anlagen sicher gegen die hier diskutierten Storfallauswirkungen aus-
gelegt werden.




(1]

(2]

[3]

(4]

(5]

(6]

[7]
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Bild 5.7: Berechneter Verlauf der Aerosolmassenkonzentration nach einem
storfall im inneren Containment (iC) und duBeren Containment (4C)
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Bild 5.8: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus fiir die Komponententests
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Bild 5.9: Verlaufder Aero_solmassenkonzentration wihren der Versuche fiir den inertisierten Bereich
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Bild 5.10: Schematische Darstellung des Containmentsystems des SNR 300
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Bild 5.11: Schematische Darstellung des Versuchsstandes zum Reventing-Gebldse-Test
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Bild 5.12: Natrium-Ablagerungen im Versuchskreislauf beim Reventing-Gebldse-Test
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Bild 5.13: Ubersicht liber die Verteilung der Natriumablagerungen im Versuchskreislauf
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Bild 5.14: Testbedingungen und Abscheidegrade fiir verschiedene Filtertypen
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Bild 5.15: Schematische Darstellung des kombinierten Elektro-Filters
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BILD 7.1 : VERGLEICH DER BRANDRATEN AUF VERSCHIEDENEN BRANDFLACHEN





