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Zusa,,1menfassunq 

Im Rahmen des Vorhabens "Methodische Entwicklung und Erprobung einer Sicher­

heitsanalyse für bestimmte Anlagenteile aus dem Entsorgungsbereich" waren Vorgän­

ge an Flüssigkeitsoberflächen und hier besonders die funktionalen Abhängigkeiten des 

Austrags von radioaktiven Stoffen aus wäßrigen Flüssigkeiten durch .A.erosclbildung 

bei Verdunsten und Verdampfen, durch Gasbildung sowie bei Einsatz von Perlluft zu 

untersuchen. 

Ziel war das Erstellen von mathematischen Modellen, die eine quantitative Beschrei­

bung der Phänomene erlauben. 

Im vorliegenden Bericht wird die Modellierung der Vorgänge (im folgenden Quell-

) effekte genannt) dargestellt. Die Modelle erfassen sowohl den quasistationären Stoff­

austrag als auch während Aufheizvorgängen in den betrachteten Flüssigkeiten ablau­

fende instationäre Vorgänge. Es werden beschreibende Gleichungssysteme erstellt, 

die die Basis für Quellterm-Modelle bilden und deren Lösungen als Transportzellen im 

Rahmen des Programmoduls RIDO /16, 17 / eingesetzt werden können. Über die 

vorgesehenen und oben erwähnten Arbeitsziele hinau3 werden die erarbeit::t:n Model­

le am Beis~iel eines fiktiven Tanklagers für hochakti-12 salpete,saure U:5sunger. bei­

spielhaft angewendet. Die Erarbeitung der Modelle erfolgte im vorgesehenen Zeitrah­

men. 

) 

Im folgenden werden die erzielten Ergebnisse und Folgerungen kurz dargestellt. 

a) Verdunsten 

Beim Verdunstungsvorgang wird ein Stoffstrom erzeugt, der sich im wesentlichen 

aus zwei Anteilen zusammensetzt: 

' Luftfeuchtigkeit, d.h. ein bis auf Tritium aktivitätsfreies Wasser-

dampf-Luft-Gemisch und 

radioaktive Aerosole, deren Zusammensetzung gleich derjenigen der verdun­

stenden Flüssigkeit ist. 

Während zur Berech,7ung der Verdunstungsmengen bekannte Verfahren vorliegen, 

wird zur Modellierung des Aerosolaustrags basierend auf empirischen Daten ein 

Verfahren entwickelt. Danach nimmt das Verhältnis der ausgetragenen Aerosol-
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ma:;se zu verdunsteter Flüssigkeitsmasse, die "Aerosolfraktion" (oder der Aerosol­

anteil), exponentiell mit der Temperatur zu. Die Parameter der entsprechenden 

Exponentialfunktion werden durch eine Anpassung an Meßwerte van Mishima et 

al. /1/ ermittelt. Mit diesem Ansatz ist es möglich, den Aerosolaustrag beim 

Verdunsten wäßriger Lösungen analytisch zu beschreiben. 

Nach diesem Modell stellt sich im Gasraum über der verdunstenden Flüssigkeit 

eine Aerosolkonzentration ein, die -je nach Temperatur- um eine bis drei Größen­

ordnu'1gen niedriger liegt als der bisher häufig verwendete Wert von 10 mg/m 3• 

Damit bestätigt sich, daß die zum Abbau allzu konservativer Annahmen erforder­

lichen Kenntnisse und Daten verfügbar sind. 

b) Verdampfen 

Beim Verdampfen (Blasensieden) stellt das Zerplatzen der Dampfblasen an der 

Flüssigkeitsobe:-fläche den dominierenden Effekt ZcJm Aerosolaustrag dar. Basie­

rer.d auf dem :;ich einstellenden stabilen 3laser:durchmesser und einem normal­

verteilten Ourchmessersoektrum der beim Zerplatzen entstehenden Aero­

sole /t.1 '•.iird der Aerosolmassenaustrag bei diesem Prozeß mode,lliert. 

Das so ermittelte Verhältnis aus Aerosolmassenstrom und Dampfmassenst:-om 

stimmt mit dem von Mishima /1/ an einer Pu-Nitrat-Lösung gemessenen Wert gut 

überein. 

c) Zerplatzen von Perlluftblasen 

Analog zum Fall des Blasensiedens wird der Aerosolaustrag beim Zerplatzen von 

Perlluftblasen an der Flüssigkeitsoberfläche in Abhängigkeit vom Per!luftst;:-cm 

modelliert. 

d) Gasbildung 

Neben dem Austrag von Aktivität durch die Erzeugung von Aerosolen können auch 

gasförmige Aktivitätsträger aus der Flüssigkeitsoberfläche entweichen. Hierzu 

) 

1 
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Der Tritium-Austrag wird beim Verdunsten und Ver~3mpfen erfaßt. 

HTO verhält sich beim Verdunsten bzw. Verdampfen wie H
2
0. Die spezifische 

Tritium-Aktivität des Dampfes ist gleich derjenigen der Flüssigkeit. Damit wird 

der Tritiumaustrag durch den Wasserdampfmc::ssenstram beschrieben. 

Beim Auflösen ausgedienter Brennelemente innerhalb des Wiederaufarbeitungspro­

zesses wird das Spaltjod nahezu vollständig durch eine destillative Behandlung als 

Gas aus der Brennstofflösung ausgetrieben /5/. In der verbleibenden Flüssigkeit 

und den weiterführenden Prozeßströmen liegen nur nach geringe Restjodmengen in 

Form nichtflüchtiger Verbindu'ngen vor /5, 6/. Ein Jodgasquelleffekt wird somit im 

Rahmen des vorliegenden Berichtes nicht betrachtet. 

Der Austrag von Ruthen aus wäßrigen Lösungen wird mit Hilfe eines Modells 

beschrieben, das -basierend auf Messungen vcn ?!;lson /7 /- diesen Prozeß in 

Abhängigkeit vcn der Salpetersäurekonzentration c2,·stellt. 

Obwohl dem Austrag von Krypton-Gas aus radioaktiven wäßrigen Lösungen im 

Vergleich zu den Austrägen weiterer Nuklide radiologisch praktisch keine Bedeu­

tung zukommt, wird dieser Quelleffekt mathematisch modelliert; die Beschrei­

bung erfolgt unter Verwendung der einschlägigen Beziehungen zum Stofftransport 

/18/ und ist allgemein auf desorbierende Gase anwendbar. 

Es wird empfohlen, den nichtselektiven Nuklidaustrag bei Aerosolbildung experimen­

tell abzusichern. Ebenso sind Messungen zum Tropfenspektrum bei B!asenzerplatzen 

notwendig. Es wird darauf hingewiesen, daß ein Teil der wesentlichen Daten zum 

Stofftransport, wie z.B. Stoffübergangskoeffizienten, bisher nicht bestimmt wurden 

und keine Literaturangaben vorliegen. Die im Kernforschungszentrum Karlsruhe ge­

planten Versuche im Rahmen des BEATE-Programms liefern noch innerhalb der Lauf­

zeit von PSE Resultate, die zur weiteren Überprüfung cier hier vorgestellten Modelle 

herangezogen werden sollten. 

Der Austrag von radioaktiven Stoffen aus nicht-..väßrigen Flüssigkeiten wird mit den 

vorgestellten Modellen nicht erfaßt. 
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1. Einleitung 

Bei der Durchführung von Sicherheitsanalysen werden möglichst realitätsnahe Er­

gebnisse bei der Bestimmung der Aktivitätsfreisetzung aus kerntechnischen Einrich­

tungen angestrebt. Die Beschreibung der Stoff- und Aktivitätsströme, die aus den 

Oberflächen radioaktiver FlUssigkeiten in Farm von Aerosolen und Gasen ausgetragen 

werden, ist dabei wesentlich. 

Zur Ermittlung derartiger Ot.:elleffekte wurden verschiedene Modelle entwickelt, 

welche den Stoff- und Aktiv:tätsaustrag aus den Oberflächen verdünnter wäßriger 
*) radioaktiver Lösungen beschreiben. 

In Kapitel 4 werden die mathematischen Modelle für die Beschreibung des Austrages 

aus der Flüssigkeitsoberfläche eines fiktiven Tanklagers für hochaktive, salpetersau­

re, wäßrige Lösungen angewendet. Als Szenarium wird dabei der teilweise bzw. 

vollständige Ausfall der Lagertankkühlung und die damit verbundene Aufheizung des 

Inventars unterste 11 t. 

Der Gültigkeitsbereich der hier vorgestellten Modelle wird in Kapitel 5 diskutiert. 

*)Die Oberflächenspannung der betrachteten "verdünnten wäßrigen radioaktiven Lö­

sungen11, im folgenden wäßrige Lösung genannt, untersche.idet sich nur wenig ( ~ l0%) 

von der des Wassers. 
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2. Basisdaten und Grundaleichunaen 

Gegenstand des vorliegenden Kapitels bildet die Zusammenste!lung von Basismaterial 

zur mathematischen Modellierung der Que!leffekte, welche den Aktivitätsaustrag an 

den Oberfläch~n wäßriger Lösungen beschreibt. 

2.1 Zusammenstelluno der wesentlichen Effekte 
-------------------~----------------------------

Der Aktivitätsaustrag an den Oberflächen wäßriger Lösungen erfolgt durch Flüssig­

aerosol- bzw. durch Gasbildung. Die dabei auftretenden wesentlichen Quelleffekte 

sind 

a) Verdunsten 

Bei der Verdunstung einer wäßrigen Lösung werden zusammE"n r,it dem an der 

Oberfläche entweichenden Wasserdampf Flüssigaerosole ausgetragen. Dieser an sich 

geringe Aerosolmassenstrom stellt insbesoncere bei einer hohen spezifischen Aktivi­

tät der verdunstenden Lösung einen erheblichen Quelleffekt dar. Eln weiterer 

.A.ktivitätsquelleffekt ist durch das zusammen mit dem 'Nasserdampf austretende 

Tritium in Form von HTO gegeben. 

b) Verdampfen 

l 

Seim Zerplatzen von Dampfblasen an den Oberflächen siedender wäßriger Lösungen ) 

wurde das Entstehen von Mikro- und Makrotröpfchen festgestellt, wobei es sich bei 

den Mikrotropfen um Flüssigaerosole mit maximalen Durchmessern von einigen 10µ m 

handelt /2/. Der Durchmesser der Makrotropfen ist um das 10- bis 100-fache größer. 

Weiter wurde beobachtet, daß die Aerosoltröpfchen :, der Regel vom Dampf 

mitgerissen werden, da ihre Fallgeschwindigkeit ger:nger als die Dampfgeschwindig­

keit ist. Die Makrotropfen erreichen der Oampfgeschwindii;keit entsprechend eine 

definierte Maximalhöhe und fallen dann zur Oberfläche zurück, so daß bei ausrei­

chend hohen Gasräumen über der Flüssigkeit praktisch i<eine Austraqung durch 

Makrotropfen rnehr erfolgt. Analog zu a) stellen die gebildeten Mikrotr6pfchen trotz 

ihrer relativ geringen Masse auch hier einen wesentlichen Quelleffekt dar. Ein 

weiterer Quelleffekt bei der V ~rdampfung ist durc:. das mit dem Wasserdampf 

austretende Tritium in Form von HTO gegeben. 
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c) Perlluft 

Eine Methoce zur Durchmischung und zur Denitrierung sowie zur Füllstandsmessung 

radioaktiver Flüssigkeiten in Behältern ;st das Einleiten von Druckluft. D:e dabei 

entstehenden Luftblasen bewegen sich zur Flüssigkeitsoberfläche und setzen dort 

durch Zerplatzen Aerosole frei. Die H':iufigkeitsverteilurig der Tei!chengröGe ist vcri 

der Größe der Ausgangsblasen abhängig /3/. 

d) Gasbildung 

Neben dem Aktivitätsaustrag durch HTO-Dampf (siehe Abschnitte a) und b)) bei 

Verdunsten und Verdampfen können aus wäßrigen Lösungen je nach ihrem Inventar 

gasförmige Aktivitätsträger austreten, die beispielsweise in Form von Jod- oder 

) Ruthenverbindungen oder als Krypton in der Flüssigkeit gelöst vorliegen. 

) 
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2.2 Quasistationärer Stoff- und Aktivitätsaustra.9. 

Im vorliegenden Abschnitt werden die Gleichungen zur Ermittlung der quasistationä­

ren Austragsraten der eir:-elnen Quelleffekte zusammengestellt. 

Verdunsten 

Für den M~s:,en-✓ erlust einer wäßrigen Lösung infolge Verdunstung in den darüber 

befindliche., Luftraum gilt nach /8/ die Beziehung 

mit den Bezeichnungen 

OF 

xs 

X 

. 
MO = ß • OF • (XS - X) 

Massenverlust pro Zeiteinheit 

Stoffübergangskoeffizient 

Flüssigkeitsoberfläche 

Sättigun:;pfeuchtigkeitsc;ehalt 
von Luft entsprechend der je­
weiligen Oberflächentempera tl!r 
der Flüssigkeit 

Feuchtigkeitsgehalt der Luft 
über der Flüssigkeitsoberfläche 

(1) 

kg/h 

kg/kg 

kg/kg. 

Der Stoffübergangskoeffizient berechnet sich dabei nach der Beziehung 

? 
ß (kg/m- ~ = 25 + 19 • v [m/sJ (2), 

wobei v die Tangentialgeschwindigkeit der Luft an der Flüssigkeitsoberfläche 

bedeutet /8/. 

Der Massenstrom ~10 und damit die Größe X hängen im konkreten Fall von der 

jeweiligen Auslegung des vorhandenen Abgassystems ab. Die Kenntnis des Mas­

senverlustas iv1 O der Flüss:gkeit pro Zeiteinheit infolge Verdunstung bildet die 

Basis zur Erminiung cies Aktivitätsaustrags durch Aerosole und durch Tritium in 

Form von HTO-Dampf. 



- 5 -

a) Beschreibung des quasistationären Aerosolaustrages 

Zur quantitativen Beschreibung des Aerosolaustrags an den Oberflächen yerdun­

stender Flüssigkeiten wurde auf der Basis theoretischer Überlegungen ein mathe­

matisches Modell entwickelt, welches in Anhang I beschrieben ist. Demnach ist 

der beim Verdunsten wäßriger Lösungen austretende Dampfstrom mit einem 

Aerosolaustrag verbunden, wobei der zugehörige massenmäßige Aerosolanteil F 

von der jeweiligen Flüssigkeitstemperatur T wie folgt abhängt: 

b 
a exp ( T) (3). 

Die Konstanten a und b sind dabei durch die Stoffeigenschaften der betreffenden 

) Flüssigkeit gegeben. Die Vorgehensweise zur Bestimmung dieser Konstanten sowie 

deren Fehler für reines Wasser und allgemein für wäßrige Lösungen wird im 

Rahmen weiterer theoretischer Betrachtungen gezeigt, in denen verdunstende 

(siehe Anhang I) und siedende (siehe Anhang II, III) Flüssigkeiten untersucht 

werden. 

) 

Für reines Wasser ist der nach der Beziehung (3) ermittelte Aerosolanteil F (siehe 

Anhang I) in Abb. l als Funktion der Temperatur graphisch wiedergegeben. Die 

eingezeichneten Grenzkurven sind dabei den Fehlern der Koeffizienten a und b 

zuzuordnen. Es zeigt sich, daß aufgrund dieser Fehler nicht die genauen Zahlen­

werte sondern nur die Größenordnungen der Aerosolfraktionen F von Bedeutung 

sind. 

Für wäßrige Lösungen resultieren nach den Ausführungen von Anhang I bei einer 

fest vorgegebenen Temperatur geringere F-Werte im Vergleich zu reinem Wasser, 

wobei dieser Unterschied mit zunehmender Konzentration der gelösten Substanz 

wächst. Die Abb. l ist daher allgemein zu einer überschlägigen konservativen 

Abschätzung des Aerosolmassenstroms an der Oberfläche einer wäßrigen Lösung 

verwendbar. 
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Von weiterem Interesse sind die sich gemäß dem oben beschriebenen Aerosolaus­

tragsmodell an der Flüssigkeitsoberfläche einstellenden Aerosolkonzentrationen, 

worauf im folgenden näher eingegangen wird: 

Die genannten Konzentrationen errechnen sich gemäß: 

= 

. 
MAE 

v • OF 

mit den Bezeichnungen 

§> AE 

V 

OF 

Aerosolkonzentration an Flüssigkeitsoberfläche 

Aerosolmassenstrom an Flüssigkeitsoberfläche 

Geschwindigkeit des Aerosol-Dampf-Gemisches 
an Flüssigkeitsoberfläche 

Betrag der Flüssigkeitsoberfläche 

Mit den Beziehungen 

V 

wobei 

Dampfmassenstrom an Flüssigkeitsoberfläche 

Dampfdichte an Flüssigkeitsoberfläche 

folgt aus Gleichung (4) 

~ AE (T) = F (T) · <s D (T) 

(4) 

3 kg/m 

kg/h 

m/h 

(5) und 

(6), 

kg/h 

3 kg/m 

(7). 
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Die so ermittelten Aerosolkonzentrationen g AE sind in Abb. 2 für verschiedene 

Temperaturen für reines Wasser wiedergegeben. Die gemäß Gleichung (3) definier-

te Funktion F (T) wurde dabei mit den zugehörigen Konstanten a, b unter Berück­

sichtigung der entsprechenden Fehler ausgewertet (siehe Anhang I). Die 

Größe ) D (T) wurde aus /9/ entnommen. Es zeigt sich, daß die Größenordnungen 

der Aerosolkonzentrationen für den angegebenen Temperaturbereich zwischen 

10-4 und 10 mg/m3 liegen. Dieses Ergebnis ist insofern bemerkenswert, als bisher 

zur Abschätzung von Aerosolkonzentrationen häufig der extreme Wert von 

10 mg/m3 verwendet wurde (nach /10/). Das hier entwickelte Aerosolaustrags­

modell stellt somit einen Beitrag zum Abbau 'konservativer Betrachtungsweisen 

dar. 

) 

) ' 
I 
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Für eine feste vorgegebene Temperatur T ergibt sich aus den obigen Betrachtun­

gen an der Oberfläche einer verdunstenden radioaktiven wäßrigen Lösung die 

durch Aerosolbildung induzierte Aktivitätsaustragsrate A (AE) gemäß 

. . 
A (AE) = MD • AS • F (T) (8) 

unter der Voraussetzung, daß die spezifischen Aktivitäten AS von Flüssigkeit und 

Aerosoltropfen übereinstimmen. 

b) Beschreibung des Tritiumaustrages 

Zur Ermittlung des Aktivitätsaustrages durch Tritium in Form von HTO ist zu 

beachten, daß diese direkt an die Wasserdampfabgabe an der Flüssigkeitsober­

fläche gebunden ist. Für die konkrete Berechnung werden gleiche spezifische 

Tritiumaktivitäten im Wasserdampf und in der Flüssigkeit zugrundegelegt. 

Die Tritiumaktivitätsaustragsrate A (H 3) berechnet sich damit gemäß der For­

mel 

A (H 3) = • AS (H 3) 

mit 

Ausgetragener Wasserdampfmassenstrom 

AS (H 3): Spezifische Tritiumaktivität der Flüssigkeit 

(9) 

kg/h 

Ci/kg. 

) 

l , 
I 
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Verdampfen 

. 
Für den Massenverlust einer wäßrigen Lösung infolge Verdampfung M gilt die 

V 

Beziehung: 

M 
V 

= 
L 

QV (10) 

mit den Bezeichnungen 

L 

QV: 

Zur Verdampfung der Flüssigkeit 
aufgebrachter Wärmestrom J/h 

Massenbezogene Verdampfungsenthalpie J/kg 

Die Kenntnis des zeitlichen Massenverlustes M der Flüssigkeit bildet auch hier 
V 

die Basis zur Ermittlung des Aktivitätsaustrages durch Aerosole und Tritium in 

Form von HTO. 

a) Beschreibung des quasistationären Aerosolaustrages 

Zur Bestimmung des Aerosolaustrages aus wäßrigen Lösungen im Zustand des Bla­

sensiedens wurde ein Berechnungsmodell entwickelt, welches in den Anhängen II 

und III beschrieben ist. Hierbei werden jedoch nur Aussagen zu den direkt an der 

Flüssigkeitsoberfläche ablaufenden Quelleffekten gemacht. Auf Rückhalteeffekte, 

die mit dem Weitertransport der Aerosole in den über der Flüssigkeit befindlichen 

Gasraum verbunden sind, wird nicht eingegangen. 

Unter Zugrundelegung einer Ourchmesserverteilung des beim Sieden entstehenden 

Aerosolsystems gemäß einer Gauss-Verteilung (siehe /4/) ermittelt das Modell auf 

der Basis von Meßwerten (siehe /3/) die Anzahl der entstehenden Mikrotropfen und 

den zugehörigen mittleren Aerosoldurchrnesser. 
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Der Anteil der mit dem Dampf austretenden Aerosole bestimmt sich demnach zu 

F :::: 10-3• 

Dieser Wert stimmt recht gut mit den Ergebnissen von Aerosolaustragsmessungen 

an einer siedenden (Blasensieden) Pu-Nitratlösung /1/ überein. 

Es wird daher gefolgert, daß das entwickelte Modell zur quantitativen Bestim­

mung des Aerosolaustrags bei der Verdampfung wäßriger Lösunger. allgemein an­

wendbar ist. 

Analog zu den Betrachtungen zum Verdunsten· ergibt sich an den Oberflächen sie­

dender wäßriger Flüssigkeiten eine Aerosolkonzentration Q AE entsprechend Glei-

chung (7). Für F ist in diesem Falle der mit dem Modell gewonnene Aerosolaus- ) 
-3 tragsanteil F:::: 10 zu verwenden. 

Q D gibt die Dichte von gesättigten Wasserdampf bei Siedetemperatur wieder 

(siehe /9/). Für die Temperatur 100°c ergibt sich danach eine Aerosolkonzentra­

tion Q AE:: 1000 mg/m3 an der Flüssigkeitsoberfläche. 

Nach /10/ stellt sich jedoch im Gasraum über den Oberflächen wäßriger Flüssig­

keiten eine Aerosolkonzentration von größenordnungsmäßig 10 mg/m
3 

ein, solange 

die Aufwärtsgeschwindigkeit des Aerosol-Gas-Gemisches einige cm/s und nicht 

mehr beträgt. Diese verringerte Konzentration ist maßgebend, um die mit dem 

Weitertransport der Aerosolpartikel in das betreffende Abgassystem verbundene 

Aerosolrückhaltung zu erfassen. Als Ursache dieser Konzentrationsverringerung ) 

kann das Ausregnen größerer Aerosolpartikel und das Kondensieren von Wasser-

dampf an kalten Wandflächen angeführt werden. 

Die beim Sieden wäßriger Lösungen durch Aerosolbildung induzierte Aktivitäts­

austragsrate A (AE) berechnet sich unter der Annahme gleicher spezifischer Akti­

vitäten AS in den Aerosolen und in der Lösung gemäß 

A (AE) = F · M 
V 

AS (ll). 

Da die Aktivitätskonzentration der Flüssigkeit während des Verdampfens zu­

nimmt, werden sich die Größen AS sowie A (AE) zeitlich ändern. 



- 13 -

In Kapitel 3 wird gezeigt, wie sich die momentane spezifische Aktivität anhand 

der Gleichung (ll) und weiterer Differentialgleichungen bestimmen läßt. Die sich 

aufgrund der oben genannten Effekte über der Flüssigkeit einstellende Aerosol­

konzentration bildet zusammen mit diesen berechneten spezifischen Aktivitäten 

der Aerosolpartikel die Basis zur Ermittlung der Aktivitätsrate, die an den Weiter­

transport der Aerosole in das zugehörige Abgassystem gebunden ist. 

b) Beschreibung des Tritiumaustrages 

Analog zur Vorgehensweise bei der Bestimmung des HTO-Austrages bei der 

Verdunstung einer wäßrigen Lösung bestimmt sich die Tritiumaktivitätsaustrags-

) rate A (H 3) beim Verdampfen zu 

. 
A (H 3) = 

mit den Bezeichnungen 

M • AS (H 3) 
V 

M 
V 

Austretender Dampfstrom kg/h 

(12) 

AS (H 3): Spezifische Tritiumaktivität der Flüssigkeit 

Perlluft 

Ci/kg. 

) Im Rahmen verschiedener Anwendungen wie etwa Homogenisieren und Denitrieren 

werden wäßrige radioaktive Lösungen mit Perlluft durchspült. Die in der Flüssig­

keit aufsteigenden Perlluftblasen setzen dabei an der Oberfläche durch Zerplatzen 

Aerosole frei. Zur quantitativen Abschätzung dieses Aerosol- und des damit 

verbundenen Aktivitätsaustrages können ähnliche Überlegungen wie beim Verdun­

sten und Verdampfen angestellt werden. 

Der Durchmesser einer einzelnen Perlluftblase innerhalb der Flüssigkeit errechnet 

sich näherungsweise nach /ll/ über die Beziehung 

= ~ _(_Q_F_L_

6 

_-·-:--G-)-. -g 
(13) 
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mit den Bezeichnungen 

dB Blasendurchmesser m 

0 Oberflächenspannung N/m 

s> FL Dichte der die Blase umgebenden Flüssigkeit kg/m 3 

)'G Dichte des Gases der Blase kg/m3 

g Erdbeschleunigung 2 m/s • 

Die Gleichung (13) gilt, falls Auftriebs- und Widerstandskraft der Blase im ) 

Gleichgewicht stehen. Die Gasdichte rs G ist dabei im allgemeinen gegenüber der 

Flüssigkeitsdichte zu vernachlässigen. Im Falle einer wäßrigen Lösung setzt eine 

einzelne Perlluftblase beim Zerplatzen an der Flüssigkeitsoberfläche die gleiche 

Aerosolmenge frei wie eine Siedeblase gleicher Größe beim Blasensieden (siehe 

Anhang II). 

Experimentelle Daten zum Aerosolaustrag aus Flüssigkeitsoberflächen infolge 

Blasenzerplatzen sind in Tabelle l für Wasser aufgeführt. 

Im Rahmen des entwickelten Modells zum Aerosolaustrag infolge Blasensieden 

läßt sich zu jeder Blase mit festem Durchmesser dB das mi~tlere Eigenvolumen V p 

der beim Blasenzerfall entstehenden Mikrotropfen ermitteln (siehe Anhang II, III). 

Blasen-
durch-
messer 

dB [ mrrj 

5,3 

4,65 

4,10 

3,60 

3,11 

Tabelle 1 

Zahl der Mikro- häufigster Durch-
tropfen pro messer der Mikro-
Blasenplatzen tropfen 

n d [mni p 

12 22 . 10-3 

5 25 . 10-3 

3,3 34 . 10-3 

2 45 . 10-3 

1,5 58 10-3 

Experimentelle Ergebnisse über 

Mikrotropfen aus /3/ 

) 
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Der aus Gleichung (13) zu errechnende Blasendurchmesser d
8 

liefert daher zu­

sammen mit der Zuordnung 

V = 
p 04) 

die Basis zur Bestimmung des Aerosolaustrags beim Zerplatzen von Perlluftblasen 

an den Oberflächen wäßriger Lösungen. 

Für die Periluftblasenbildungsfrequenz innerhalb der Flüssigkeit gilt die Beziehung 

f = 

) mit den Bezeichnungen 

f 

. 

Blasenbildungsfrequenz 

Volumeneintrittsstrom der Perlluft 
in die Flüssigkeit 

Volumen einer einzelnen Perlluftblase 

(15) 

m
3/h 

3 
m • 

Die Größe V L ist dabei durch die jeweils vorliegenden Betriebsbedingungen der 

betreffenden Lageranordnung gegeben (siehe auch Kap. 4). 

Für die Volumenaustragsrate der Aerosole V pt folgt damit 

= (16), 

wobei sich die Größen VB und V p aus dem Durchmesser d8 der aufsteigenden 

Gasblasen ergeben. . 
Für die zugehörige Aktivitätsaustragsrate A (AE) (vergl. auch GI. (11)) resultiert 

damit der Zusammenhang 

. . 
A (AE) = V pt • AS · ) FL (17), 

wobei AS und <? FL die spezifische Aktivität bzw. die Dichte der Lösung bedeuten. 
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Analog zu den Beziehungen (8) und (11) setzt die Gleichung (17) gleiche spezifi­

sche Aktivitäten von Flüssigkeit und Aerosoltropfen voraus. 

Die für die hier angestellten Betrachtungen relevante Größe V ist gemäß 
pt 

GI. (16) als Funktion des Perlluftvolumeneintrittsstroms in Abb. 3 aufgetragen. 

Die beiden Kurven beziehen sich exemplarisch auf Wasser bzw. eine etwa 

5 molare salpetersaure wäßrige Lösung bei 5 □ 0c. Das Verfahren zur Ermittlung 

der entsprechenden Werte für den Kurvenanstieg 

schrieben. 

V 
_E.._ ist in Anhang II be­
V B 

Danach ist dieses Verhältnis für reines Wasser stets größer als im Fall einer 

wäßrigen Lösung. 

Dieser Sachverhalt ist in bezug auf eine Aussage zur Genauigkeit des nach der 

Gleichung (16) zu berechnenden Aerosolaustragsvolumens V pt von Bedeutung: 

Nach Anhang II basiert die Bestimmung des in die Beziehung (16) eingehenden 

Aerosoleigenvolumens V auf den ohne Fehler angegebenen Meßwerten der Ta-
p . 

belle l aus /3/. Für die Größe V pt können daher keine Genauigkeitsangaben 

gemacht werden. Im Rahmen des hier beschriebenen Modells erscheint es somit 

sinnvoll, zur quantitativen Erfassung des Aerosolaustrags aus wäßrigen Lösungen 

infolge Perlluft stets die für reines Wasser gültige Kurve a) aus Abb. 3 zu 

verwenden. 

Es sei der Deutlichkeit halber betont, daß das hier präsentierte Modell nur den 

Aerosolaustrag aus den Oberflächen von mit Perlluft durchgespülten wäßrigen Lö­

sungen behandelt. Auf Rückhaltungen beim Weitertransport der Aerosole in das 

betreffende Abgassystem wird nicht eingegangen. Um diesbezüglich Aussagen zu 

machen, ist die sich an der Flüssigkeitsoberfläche einstellende Aerosolkonzentra­

tion aus dem nach dem Modell errechneten Aerosolmassenstrom und dem jeweili­

gen Perlluftvolumenstrom zu ermitteln. Anschließend ist ein Vergleich mit der 

sich über der Flüssigkeit einstellenden maximal möglichen Aerosolkonzentration 

durchzuführen (siehe /10/). 

) 

) 



'-...,, 

Vpt[10-3m3/h] 

1,2 

1,0 

bl 
0,8 

0,6 

0,4 

0,2 

~--,-----r---,-----,------r-----r----.---.,.---,------,--'P' V [m3 /h J 
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 

ffZ..~ 
r:uctEr.1 
~J/ 

Ae1 usolvolumenaustragsrate Vpt als Funktion des Perlluftvolurneneintrittsstroms 'i/L 
a) Wasser I Abb. 3 
b) 5 molare wässrige [HN03 ] - Lösung 

1-' 
-._J 
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Gasbildung 

Neben dem Aktivitätsaustrag durch Tritium in Form von HTO, der bereits in den 

vorangehenden Abschnitten zum Verdunsten und Verdampfen behandelt wurde, 

können aüs radioaktiven wäßrigen Lösungen je nach Inventar weitere gasförmige 

Aktivitätsträger austreten, wie beispielsweise Krypton, Jod- oder Ruthenverbin­

dungen. 

a) Austrag von Jod-Gas 

Spaltjod wird bereits beim Auflöseprozeß ausgedienter Brennelemente nahezu ) 

v_ollständig durch eine destillative Behandlung als Gas aus der Brennstofflösung 

ausgetrieben /5/. In den weiterführenden Prozeßströmen treten nur noch geringe 

Restjodmengen in Form nichtflüchtiger Verbindungen auf /5/, /6/. Aus diesem 

Grunde wird ein Jod-Gas-Quelleffekt im Rahmen des vorliegenden Berichts nicht 

näher betrachtet. 

b) Austrag von Ruthen 

Nach /12/ wird aus ruthenhaltigen salpetersauren Lösungen gasförmiges Ruthen 

im wesentlichen als RuO
4 

ausgetragen. Beim Verdampfen einer gegebenen Flüs­

sigkeitsmenge wird dabei von der ursprünglich enthaltenen Ru-Menge ein Bruch­

teil FG, der von der jeweili_gen Molarität der Salpetersäure abhängt, in die 

Gasphase überführt. Für Molaritäten unterhalb von 5 M gilt FG < 10- 3 (sie­

he /12/). 

Der durch gasförmiges Ruthen-Tetroxid bewirkte Aktivitätsaustrag aus ruthen­

haltigen salpetersauren radioaktiven wäßrigen Lösungen wird somit beschrieben 

durch 

= 

mit den Bezeichnungen 

FG · M 
V 

Aktivitätsaustrag pro Zeiteinheit 
durch gasförmiges RuO 

4 

(19) 

Ci/h 

l 
I , 
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Flüssigkei tsmassenaustrag 
infolge Verdampfung 

Jeweilige spezifische Aktivität 
des Ruthens in Lösung 

kg/h 

Ci/kg . 

Eine entsprechende Gleichung gilt für den Verdunstungsvorgang. Da reines 

RuO
4 

nach /13/ eine Flüssigkeit mit einem Siedepunkt bei ll□0c darsteEt und 

damit einen etwas geringeren Dampfdruck als Wasser besitzt, wird der Zahlenwert 

des Bruchteils FG für den Fall des Verdunstens kleiner oder gleich dem ents1J:-e­

chenden Wert beim Verdampfen sein. 

Für die Verdunstungsbruchteile liegen jedoch keine Meßdaten vor. Aus diesem 

Grunde sollten für den Prozeß des Verdunstens zur konservativen, quantitativen 

Erfassung des Aktivitätsaustrags infolge RuO 
4 

-Gas-Bildung die für das Sieden 

gewonnenen Daten aus /12/ verwendet werden. 

Für nichtsalpetersaure ruthenhaltige wäßrige radioaktive Lösungen, aus de!li::n 

Ruthen in Form gasförmiger Verbindungen ausgetragen wird, ist zur Ermittlung 

des entsprechenden Aktivitätsaustrages eine Gleichung analog zu der Bezie­

hung (19) anzusetzen. Die zugehörigen Bruchteile FG sind dabei je nach Flüssig­

keitsinhalt separat zu bestimmen. 

c) Austrag von Krypton 

Im folgenden wird vorausgesetzt, daß Krypton in einer wäßrigen Flüssigk2it 

vorliege. Auf die Bedingungen, unter denen Krypton in die Flüssigkeit übertretsn 

könnte, wird nicht näher eingegangen. 

Die im Gleichgewicht in der Flüssigkeit enthaltene Menge an Krypton ist dann 

gegeben durch das Henry'sche Gesetz: 

H(T) = 
(20) 



mit 

K -
Kr 

und berechnet sich zu 

MKr 
l< Kr 

= 1.-x Kr 

= 
( H(T) 

PKr 
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Partialdruck der Komponente 
Krypton in der G;,.sphase 

Molfraktion der Komponente 
Krypton in der rlüssigkeit 

l{) Kr . 
MFI \{) Fl 

- 1 ) . \P Kr 
MFl IP Fl 

lfl . Massenzahl . 

(21) 

Der Austrag von Krypton aus der Flüssigkeit wird bestimmt durch die Krypton­

Konzentrationsdifferenz zwischen Flüssigkeit und umgebender Atmosphäre: 

(22) 

ß . 
Kr. Stoffübergangskoeffizient für Krypton m/h 

2 OF: Oberfläche der Flüssigkeit m 

CFI: Kr-Konzentration in der Flüssigkeit kg/m3 

CU: Kr-Konzentration in umgebender Atmosphäre 3 kg/m • 

Hierbei wird vorausgesetzt, daß in der Flüssigkeit höchstens ein vernachlässii;;car 

geringes Kr-~onzentrationsgefälle besteht. 

Nach /18/ läßt sich der Stoffübergangskoeffizient in Gleichung (22) ermitt2ln 

anhand der Beziehung 

ß 
Kr = " K • (Gr • Sc) x m (23) 

\ 
l 

l 



) 
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Materieile Grashoffzahl 

Sc Schmittzahl 

K und x stehen hier anstelle von Konstanten, die aus Messungen ermittelt werden 

mGssen. Die Temp8raturabhängigkeit von ß Kr ist in den Kennzahlen Gr m und Sc 

enthalten (siehe /18/). 

Mit (20) bis (23) ist der mögliche Massenaustrag von Krypton aus wäßrigen 

Flüssigkeiten prinzipiell erfaßt. 

In den weitaus meisten Fällen ist im Rahmen von Sicherheitsanalysen der 

integrale Kryptonaustrag, z.B. nach Aufheizvorgängen infolge Kühlungsausfall 

etc. Teil ziel der Untersuchungen. Es genügt dann Gleichung (21) als Berech­

nungsgrundlage. 

Es sei noch darauf hingewiesen, daß aufgrund des geringen Dosisfaktors der radio­

aktiven· Kryptonisotope Kr-85 und Kr-85 m und wegen der geringen Löslichkeit 

von Krypton in wäßrigen FICssigkeiten der Beitrag durch Krypton an radiologi­

schen Belastungen verglic:,en mit den Beiträgen der übrigen Nuklide im allgemei­

nen zu vernachlässigen sein wird. 

Im übrigen sind die obigen Beziehungen allgemein auf desorbierende Gase anwend­

bar. Die einzelnen Gase werd.:;n dabei durch verschiedene Zahlenwerte für die 

oben aufgeführten Koeffizienten und Kenndaten erfaßt. 
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3. Entwicklunq cier Quellterme 

'oas vorliegende Kapitel beinhaltet die mathematische Modellierung der Oue!leffekte, 

welche den Massen- und Aktivitätsaustrag an den Oberflächen radioaktiver Flüssig­

keiten auf der Basis der Ausführungen der vorangehenden Kapitel beschreii:.ien. 

Hierzu werdzn für die einzelnen Austragseffekte und deren Kopplung Modelle in Farm 

von Systemt:n algebraischer Gleichungen und gewöhnlicher Differentialgleichungen 

erstellt. Die so erhaltenen Gleichungssysteme werden in Kapitel .=. auf ein Beispiel 

angewandt und numerisch gelöst. 

Unter Verwendung der Ergebnisse von Kap. 2.2 werden die Quellterme, welche die 

Aktivitätsfreisetzung an der Oberfläche einer wäßrigen radioaktiven Lösung be­

schreiben, für die folgenden quasistationären und instationären Prozesse modelliert: 

a) Aufheizen der Flüssigkeit von einer Temperatur T 1 auf eine Temperatur T 
2 

in­

folge Teilausfall des Kühlsystems des betreffenden Lagerbenäiters. 

b) Aufheizen der Flüssigkeit von der Temperatur T 
2 

auf Siedetemper2tur infolge 

Totalausfall des Kühlsystems. 

c) Sieden der Flüssigkeit. 

d) Verdunsten cer Flüssigkeit bei konstanter Temperatur. 

e) Durchspülen der Flüssigkeit bei vorgegebener Temperatur mittels PerUuft. 

Es wird hierzu eine radioaktive Flüssigkeit zugrundege!egt, deren Guellw2rmeleistung 

wesentlich größer als die durch Konvektion und Strahlung pro Zeiteinheit von dem 

zugehörigen Lagerbehälter nach außen abgeführte Wärme ist (vergl. Anhang IV). 

Prozeß a): Aufheizung der Flüssigkeit von einer Te:.1;::e,atur T1 auf eine Tempera­

tur T 
2 

infoli;;e Teilausfall des Kühlsystems. 

Mi': den Bezeichnuns;en 

TA Flüssigkeitsanfangstemper2 ::..:r K 
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Produkt aus Wärmeübergangskoeffizient 
und Wärmeaustauschfläche eines einzelnen 
Behälterkühlstranges (s. Anhang IV) W /K 

CF 

MA 

L 

TM 

Spezifische Wärme der Flüssigkeit J/kg K 

Anfangsmasse der Flüssigkeit 

Quellwärmeleistung der Flüssigkeit 

Mittlere Kühlwas3ertemperatur im 
Kühlstrang (s. Anhang IV) 

und den daraus gebildeten Abkürzungen 

AK 

CK 

K 
= CF· MA 

L + K • TM 
= , AK · CF · tv1A 

ergibt sich für die Flüssigkeitstemperatur in K zur Zeit t 

kg 

w 

K 

(24) bzw. 

(25) 

T (t) = TA • exp (-Ar<· t) + CK • [ 1-exp (-AK · t)J (26). 

Die Gleichungen (24) bis (26), die in Anhang IV hergeleitet werden, 

beschreiben die zeitliche Aufheizung der Flüssigkeit infolge teilweisen 

Kühlstrang aus falls. 

Den Sättigungsdampfdruck der Flüssigkeit zur Zeit t erhält man 

nach /15/ aus der Beziehung 

6 H 1 
PS (t) = PST • exp [ -~ · ( T(t) -

mit 

TST 

PST 

Beliebige Vorgabetemperatur 

Sättigungsdampfdruck der Flüssigkeit 
bei dieser Temperatur · 

(27), 

K 

atm 
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Verdampfungsentha1pie der Flüssigkeit 

Ideale Gaskonstante 

J/kg 

J/Mol K. 

Bezeichnet man mit PG den Gesamtdruck über der Flüssigkeitsober-· 

fläche, so folgt nach /8/ für den Sättigungsfeuchtigkeitsgehalt der Luft 

an der Flüssigkeitsoberfläche zur Zeit t in [ kg Feuchte/ kg Trocl<-en­

luftJ 

xs (t) = 01622 · PS(t) 
PG - PS(t) (28). 

Hieraus ergibt sich der Feuchtigkeitsgehalt der Luft über der Flüssir ) 

keitsoberfläche zur Zeit t, ebenfalls in [ kg Feuchte / kg Trockenluft] , -

zu 

X(t) = [ AC • TC(t) + BC] · XS(t) (29). 

TC(t) bezeichnet die Temperatur zur Zeit t in °c. Die Beziehungen (27) 

bis (29) sowie die in (29) auftretenden Konstanten AC und SC werden in 

Anhang V behandelt. 

Sie gehen in die Bestimmung der zeitlichen Massenabnahme der Flüs­

sigkeit infolge Verdunstung ein gemäß der Gleichung 

M (t) = ß . OF • [ XS (t) - X (t)] 

mit M (t = 0) = MA 

und den Bezeichnungen 

ß Stoffübergangskoeffizient 

OF Fiüssigke:tsoberfläche 

M(t): F~üssigkeitsmasse zur Zeit t 

MA : Anfangsmasse 

(30) 

(31) 

kg 

kg 

) 



) 
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Für den Aerosolaustragsanteil F(t) an der Flüssigkeitsoberfläche infolge 

Verc'unstung zur Zeit t gilt schließlich nach Kap. 2.2 und Anhang I 

F(t) = a • exp [ T(~) J (32). 

Die Aktivitätsänderung der Flüssigk::dt wird durch die nachfolgenden 

Gleichungen für die zeitliche Aktivitätsabnahme infolge Aerosolaus­

trag Ä (AE) (t) bzw. infolge HTO-Dampfabgabe Ä (H 3) (t) an der Flüs­

sH<eitsoberfläche beschrieben. Es gilt 

wobei 

A (t) 

AS (H 3) 

A (AE) (t) 
• A(t) 

= F (t) • M (t) • M(t) 

A (H 3). (t)' = M (t) • AS (H 3) (t) 

Gesamtaktivität der Flüssigkeit 
zur Zeit t 

Spezifische Tritiumaktivität in der 
Flüssigkeit 

(33) bzw. 

(34), 

Ci 

Ci/kg. 

Bezeichnet man die Anfangsaktivität der Flüssigkeit mit AJ, so erhält 

man für die resultierende zeitliche Abnahme der Gesamtaktivität der 

Flüssigkeit 

. . 
A(t) = A(AE)(t) + A(H3)(t) (35) 

mit 

A (t = 0) = AJ (36). 

Die Gleichungen (30) bis (36) folgen direkt aus den in Kapitel 2 

arigestellten Betrachtungen. Sie werden hier zur Ver·,ollständigung der 

Beschreibung angeführt. 
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Aufheizung der Flüssigkeit auf Siedetemperatur infolge Totalausfall des 

Kühlsystems 

In diesem Fall wird angenommen, daß alle vorhandenen Kühlstränge 

ausfallen und die Flüssigkeit sich aufgrund ihrer Wärmequelleistung bis 

zum Sieden aufheizt. Es gelten auch hier die Beziehungen (27) bis (36). 

Die zeitliche Temp~raturentwicklung in der Flüssigkeit wird -wie 

ebenfalls in Anhang IV erläutert- in diesem Fall durch die Gleichung 

T ( t) = TA + AL • t (37) 

mit 

AL = 
L 

CF·MA (38) 

beschrieben. 

Sieden der Flüssigkeit 

Nach den ;'.l.usführungen von Kapitel 2 gilt für die Massenabnahme 

infolge Verdampfung die Beziehung 

= 
L 

QV 
(39), 

wobei QV die Verdampfungsenthalpie in J/kg bedeutet. Die Zeitab­

hängigkeit der Masse wird daher durch 

M (t) = 
. 

MA - M • t 
V 

(40) 

beschrieben. Weiterhin sind auch hier neben Gleichung (31) die Bezie­

hungen (33) - (36) für den Aktivitätsaustrag zu ver 1.venden. Der Zah­

lenwert des Aerosol-Austragsanteils (;..erosolrnassenstrom / Dampf­

massenstrom) in (33) muß im · vorliegenden Fall jedoch gemäß Kap. 2 

durch 

F := 10- 3 (41) 

ersetzt werden. 
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Es sei auch an dieser Stelle noch einmal betont, daß hiermit nur ::er 

Aerosolaustrag an der Oberfläche einer siedende wäßrigen Lösung =>­

faßt wird. So erfolgt nach den P,usführt:ngen von Kap. 2 mit dem 'Nei­

tertr2nsport der Aerosolpartikel von de::- Flüssigkeitscberflikhe bis Zt..;rr. 

Eintritt in das betreffende Abgassystem eine Reduktion der Aerosoikon­

zentration von etwa 1000 mg/m 3 auf ca. 10 mg/m 3 oder weniger, so­

lange die Geschwindigkeiten des .~erosol-Gasgemisches ir.1 Bereich eini­

ger cm/s liegen. 

Verdunsten der Flüssigkeit bei konstanter Temperatur 

Die Massenabnahme infolge Verdunstung ist in diesem Falle durch die 

Temperatur und die dem System aufgeprsgten Randbedingungen fest­

gelegt. Der Aerosolaustragsbruchteil F ist gemäß der Gleichung (32) zu 

berechnen. 

rm übrigen gelten die gleichen Beziehungen, die den Prozeß c) beschrei­

ben. 

Durchs;::ülen c:er Flüssigkeit bei vorr;egebener Temperatur mittels ?er:­

luft 

Hier wird angenommen, daß der ::ietreffence Flüssigkeitstank am Socen 

mit einer Lcchpiatte versehen ist, über di2 Cruckluft eingeblasen 'Nt:-::. 

Die dabei 2ntstehenden Perlluftb!asen ste[:;:en an die FF.Jss1c;;keit3cbe:-­

fläche auf und setzen dort durch Z2,;:il2c::en Aerosole fre[. Die 2e-

schreibur.~ Cieses Prc,zesses erfolgt Cur2~ e1n zu den blst";er Jet:--=.c:h-

teten F"2llen 2n2lcces Gleichuncss·,stem. 
~ ~ , 
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\.-1 it :::en 2ezeic:inunqen 

M Zeitliche Änderung der Flüssigkeitsgesamtmasse kg/h 

MOL: Perlluftmassenst::-om kg/h 

OFI..:: Flüssigkeitsdichte kg/m 3 

OF Flüssigke i tsoberf I äche 
? m-

HA Anfangshöhe aer Flüssigkeit m 

PU Luftaußendruc1< N/m 2 

: Erdbeschleunigung m/s 2 
g 

T Flüssigkeitstemperatur K 

R Ic:eale Gaskonstante J/Moi K 
) 

PS Sättigungsdampfdruck van Wasser 
? 

N/m-

l{)L Maimasse van Luft kg/Mai 

der Flüssigkeitshöhe H 

H = 
M 

... m1„ 

H ( t = 0) = HA ( !, 3) ,- ' 

den Flüssigkeitsdruck am Tankbaden 
) 

PB = PU + 9 FL · g · H l 1, :, 1 ,--/, 

den L~ftdrt..!ck innerhaih einer Per~luft:::ilase 

P = PS - PS 
L 

ur.c :::en P2riluf~·,oiur.-:ensc.:-'.Jm 

VDL = 
ivl · R · T DL 
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Mit Hilfe der Bdrachtungen von Kapitel 2 und den Abkürz•..1::gen 

V 
p 

Aerosoleigenvolumen pro Blasenzerfall 
(s. Kapitel 2) 

Volumen einer Perlluftblase 
(~. Kapitel 2) 

ergibt sich mit GI. (40) für die Aerosolvolumenaustragsrate 

= (47). 

Die nachfolgend aufgeführten Gleichungen resultieren aus Analogiebe­

trachtungen zu den bereits beschriebenen Modellen der Prozesse a), 

b) und c). Es gilt 

mit 

Mpt = .Vpt . 9FL 

(Aerosolmassenaustragsrate), 

M (t = 0) = MA 

(My : Änderung der Flüssigkeitsmasse infolge Verdunstung) 

(48) 

(49) 

(51) 

(Aktivitätsaustragsrate durch Aerosolentstehung infolge Perlluftblasenzerfall), 

= 

(Aktivitätsaustragsrate durch Aerosolaustrag infolge 

Verdunstung, wobei F (T) den vercunstungsbedingten 

Aeroso I austragsanteil angibt), 

(52) 
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A (H 3) = MV · AS (H 3) 

(Aktivitätsaustragsrate durch HTO-Dampfabgabe mit 

der spezifischen Tritium-Aktivität AS (H 3)) 

und schließlich 

A = A (AE)pt + A (AE)V + A (H 3) 

mit 

A (t = 0) = AJ 

(Zeitliche Abnahme der Gesamtaktivität A der 

Flüssigkeit mit der Anfangsaktivität AJ). 

(53) 

(54) 

(55) 

Bei einer vorgegebenen Flüssigkeitstemperatur kann der Aerosalaus­

tragsanteil F (T) nach Anhang I und den Ausführungen van Kapitel 2.2 

bestimmt werden. 
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4. Anwendunqsheispiel 

Di? Anwendung der in den voranstehenden Kapiteln gezeigten Vorgehensweise wird 

beispielhaft anhand eines fiktiven Tanklagers zur Aufnahme einer wäßrigen salpeter­

sauren HAW -Lösung demonstriert. 

4.1 Beschreibung ,jes Beispielsystems 

Das Tanklager zu;:- .il.ufnahme der salpetersauren HAW-Lösung besteht aus einem Tank 

mit einem Füllvolumen von 1000 m3. Er befindet sich innerhalb eines Gebäudes in 

einer separaten Zelle. Eine schematische Darstellung der Anordnung des Tankes in 

) der Lagerzelle ist in Abbildung 4 gezeigt. Die Daten zur Geometrie des Tankes sind in 

Tabelle 2 wiedergegeben. 

'1 
J 

Zur Abfuhr der Zerfallswärme der HAW-Lösung ist der Tank mit einem Kühlsystem 

ausgestattet, wek:hes aus einem Primär- und einem Sekundärkühlkreislauf besteht 

(siehe Abbildung 5, Abbildung 6 ). 

- Primär'.<reislauf 

Das Primärkühlsystem des Tankes ist in drei unvermaschten Strängen angeordnet, 

mit denen der Inhalt auf einer vorgegebenen Lagertemperatur gehalten wird. 

Flüssigkeitshöhe 4,68 m 

Tankhöhe 6,0 m 

Tankdurchmesser 16,5 m 

Flüssigkeitsvolumen 103 m3 

Tabelle 2 Daten zur Geometrie ::es Lagertanks 
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Sekundärkreislauf 

Der Sekundärkreislauf besteht aus drei unvermaschten Strängen, von denen jeder 

je einem Strang des Primärkreislaufs zugeordnet ist. Die Wärmeabfuhr vom 

Primär- zum Sekundärkreislauf erfolgt mittels eines Wärmetauschers. 

Im bestimmungsgemäßen Betrieb wird die anfallende Zerfallswärme über zwei 

Stränge des Kühlsystems abgefül:.t, wobei davon ausgegangen wird, daß sich die 

Temperatur des flüssigen HAW auf 5□ 0c einstellt. Im gestörten Betrieb, der 

dadurch gekennzeichnet ist, daß r.ur ein Kühlstrang zur Verfügung steht, wird die 

Lagerguttemperatur auf 75°C gehalten. Die für die folgenden Betrachtungen 

erforderlichen Daten für die einzelnen Betriebszustände sind in Tabelle 3 zu­

sammengestellt. 

Benennung 

Spülluft 

Pulsatorluft 

Denitrierluft 

HAW-Temperatur 

Wasserdampf-
Strom 

Tabelle 3: 

Gestörter Betrieb '3estimmungsgemäßer Bestimmungsgemäßer 
Betrieb Betrieb 

(ohne Denitrierung) (mit Denitrierung) 

17 Nm3/h 17 Nm 3 /h -
153 Nm3 /h 153 Nm3 /h -

- - 253 Nm3/h 

75°C 5 □0c 5□0c 

83 kg/h 25 kg/h 58 kg/h 

Zusammenstellung der Betriebszustände des fiktiven 
HAW-Tanklagers 

Zur Bestimmung des Aktivitätsaustrages aus der Oberfläche der salpetersauren 

HA\V-Lösung wird für das fiktive Tanklager das Aktivitätsinventar des Tanklagers 

für flüssige, hoc!"laktive Abfälle des Entsorgungszentrunis NEZ zugrundegelegt. 

Die entsprechenden spezifischen inventare sind nach /23/ in Tabelle 4 zusam­

mengefaßt. 



Apparat Medium Spaltstoffgehalt 
Inhalt Bez eich- Wärme- u Pu 

nung leistung 
3 

W/m 
3 3 

kg/m 
3 

rn kg/m 

1000 HAW 6000 4,5 0,085 

Tohelle 4 Inventar des fiktiven Tanklagers 

gesamt 

Bq/m 
3 

L1,6xl0 16 

spez. ß -Aktivität spez. Aktivität 
Cs-137 Cs-134 Sr-90 H-3 J-129 

Bq/m 
3 

ßq/m 
3 

Bq/m 
3 

Bq/m 
3 

Bq/m 
3 

9,25xl0 15 9,25xl015 6,66xl015 6,66xl012 
3,7xl0 6 

,____,, 

\.,,j 

°' 
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4.2 Bestimmung des instationären Massen- und Aktivitätsaustrages 

Im vorliegenden Abschnitt werden für den Inhalt des fiktiven Tanklagers die dyna­

mischen Massen- und Aktivitätsausträge während der störfallbedingten Aufheizung 

der Tankflüssigkeit ermittelt. 

Eine derartige Aufheizung resultiert nach Kapitel 4~1 aufg:-und teilweisen oder voll­

ständigen Ausfalls der Kühlstränge: 

Bei Ausfall eines Kühlstranges erfolgt ein Temperaturanstieg von 50°C auf 75°c. 

) Der Totalausfall beider Kühlstränge hat zur Folge, daß es zum Sieden des Tankinhalts 

kommt, da die durch Konvektion und Strahlung nach außen abgeführte Wärme im 

Vergleich zur Nachzerfallswärme zu vernachlässigen ist (siehe Anhang IV). 

Die diese Aufheizprozesse beschreibenden Gleichungen sind in Kapitel 3.2 zusammen­

gestellt. Sie wurden für das Tanklager mit den Daten der Tabellen 5 und 6 mit Hilfe 

des Simulationsprogrammsystems ACSL /14/ numerisch gelöst. Als Ergebnis dieser 

Rechnungen sind de, zeitliche Verlauf der Temperatl..!rveränderung sowie der Massen­

und Aktivitätsfreisetzung in den Abbildungen 7 bis 10 bzw. 11 bis 14 1.viedergegeben. 

Der lineare Temperaturverlauf in Abbildung 11 ist darauf zurückzuführen, daß die 

Aufheizung der Tankflüssigkeit in diesem Falle nach den obigen Ausführungen im 

wesentlichen durch die konstante Quellwärmeleistung erfolgt (siehe auch Anhang IV). 

4.3 Bestimmuna des quasistationären Massen- und .~ktivitätsaustrages - -

Analog zu den vorangehenden Betrachtungen lassen sich für den Inhalt des fiktiven 

Tanklagers die c;uasistationären Massen- und Aktivitätsausträge infolge der Quell­

effekte 

Sieden 

Vercunsten bei konstanter Temperatur 

Durchspülen der Flüssigkeit bei vorgegebener Temperatur mit Perlluft 

berechnen. 
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Die Berechnur.c; rfolgt dabei durch numerische Integration der die einzelnen Quell­

effekte beschreibenden zugehörigen Gleichungssysteme (siehe Kapitel 3.2). 

Für den Fall des Siedens wurden die entsprechenden Gleichungen beispielhaft auf das-­

Tanklager angewandt und mit den Daten der Tabelle 7 gelöst. Als Ergebnis ist der 

zeitliche Verlauf der Massen- und Aktivitätsfreisetzung durch Aerosol- bzw. HTO­

Dampfaustrag in den Abbildungen 15 bis 17 graphisch dargestellt. 

Da der Massenverlust der Flüssigkeit pro Zeiteinheit während des Siedens nach 

Gleichung 10 (siehe Kaoltel 2.2) konstant ist, ist der lineare Verlauf der Kurven n den 

Abbildungen 15 und i.7 evident. Lediglich der durch Aerosole induzierte Aktivitäts­

austrag erfolgt wegen der sich ändernden spezifischen Aktivität nach Gleichung 33 

(siehe Kapitel 3) zeitlich nicht linear. 

) 
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Tabelle 5: 
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323 K (nach Tabelle 3) 

6,17.10 8 J/h K (nach Anhang IV) 

4,2 • 10 3 
J/kg K (nach /9/) 

1,2 . 10
6 kg (nach Tabelle 2 und /19/) 

2,16 • 10
10 J/h (nach Tabelle 4) 

313, K (nach Anhang IV) 

0,012 atm (nach /15/) 

43,5 • 10 3 J/Mol (nach /9/) 

8,3 J/Mol K (nach /15/) 

283 K (nach /15/) 

1,0 atm (Festlegung) 

5,6 • 10 
-4 (oCfl (nach Anhang V) 

0,919 (nach Anhang V) 

25,0 kg/m 2h (nach /8/) und Kapitel 2.2) 

213,85 m2 (nach Tabelle 2) 

7,0 . 10 5 (nach Anhang I) 

-8,9 • 10 
3 K (nach Anhang I) 

0,23 Ci/kg (nach Tabelle 4) 

1,24 . 109 Ci (nach Tabelle 4) 

Daten zur Ermittlung der zeitlichen Temperaturänderung 
sowie des i'11assen- und Aktivitätsaustrags aus dem Tank­
lager bei 1~usfall eines Kühlstrangs 
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Tabe!Ie 6: 
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348 K (nach Tabelle 3) 

4,2 • 10 3 J/kg K (nach /9/) 

1,2. 10 6 kg (nach Tabelle 2 und /19/J 

2,16 • 1010 J/h (nach Tabelle 4) 

0,012 atm (nach /15/) 

43,5 . 10 
3 J/Mol (nach /9/) 

8,3 J/Mol K (nach /15/) 

283 K (nach /15/) 

1;0 atm (Festlegung) 

1,25 • 10 
-3 (OCfl (nach Anhang V) 

0,867 (nach Anhang V) 

? 
(nach /8/) und Kapitel 2.2) 25,0 kg/m-h 

213,85 
2 (nach Tabelle 2) m 

7,0 • 10 
3 (nach Anhang I) 

-8,9 . 10 
3 K (nach Anhang I) 

0,23 Ci/kg (nach Tabelle 4) 

1,24 • 10 9 Ci (nach Tabelle 4) 

Daten zur Ermittlung der zeitlichen Temperaturänderung 
sowie des Massen- und Aktivitätsaustrags aus dem Tank­
lager bei Ausfall beider Kühlstränge 

) 
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2,16 • 1010 J/h (nach Tabelle 4-) 

2255 kJ/kg (nach /9/) 

1,2 • 10 
6 

kg (nach Tabellen 2 und /19/) 

1,24 • 10 9 
Ci (nach Tabelle 4) 

0,23 Ci/kg (nach Tabelle 4-) 

Daten zur Ermittlung des Massen- und Aktivitätsaustrages aus 

dem Tanklager für den Fall des Siedens 

In der Abbildung 16 ist diese Nichtlinearität nur schwach ausgeprägt, da sich die 

spezifische Aktivität in dem dort angegebenen Zeitraum während des Verdampfens nur 

geringfügig ändert. 

Die Gleichungen, die den Massen- und Aktivitätsaustrag aus Flüssigkeiten infolge 

Verdunsten und Zerplatzen von Pedluftblasen bei vorgegebener Tempe!'atur beschrei­

ben (vergl. Kapitel 3.2), liefern bei Anwendung auf das Tanklager im bestimmungsge­

mäßen und gestörten Betrieb (siehe Tabelle 3) quaiitativ ähnliche Ergebnisse wie für 

das Sieden. Wegen der zeitlich konstanten Wasserdampfströme (siehe Tabelle 3) er­

folgt der Massenverlust und Aktivitätsaustrag durch Tritium in Fcrm von HTO auch in 

· diesem Fall linear mit der Zeit. Die durch Aerosolbildung induzierte Aktivitätsabgabe 

weist hingegen nach den Gleichungen 33 und 52 (siehe Kapitel 3) eine zeitliche Nicht­

linearität auf, die sich analog zur obigen Betrachtung um so deutlicher bemerkbar 

macht, je stärker sich die spezifische Aktivität der Flüssigkeit mit der Zeit ändert. 

Abschließend sei darauf hingewiesen, daß nach den Ausführungen des Kapitels 2 die 

hier gewonnenen Ergebnisse die reinen Quelleffekte an der Oberfläche des Inhalts des 

fiktiven Tanklagers beschreiben. Zur quantitativen Erfassung des Aktivitätstransports 

von der Flüssigkeitsoberfläche bis zum E_intritt in das Abgassystem des fiktiven Tank­

lagers sind weitere Effekte zu berücksichtigen wie beispielweise Wasserdampfkonden­

sation an den Tankwänden, durch Keimkondensation tedingtes Aerosolwachstum sowie 

das Ausregnen größerer Aerosolpartikel. 
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5. Diskussion 

Mit den in der vorliegenden Arbeit entwickelten Modellen wurden mathematische 

Werkzeuge erarbeitet, welche die Möglichkeit bieten, die durch Aerosolaustrag und 

HTO-Dampf induzierte Aktivitätsfreisetzung aus radioaktiven Flüssigkeiten quantita­

tiv zu beschreiben. Bei den dabei zugrundegelegten Vorgängen handelt es sic.:h um die 

Proze!.1s13 Verdunsten, Verdampfen und Zerplatzen von Perlluftblasen. Es sei betort, 

daß die Modelle für die genannten Prozesse nur die reinen Quelleffekte an der Ober­

fläche der betreffenden Flüssigkeit beschreiben. Daneben sind jedoch auch Rückhal­

temeci1c:1.i1ismen, wie beispielweise Keimkondensation an Aerosolen oder das Ausreg­

nen größerer Aerosolpartikel, wesentlich, die mit dem Weitertransport der i\ktivi­

tätsträger von der Flüssigkeitsoberfläche bis zum Eintritt in das zugehörige Abgas­

system verknüpft sind. So kann es beispielweise im Falle des Siedens einer wäßrigen 

Flüssigkeit durch derartige Mechanismen nach den Ausführungen von Kapitel 2 zu 

einer Reduktion der Aerosolkonzentration um einen Faktor von ca. 102 
kommen. Der 

Schwe·:p:..;nkt der Modellierung lag auf der Beschreibung der Aerosolentstehung an 

Flüssigkeitsoberflächen. Im Rahmen der dazu angestellten Betrachtungen wurden 

zwei wesentliche Voraussetzungen getroffen: 

Vl Die zu untersuchenden Flüssigkeiten verhalten sich wie wäßrige Lösungen 

V2 Die spezifischen Aktivitäten der Aerosoltröpfchen und der Flüssigkeit stimmen 

überein. 

) Gemäß Kapitel 1 ist der in der Voraussetzung. Vl auftretende Terminus \;wäßrige 

Lösung" dabei als eine Kurzbezeichnung für verdünnte wäßrige Lösungen auf~ufas­

sen, deren Oberflächenspannung sich nicht wesentlich van der des Wassers ( ;:.10 %) 

unterscheidet. 

Die auf dieser Annahme basierenden und in Kapitel 2 zusammengestellter: Jrund­

legenden Gleichungen zur Aerosolfreisetzung an Flüssigkeitsoberflächen wurden in 

Kapitel 4 für die mathematische Modellierung des Aktivitätsaustrags aus einer 

wäßrigen salpetersauren HAW-Läsung beispielhaft verwendet. 
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Hochaktive, aus der Wiederaufarbeitung stammende salpetersaure Flüssigkeiten ra­

dioaktiven Abfalls sieden nach /20/ bei etwa 1 □7°C. Es beste_ht also nur erne geringe 

Abweichung vom Siedepunkt reinen Wassers, so daß aus physikalisch-chemischer Sicht 

eine schwachkom:entrierte Lösung vorliegt und die Annahme Vl im obigen Sinne da­

her gerechtfertigt ist. 

Eine experimentelle Überprüfung der hier erstellten Modelle zum Aerosolaustrag an 

reell vorliegenden HAW-Lösungen ist jedoch emi:fehlenswert, um den Einfluß von 

Parametern zu ermitteln, die ein ·Abweichen des Verhaltens der betrachteten Flüssig­

keit von dem einer wäßrigen Lösung kennzeichren. So bestehen nach /21/Hinweise 

dafür,- daß bereits geringe Mengen an TBP-Verunreinigung in HAW-Simulaten zu be­

trächtlichen Änderungen der Oberflächenspannung und der ·Aerosolaustragsraten füh­

ren. Derartige Flüssigkeiten würden daher bezüglich des Aerosolaustrags mit den in 

diesem Bericht entwick~Tteri Mo·dellen nicht mehr erfaßt werden. 

Es ist ungeklärt, inwieweit die Annahme V2 auf flüssige hochaktive Ab!älle zutrifft. 

Diese Voraussetzung wurde im Sinne einer "P-.c-ho::-8etrachtung11 getroffen, da zur 

Zeit keine systematischen Informationen über mögiiche Unterschiede der spezifischen 

Aktivitäten bestimmter Isotope in radioaktive:, Flüssig!-:eic.en und dar:rns entstan­

denen Aerosoltrapfen vorliegen. 

Einerseits liegen nach experimentellen Orientierungsversuchen an HA 'N-Simulaten 

/21/ Indizi~n darüber vor, daß die Voraussetzung V2 keine Allgemeingültigkeit be­

sitzt. Ähnliche amerikanische Untersuchungen /22/ scheinen den physikalischen Inhalt 

von V2 andererseits wiederum zu·bestätigen. 

Die mathematische tvlodellierung des Aktivitätsaustrags aus einem fiktiven Tanklager 

zur Aufnahme einer wäßrigen salpetersauren HAW-Lösung wurde in Kapitel 3 für 

verschiedene quasistationäre und instationäre Prozesse durchgeführt. Die für die dort 

untersuchten Prozesse a, b, d und e (vergl. Kapitel 3) zu disk:..;tierenden wesentlichen 

Punkte bezüglich des Gültigkeitsbereichs der dort eingehenden Annahmen sind bereits 

durch die obigen .L\usführungen dieses Kapitels abgedeckt (siehe auch Anhang I bis V). 

Es sind jedoch noch einige Bemerkungen zu;- Modellierung des Aktivitätsaustrags beim 

Sieden (Prozess c) erforderlich. 

) 
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Zur Beschreibung des Siedevorgangs wurde als Verdampfungswärme ein fester Zahlen-· 

wert, nämlich der von Wasser (vergl. Kapitel 4) angesetzt. B.eim Sieden der Flüssig­

keit wird sich jedoch im Tank ein erhöhter Druck aufbauen, wodurch der Siedepunkt 

zu höheren Temperaturen hin_ verschoben wird. Mit steigender Temperatur nimmt 

wiederum die Verdampfungswärme von Wasser ab /9/. Nach Formel (10) aus Kapitel 2 

erfolgt damit ein Anstieg des zeitlichen Massenaustrags aus der Flüssigkeit. Da die 

Verdampfungswärme von Wasser nach /9/ mit steigendem Druck sehr langsam ab­

nimmt, wird die Erhöhung des W.1sserdampfmassenstroms nur sehr gering sein. De:­

hier eingeschlagene Weg zur quantitativen Erfassung des Aktivitätsaustrags aus sie­

denden, hochaktiven, wäßrigen Lösungen ist somit gerechtfertigt. 

Abschließend sei darauf hingewiesen, daß der Austrag radioaktiven Materials aus 

) nicht wäßrigen Flüssigkeiten nicht in einfacher Weise durch Übertragung der vorge­

stellten Modelle auf die geänderten Randbedingungen beschrieben werden kann, da 

z. B. bei organischen Flüssigkeiten der Einfluß von Molekülkettenbildung und deren 

Polarisation zu völlig anderen Verhältnissen im Grenzschichtbereich als bei wäßrigen 

Lösungen führt. 

) 



ANHANG I 



\ 
/ 

- 57 -

Analytische Beschreibung des 

Aerosolaustrags aus verdunstenden 

wäßrigen Lösungen 
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) l. Zusammen fassuna 

Bei cfer Durchführung von Sicherheitsanalysen werden möglichst realitätsnane t.rgeb­

nisse zur Aktivitätsfreisetzung angestrebt. Hierunter fallen auch die Fre~setzungs­

mengen, die bei der Verdunstung aus den Oberflächen radioaktiver Flüssigkeiten in 

Form von Aerosolen ausgetragen werden. 

Zur Ermittlung derartiger Ströme wurde aufgrund theoretischer Überlegungen ein 

analytisches Modell entwickelt, welches den Aerosolaustrag für verdunstende wäßrige 

Lösungen➔ temperaturabhängig beschreibt. Demnach werden Aerosole aus einer gege­

benen verdunstenden Menge entsprechend einem Anteil F freigesetzt, der mif anstei­

gender Flüssigkeitstemperatur T exponentiell zunimmt. 

Die diese Exponentialfunktion kennzeichnenden Parameter wurden für verschiedene 

Flüssigkeiten durch Anpassung an von Mishima et al. durchgeführte Aerosolaustrags­

messungen an wäßrigen Pu-Nitratlösungen /1/ ermittelt. 

Die grundlegende Idee des hier erstellten Modells besteht in der Annahme, daß Aero­

sole bereits als "Makromoleküie" strukturiert im Inneren der betreffenden Flüssigl<e~t 

vorliegen und s~ch beim Verdunsten an der Oberfläche wie ein ideales Gas verhalten. 

Im Hinblick auf die praktische Relevanz der angestellten Überlegungen ist festzustel­

len, daß das hier entwickelte Aerosolfreisetzungsmodell erstmalig die Möglichkeit 

bietet, den Aerosolaustrag bei der Verdunstung wäßriger Lösungen für verschiedene 

Temperaturen auf analytischem Weg quantitativ zu erfassen. 

Von besonderer Bedeutung ist dieser Sachverhalt im Rahmen störfalldynamischer Be­

trachtungen für die Aufheizung wäßri"ger radioaktiver Lösungen. Die durch eine sol­

che Aufheizung induzierte zeitliche Änderung der Aktivitätsfreisetzung infolge Aero­

solaustrag kann mit dem hier gewonnenen Modell beschrieben werden. 

•) Der Terminus "wäßrige Lösung" umfaßt in diesem Anhang sowohl verdünnte als 

auch konzentrierte wäßrige !_ösungen. Hingegen werden im Haupttext nach der 

Fußnote von Seite 1 nur verdünnte wäßrige Lösungen betrachtet. 
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2. Einleitung 

Im. Rahmen von Störfall- und Sicherheitsanalysen tritt häufig das Problem auf, dh.: 

durch Aerosolaustrag induzierte Aktivitätsfreisetzung aus radioaktiven wäßrigen 

Lösungen beim Verdunsten bzw. Verdampfen zu ermitteln. 

Zur quantitativen Beschreibung dieses Aktivitätsaustrags aus siedenden radioaktiven 

Flüssigkeiten wurce bisher auf Aerosolaustragsmessungen von Mishima et al. an 

wäßrigen Pu-Nitratlösungen zurückgegriffen /1/. Danach werden bei ausgebildetem 

Blasensieden dieser Lösungen Aerosole mit einem Bruchteil der Größenordnung l□- 3 

freigesetzt. Aufgrund von Überlegungen zür Aerosolentstehung beim Zerfall van Sie­

deblasen wurde gezeigt, daß der Austragsanteil F = 10-3 allgemein zur Abschätzung 

des Aerosolaustrags aus verdampfenden anorganischen verdünnten wäßrigen Lösungen 

verwendet werden kann (siehe Anhang ~' III). 

Es ist jedoch ungeklärt, wie die Aerosolfreisetzung aus verdunstenden wäßrigen 

Lösungen für eine !:::131iebig vorgegebene Temperatur quantitativ zu erfassen ist. 

In der vorliegenden Arbeit wird auf der Basis physik.alischer Uberlegungen ein Aero­

solfreisetzungsmodell vorgestellt, welches einen müglichen Lösungsweg für das ge­

nannte Problem aufzeigt. 

Demnach kommt es beim Verdunsten wäßriger Lösungen zu einem Aerosolaustrag, der-. 

durch einen mit der Temperatur exponentiell zunehmenden Austragsanteil beschrie­

ben wird. 

Die in diese Exp ... , ,entialfunktion eingehenden Parameter werden zur konkreten An­

wendung des Modells durch Anpassung an weitere von Mishima et al. für verschiedene 

diskrete Temperaturen durchgeführte Aercsolaustragsmessungen an wäßrigen Pu-Ni­

tratlösungen /1/ ermittelt. 

Wie weiter unten gezeigt wird, kann diese Anpassung aufgru[id der Konzeption des 

Modells für verschiedene wRGrige Lösungen, d. h. stoffabhängig durchgE:führt werden, 

was für die Anwendung der hier angesteaten theoretischer. Betrachtungen von Bedeu­

tung ist. 

) 
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3. Grundlagen 

Die grundlegende mathematische Beziehung für das hier erstellte Aerosolaustrags­

modell ist durch eine ~enäherte Clausius-Clapeyron-Gleichung gegeben. Danach be­

steht zwischen dem Sättigungsdampfdruck PS und der Tempe~·atur T einer reinen 

Flüssigkeit die Beziehung 

(11) 

mit den Bezeichnungen 

PST 

ßH 
R 

. . 

. . 

. . 

3ättigungsdampfdruck bei einer festen Temperatur TST 

Verdamp fungsen thalp ie 

Ideale Gaskonstante , 

wobei die Annahmen zugrundeliegen, daß sich der Flüssigkeitsdampf wie ein ideales 

Gas verhält und die Verdampfungsenthalpie ßH tempe-rsturunabhängig ist /15/. 

Bei der praktischen Anwendung des Modells auf reines Wasser und verschiedene 

wäßrige Lösungen wird ausgenutzt, daß der Siedepunkt einer Lösung TL sich von der 

Siedetemperatur T W von Wasser gemäß /15/ 

(I 2) 

unterscheidet, wobei XMG den Molenbruch der gelösten Substanz angibt. Die Anwen­

dung von Gleichung (I 2) setzt voraus, daß XMG« 1 und somit eine verdünnte wäßrige 

Lösung vorliegt. 

Zur zahlenmäßigen Ermittlung der Modellparameter werden von Mishima et al. durch­

geführte Aerosolaustragsmessungen an wäßrigen verdunstenden Pu-Nitratlösungen /1/ 

verwendet. 

Diese Daten sind in Tabelle I 1 wiedergegeben: 

Die oben angegebenen Messungen erfolgten bei verschiedenen Flüssigkeitstempera­

turen T sowie unterschiedlichen Luftströmgeschwindigkeiten v an der Flüssigkeits-
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oberfläche. Die dritte Spalte der Tabelle reprä!"entiert den im Kondensat vorhandenen 

massenmäßigen Pu-Bruchteil-lfl. 

Der ninter dem Kühler gemessene, in Form von Aerosolen vorliegende Pu-Anteil, ist 

in der vierten Spalte wiedergegeben. 

Der dem Verdunstungsprozeß zuzuordnende totale Aerosolaustragsanteil resultiert als 

Summe der genannten Anteile und ist in der letzten Spalte unter der Bezeichnung F 

aufgeführt. 

Diese Austragsanteile F bilden die Basis zur Bestimmung der Modellparameter. 

*) Bei der Versuchsdurchführung wurde d~r Lösungsmitteldampf in einem nachge­

schalteten Kühler auskondensiert. 

) 
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Experiment. 

Nr. 

Nl 

N2 

NJ 

N4 

N5 

N6 

N7 

NO 

N9 

Tabelle I 1 

-'"--' ·-

-
Temperatur Luftgeschwin- Pu-Anteil Im Anteil der Pu-Aerosole 

dlgkelt Kordensat . hinter KUhler . 
TC {°C) v {cm/s· ·•) FI< FA 

Umgebungstemp. 10 O 7 • 10-5 . , < lQ-9 
,· 

• 10-10 < 10-8 75 10 „ 9,5 

100 10 1,7 •. 10-8 1 , 10-5 .. 

Umgebungstemp. 50 · 4,9 .. io-9 2,5 •. 10-9 

100 50 lA •\ 10-6 J • 1 1ci-5 . 
90 50 5,4 , 10-8 5,3 •. 10-7 

Umgebungstemp. 100 7,5 • 10-10 <2 .... 10-10 

50 100 9,11 • 10-0 1,3 •. 10-7, 
. 90 100 9,ll , 10-1 5,7 • 10-1 

Aerosolfrelsetzung aus verdunstenden wäßrl1Jen Pu-(N03)4-Lösungen (aus /1/ entnommen) 

Experimente N 1 und N 2 wurden mit 0,06 l<g Pu in Lösung durchgeführt 

Experimente N 3 bis N 9 wurden mit 0,72 n Pu In Lösung durchgeführt 

P u-Austragsantell 

F 

0,5 • 10-5 

< 1,1 .,. 10-B 

1 • 10-.5 

7,4 •.·10-9 .. 
J,14 . 10-5 

5,84 ~ 10-7 

< 9,5 • '10-10 

4 -7 2,2 • .10 

1,51 •, 10-6 

. 

1 

0\ 

"" 
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4. Physikalisch-mathematische Modellierung 

Die vorliegenden Betrachtungen beinhalten die Entwicklung eines physikaliscii-mathe­

matiscf-en Modells zur Beschreibung der temperaturabhängigen Aerosolfreisetzung 

aus verdunstenden wäßrigen Lösungen. 

Hierzu werden verschiedene Annahmen und Modellvorstellungen zugrundegelegt: 

A 1 Die an der Flüssigkeitsoberffäche entweichenden Aerosole liegen bereits als 

"Makromoleküle" strukturiert irr: Inneren der betreffenden Lösung vor. 

A 2 Die diese "Makromoleküle" umgebende Flüssigkeit wird als Trägerflüssigkeit 

(Lösungsmittel) aufgefaßt. 

A 3 Die Konzentration der "Makromoleküle" in Lösung sei so gering, daß zur Er­

mittlung des "Aerosoldampfdrucks" an der Flüssigkeitsoberfläche das Gesetz 

von Raoult anwendbar ist. 

Aufgrund der Annahme A 3 besteht nach /15/ die Seziehung 

(I 3) 

mit den Bezeichnungen 

: 
. . 
. . 

"Aerosol-Partialdruck" an der Flüssigkeitsoberfläche 

"Aerosol-Sättigungsdruck" an der Flüssigkeitsoberfläche 

"Aerosol-Molenbruch" in Lösung • 

Der Sättigungsdruck PS AE berechnet sich gemäß Gleichung (I 1) zu 

ßHAE 1 1 ] 
PS AE = PST AE. exp [ - R • ( T - TST ) (I 4). 

Für das Lösungsmittel (Trägerflüssigkeit) gilt eine entsprechende Gleichung 

6.Hw , -
PSw = PST w · exp [ - 7:r • ( T - T~T )] (I 5), 

) 
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wobei die Indizes AE und W die Aerosole bzw. das Lösungsmittel kennzeichnen. 

Na_ch_dem idealen Gasgesetz gilt für die Partialdichten QAE bzw. 9w an der Flüssig­

keitsobe:fläche 

p A. lpAE 
QAE= R • T 

Pw· .. 4>w 
Q =---w R ·.T 

wobei lp AE bzw. 4'w das jeweilige Molekulargewicht bedeutet. 

A~s den Gleichungen (I 6) und (I 7) folgt 

(I 6) bzw. 

(I 7), 

(I 8). 

Wegen der geringen Konzentration der "Aerosolmoleküle" wird die Annc:hme Pw =:: 

PSW getroffen: Damit ergibt sich anhand der Gleichungen (I 3), (I 4), (I 5) und (I 8) 

(I 9) 

mit 

Für eine feste Temperatur T gil~ somit 

(I 11) 

,. 
mit C = const. 

Die Massenströme M AE bzw. Mw der verdampften Aerosol- bzw. Trägerflüssigkeit 

an der Flüssigkeitsoberfläche genügen den Beziehungen 

(I 12) 

=zw. (I 13) 
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mit den Bezeichnungen 

V.,_ 

OF . . 
Mittlere Gasgeschwindigkeit an der Flüssigkeitsoberfläche 

Größe der Flüssigkeitsoberfli::che. 

Die nach einer Zeit t abgedampften Massen berechn~ii sich zu 

bzw. 

t 
MAE = j Q AE • v • ÖF dtp 

a 
t 

Mw = f 9 w • v·. OF dt"' 
a 

Wegen Gleichung Q 11) ergibt sich damit für festesT 

(I 14) 

(I 15) 

(I 16) 

Aufgrund der geringen Aerasolkonzentration wird die Annahme 

(I 17) 

zugrundegelegt. 

Damit folgt aus den Gleichungen (I 16) und (I 9) 

(I 18) 
MAE 

b 
M M = a • exp (-T) 

w+ AE 

mit 
/1HW -LiHAE 

b= R. (I 19) 

Die linke Seite der Gleichung (I 18) repräsentiert den Anteil F, mit dem Aerosole 

während des Verdunstens der Flüssigkeit an der Oberfläche ausgetragen werden. Für 

die Temperaturabhängigkeit dieses Austragsanteils gilt somit 

(I 20) 

mit Konstanten a und b. 

)' .. 

\ 
) 1 
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Im Rahmen der hier ~angestellten Überlegungen ist die Gleichung (I 20) als mathe­

matisches Modell anzusehen, welches die Aerosalfreisetzung aus ver.dunstenden 
w~ßrigen Lösungen quantitativ beschreibt. 

---·--·---- -· ------ -------- ----
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5. Ermittlung der Modellparameter 

Zur Anwendung des entwickelten· Aerosolaustragsmodells sind die Größen a und b der 

grundlegenden Gleichung (I 20) zahlenmäßig zu ermitteln. 

Die Best1:-:1mung d;zser Parameter e:-fö!gt in zwei Schritten: 

- Im ersten Schritt werden unter Verwendung der Aerosalaustragsmessungen von 

Mishima et al. (siehe Tabelle I 1) die Zahlenwert~ a und b für die diesen . 
Messungen zugrundeliegende Pu-Nitratläsung bestimrr.t. 

- Anschließend wird daraus abgeleitet, wie sich die Modellparameter allgemein 

für wäßrige Lösungen ermitteln lassen. Diese yargehensweise wird für Wasser f.' 
als Beispiel demonstriert. 
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5.1 Bestimmung der Modellparameter durch Anpassung an Meßwerte_ 

Zur quantitativen Beschreibung des Aerosoiaustrags aus der den Messungen von 

Mishima et al. zugrundeliegenden Pu-Nitratlösung wurde die Gleichung (I 20) den aus 

diesen Meßergebnissen gewonnen Aerosolaustragsanteilen für die Experimente N3 bis 

N9 in Spalte 6 von Tabelle I 1 nach der Methode der kleinsten Quadrate angepaßt-!!J. 

Als Umgebungstemperatur wurde dabei ein Viert von 20°c verwendet; wie in Kapi­

tel 6 dieses Anhangs erörtert wird, führt diese Wahl im Vergleich zu höheren Umge­

bungstemperaturen zu konservativen Ergebnissen. 

Für alle Temperaturen. der· Experimente N3 bis N9 liegen mit Ausnahme von so0 c 
) entsprechend den unterschiedlichen Luftgeschwindigkeiten jeweils zwei Aerosolaus­

tragsanteile vor. Für. die praktische Durchführung der Anpassung wuräe von diesen 
. . 

Anteilen stets das arithmetischen Mittel verwendet, d. h. ein möglicher Einfluß der 

Luftströmgeschwindigkeit wurde nicht berücksichtigt. 

Als Ergebnis der Anpassungsberechnung ergaben sich für die gesuchten Modellpara­

meter a und b aus Gleichung (I 20) die Zahlenwerte 

+ 6 ( + 4 a = (3,8 - 2,7). 10 und b =- - l - 0,01) • 10 K. 

Die Temperaturabhängigkeit des Aeroso_laustrags aus der Pu-Nitratlösung, die den . 

Messungen von Mishima et al. zugrundelag, wird somit durch die Funktion 

6 [ 10
4 

K] F(T) = 3,8 • ~o . exp - . T (I 21) 

beschrieben. 

*l Aus Gründen, die in Kapitel 6 dieses Anhangs näher erläutert werden, wurden die 

Experimente Nl und NZ für diese Anpassung nicht benutzt. 
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Die GOte der durch diese Funktion beschriebenen Anpassung an die Meßergebnisse der 

Experimente N3 bis N9 (vergl. Tabelle I 1) ist in Abbildung I 1 graphisch. wiederge­

geb.en. Diese Abbildung repräsenÜert den Verlauf der durch Gleichung (I 21) definier- · 

ten Funktion F (T) mit der Temperatur T sowie die aus den Mes:;ungen N3 bis N9 

resultierenden Ae:-osolaustragsanteile (vergl. Spalte 6 von Tabelle I 1). 

Es zeigt sich, daß sich diese Messungen größenordnungsmäßig in befriedigender Weise 

durch die Gleichung (I 21) beschreiben lassene 

Die Ur.cicherheit der mit dieser Beziehung ermittelten Aerosolaustragsanteile wird 

durch die Fehler der Koeffizienten a _und b bestimmt. In der Abbildung I 1 ist dieser 

Fehlereinfluß durch die Grenzkurven des ausgesparten Bereichs graphisch wiederge­

geben. 
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5.2 Allgemeine Bestimmung der Modellparameter für wäßrige Lösungen 

. 
Atif der Basis der im vorangehenden Abschnitt gewonnenen Ergebnisse wird gezeigt~ 

wie sich die Parameter a und b aus der den Aerosolaustrag madellmäßig beschrei­

benden Gleichung (I 20) allgemein für wäßrige Lösungen bestimmen lassen. 

Das dabei verwendete Verfahren wird für reines Wasser als Beispiel demonstriert. 

Für die folgenden Überlegungen wird hierzu der physikalische Sachverhalt ausgenutzt, 

daß wäßrige Lösungen gegenüber reinem Wasser einen höheren Siedepunkt besi!:zen. 

Für hinreichend verdünnte Lösungen wird diese Siedepunktserhöhung durch die Glei-

chung (I 2) beschrieben. J~ 

Da das Sieden einer Flüssigkeit stets dadurch gekennzeichnet ist, daß ihr Dampfdruck 

mit dem jeweiligen Außendruck übereinstimmt, kann der obige Sachverhalt auch wie . 
folgt formuliert werden: 

Die Temperatur TL' bei der eine wäßrige Lösung den gleichen Dampfdruck wie reines 

Wasser der Temperatur T W besitzt, ist gegenüber dieser Wassertemperatur erhöhe. Im 

Falle einer verdünnt~n wäßrigen Lösung ist die Differenz TL - T W durch Gleichung 

(I 2) gegeben, d. h. sie nimmt mit sinkendem T W ab. 

Diese Formulierung beinhaltet die physikalische Motivation für die Einführung einer 

weiteren Modellvorstellung zu! ~eschreibung des Aerosolaustrags aus verdunstenden 

wäßrigen Lösungen: 

A 4 Die Aerosalausträge aus einer wäßrigen Lösung der Temperatur TL und aus 

reinem Wasser der Temperatur T W stimmen bei gleichen Dampfdrücken P 

überein,· d. h. 

für (I 22) 

gilt (I 23) 

) 
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mit den Bezeichnungen 

P(TL) 

P(TW) 

FL(TL) 

Fw<Tw) 

. . 
: 
. . 
. . 

Dampfdruck der Lö_sung bei der Temperatur-TL 

Dampfdruck von reinem Wasser bel der Temperatur T W 

Aerosolaustragsanteil der Lösung bei der Temperatur TL 

Aerosolaust~agsanteil von Wasser bei der Temperatur T W 

Im Rahmen der hier angestellten Überlegungen erscheint die Ann~hme A4 als physi­

kalisch sinnvoll. Sie wird zusammen mit den Annahmen Al bis A3 (vergl. Kapitel 4) in 

Kapitel 6 dieses Anhangs diskutiert. 

Mit der Annahme A4 ist die Basis geschaffen, um für reines verdunstendes Wasser den 

) Aerosolaustragsanteil F W zahlenmäßig für eine vorgegebene Temperatur T zu bestim­

men. Nach Gleichung (I 20) besteht der Zusammenhang 

b 
FwCT)= aw. exp ( :;' ) 

wobei die Parameter aw und bw zu ermitteln sind. 

(I 24) 

Bei der von Mishima et a!. verwendeten wäßrigen Lösung handelt es sich um eine 

konzentrierte Pu-Nitratlösung mit einer Siedetemperatur von ca. 120°c /1/. Die 

Gleichung (I 2) ist daher fü~ den hier vorliegenden Fall nicht unmittelbar anwendbar. 

Aus ihr sind jedoch die Trendaussagen zu entnehmen, daß mit sinkender Wassertempe-: _r-• 

ratur T w auch die Temperatur der Pu-Nitratlösung TL' bei der gleicher Dampfdruck 7.:_: 

herrscht, abnimmt und daß die entsprechende Differenz TL - T W nicht größer wird 

sondern ebenfalls abnimmt oder bestenfalls konstant bleibt. 

Für die folgenden Betrachtungen wird angenommen, daß diese Differenz konstant, 

d. h. unabhängig von T w ist. Wie in Kapitel 6 dieses Anhangs erörtert wird, führt 

diese Annahme zur Beschreibung des Aer_osolaustrags von verdunstendem reinen Was­

ser zu konservativen Ergebnissen. 

Berücksichtigt man, daß de,r Siedepunkt der von Mishima et al. verwendeten Pu-Ni­

tratlösung gegenüber reinem Wasser um zo0 c erhöht ist (s. o.), so erge.:,en sich im 

Rahmen der hier dargelegten Ausführungen die Gleichungen 



und 

= F (373 K) 
w 

F L (293 K) = F w(273 K)' 
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(I 25) 

(I 26). 

Der Index L bezieht sich hierbei auf d:e Pu-Nitratlösung, d. h. der Wert der- Funkti­

on F L ist für- die a11gegebenen Temperaturen mit dem Funktionswert F(T) entspre­

chend Gleichung (I 21) zu identifizieren. 

Mit der- Beziehung (I 24) resultiert somit ein System von zwei Gleichungen in den 

Unbekannten a und b • Unter Berücksichtigung der Fehler- der in Gleichung (I 21) 
w w 

auftretenden Koeffizienten ergibt sich als Lösung dieser Bestimmungsgleichungen 

a = (7,0 "!: 5,0) • 105 und b = -(8,9 "!: 0,1) • 103 K. w w 

Die Temperaturabhängigkeit des Aerosolaustragsanteils für ver-dunstendes reines 

Wasser wird somit durch die Funktion 

F w(T) = 7,0 • 105 . exp [ - 8.9 • ~03 K] (I 27) 

beschr-ieben. Sie ist in Abbildung l des Haupttextes unter- Berücksichtigung der Fehler­

der Größen a und b graphisch wiedergegeben. 
w w 

Diese Beziehung kann als Basis dazu verwandt werden, um für eine beliebige wäßrige 

Lösung un;er Ausnutzung der Siedepunktverschiebung gegenüber Wasser in der oben 

angegebenen Weise die Temperaturabhängigkeit des Aerosolaustragsanteils zu erfas- ) · 

sen. Es sei angemerkt, daß sich dabei für Flüssigkeiten, deren Siedepunkt gegenüber 

Wasser um weniger als zo0 c erhöht ist, Austragsanteile F L ergeben, ~ie sich für eine 

feste Temperatur T van dem Funktionswert f w(T) entsprechend Gleichung (I 27) um 

weniger als einen Faktor 9 unterscheiden, wobei stets F w(T) > F L (T) ist. 

Es ist daher naheliegend, für derartige Flüssigkeiten ebenfalls die Beziehung (I 27) zur 

überschlagsmäf3igen Erfassung der Temperaturabhängigkeit des Aerosolaustrags zu 

verwenden, zumal dadurch garantiert ist, daß die so errechneten Aerosolaustragsan­

teile konservative Werte liefern. 
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6. Diskussion 

Da_s hier entwickelte Aerosolfrei~etzungsmodell basiert auf den Annahmen Al bis A4 

(vergl. Kapitel 4 und 5), wobei die- der Annahme Al zugrundliegende Vorstellung der 

"Aerosol-Makromoleküle" den Kern des Modells bildet. Dieses physikalische; Konzept 

ist r.3heliegend, da flüssiges Wasser ·auf r.ic!ckularer Ebene bekanntlich eine Cluster­

Struktur besitzt /26/. 

Die Annahmen A2 und A3 sind als Basis für die mathematische Formulierung des 

Modells anzusehen, welches durch die grundlegende Gleichung (I 2Q) gegeben is~ 

Man hätte diese Gleichung von vornherein als "Ad-hoc-Annahme" zur Beschreibung 

der Temperaturabhängigkeit des Aerosolaustrags aus verdunstenden wäßrigen Lösun­

gen zugrundelegen und die Parameter a und b nach der in Kapitel 5 dieses Anhangs 

dargestellten Methode ermitteln können. 

In diesem Falle· hätte man allerdings nur ein rein mathematisch,:s Modell ohne physi­

kalischen Hintergrund. 

Hingegen liefern die hier getroffenen Annahmen Al bis A3 ein physikalisches Konzept .. 

für die quantitative Bestimmung der Aerosolfreisetzung gemäß der Beziehung (I 20). 

Durch diesen Gesichtspunkt wird die grundlegende Bedeutung des hier vorgestellten 

Aerosolaustragsmodells herausgestellt. 

... 
Die Modellannahme A4 wurde eingeführt, um den Aerosolaustrag entsprechend der 

) Gleichung O 20) für verschiedene wäßrige Lösungen z;i erfassen. Ihr liegt die plausible 

Vorstellung zugrunde, daß die quantitative Aerosolfreisetzung an den Oberflächen der 

ge~annten Flüssigkeiten bei gleichen D~mpfdrücken in gleicher Weise erfolgt. Wie 

weiter unten erörtert wird, läßt sich die Gültigkeit dieser Vorstellung anhand zusätz­

licher Überlegungen zum Sieden wäßriger Lösungen weiter untermauern. 

Die quantitative Bestimmung der Modellparameter a und b der grundlegenden Glei­

chung O 20) erfolgte auf der Basis der von Mishima et al. an Pu-Nitratlösungen durch­

geführten Aerosolaustragsmessungen N3 bis N9 ( vergl. Tabelle I 1) • 

. -- - - - ··- ·-·------
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Mögliche Auswirkungen der unterschiedlichen Luftströmgeschwindigkeiten v blieben 

dabei unberücksichtigt, da einer_seits aus den Daten der T~belle I l __ kein sy~tema­

tischer Effekt dieser Größe zu erkennen ist und andererseits das hier erstellte Aero­

solaustragsmodell keine Aussagen zu einem derartigen Einfluß macht. 

Erwähnenswert sind in diesem Zusammenhang die Messungen Nl und N2, die an einer 

anderen Probe durchgeführt wurden (siehe Tabelle I 1). Man erkennt unmittelbar, daß 

die Größenordnungen dieser Meßergebnisse mit den Befunden der Experimente N3 bis 

N9 nicht übereinstimmen (vergl. auch Abbildung I 1). Insbesondere ist auffallend, daß 

der Aerosolaustragsanteil F der Messung Nl im Vergleich zu den entsprechenden Da­

ten der übrigen Messungen den größten Wert aufweist. 

Dieser Sachverhalt widerspricht jedoch allen physikalichen Erwartungen, da das be­

sagte Experiment bei der kleinsten Luftgeschwindigkeit und der niedrigsten Tempera­

tur durchgeführt wurde (siehe Tabelle I 1). 

Aus diesem Grunde wurden die an der den Messungen Nl und N2 zugrundeliegenden 

Probe gewonnenen experimentellen Ergebnisse für die Ermittlung der Modellparame­

ter a und b der Gleichung (I 20) nicht verwertet. 

Zur Bestimmung dieser Parameter auf der Basis der Messungen N3 bis N9 wurde eine 

Umgebungstemperatur von 20°c angesetzt. Bei Wiederholung der Anpassungsrech­

nung mit höheren Umgebungstemperaturen wie etwa 25°C oder 3□0c ergeben sich für 

die Temperaturabhängigkeit des Aerosolaustragsanteils angepaßte Funktionen F(T), .. 
die für eine _fest vorgegebene Temperatur geringere Funktionswerte als die Gleichung 

(I 2l) liefern. Anschaulich ist dieses Ergebnis auch anhand von Abbildung I 1 zu erwar­

ten. Die hier zugrundegelegte Umgebungstemperatur von zo0c führt also zu einem 

konservativen Aerosolaustragsmodell. 

Im Rahmen der in Kapitel 5.2 dieses Anhangs angestellten Überlegungen zur Ermitt­

lung der Modellparameter a und b , die gemäß der Gleichung (I 24) den Aerosolaus-w w 
trag aus reinem Wasser besch_reiben, wurde die Annahme getroffen, daß die Oi fferenz 

der Temperaturen TL und T W' bei denen eine wäßrige Lösung respektive reines Was­

ser den gleichen Dampfdruck haben, von T w unabhängig ist (vergl. Gleichung I 2). Für 

das in Kapitel 5 diskutierte Beispiel der Pu-Nitratläsung hatte diese Temperaturdif­

ferenz den konstanten Wertß T = 20 K. 

) 
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Bei Betrachtung der durch die Gleichungen (I 27) und (I 21) definierten Funktionen 

F (T) und F(T), die den temperaturabhängigen Aerosolaustrag aus reinem Wasser 
w . - . 

bzw. ·aus der den Messungen von Mishima et al. zugrundegelegten Pu-Nitratläsung 

beschreiben, ergibt sich die Ungleichung 

F (T) > F(T + ß T ) 
W 0 

(I 28) 

falls ß T 
O 

<ßT = 20 K und 273 K < T < 373 K. 

Die mit der Annahme ß T = TL - T = const. gewonnene Funktion F (T) liefert somit . w , w 
nach den Ausführungen von Kapitel 5.2 für den Aerosolaustrag aus reinem Wasser bei 

fester Temperatur T konservative Werte. 

Es sei an dieser Stelle betont, daß sich die hier angestellten Überlegungen zum Aero­

solaustrag aus wäßrigen Lösungen ausschließlich auf verdunstende und nicht auf sie­

dende Flüssigkeiten beziehen. Seim Verdunsten liegt eine ebene Flüssigkeitsober­

fläche vor, aus der die Aerosole zusammen mit Flüssigkeitsdampf (Wasserdampf) aus­

getragen werden. Hingegen ist der Vorgang des Siedens mit einer intensiven Blasen­

bildung verbunden, wobei die Aerosolentstehung im wesentlichen auf das Zerplatzen 

derartiger Siedeblasen zurückzuführen ist; d. h. bei Verdunsten und Verdampfen von 

Flüssigkeiten liegen verschiedene Aerosolaustragsmechanismen vor. 

Aus diesem Grunde sind die Gleichungen (I 27) und (I 21) zur Erfassung der Aerosol­

freisetzung aus reinem Wasser bzw. der von Mishima et al. verwendeten Pu-Nitrat­

lösung nur für Temperaturen anwendbar, die soweit unterhalb des betreffenden Siede­

punktes liegen, ?aß keine merkliche Blasenbildung an der Flüssigkeitsoberfläche auf­

tritt. Für Wasser liegt diese Grenztemperatur bei etwa 95°c. 

In Anhang II wird gezeigt, daß der Aerosolaustragsanteil von verdünnten anorgani­

schen wäßrigen Lösungen bei Blasensieden unabhängig von der Siedetemperatur 

größenordnungsmäßig l□- 3beträgt. Die mit den Gleichungen (I 27) bzw. (I 21) errech­

neten Aerosolaustragsanteile ergeben sich für die Siedetemperaturen von Wasser bzw. 

der Pu-Nitratläsung hingegen zu 3,4 • 10-S, d. h. das Blasensieden van verdünnten 

wäßrigen Lösungen führt etwa zu einem 30-fachen Aerosolaustrag im Vergleich zum 

"Sieden" bei glatter ungestörter Flüssigkeitsoberfläche. 
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Der oben erwähnte Befund, daß verschiedene wäßrig_e Lösungen mit verschiedenen 

Siedpunkten beim Blasensieden größenordnungsmäßig den gleichen Aerosolaustragsan­

teil besitzen, stellt für den Fall· des Verdampfens eine Bestätigung der Modell~nnah­

me A4 dar (vergl. '-<apitel 5.2). Diese Annahme wurde zwar im Hinblick auf verdun­

stende Flüssigkeiten mit glatten ungestörten Oberflächen getroffen, jedoch liefert 

ihre Gültigkeit für einen Si;:ezialfall einen Hinweis für ihre allgemeine Anwendbar­

keit. 

Abschließend sei angemerkt, daß eine Wiederholung der Versuche von Mishima et al. 

zur weiteren experimentellen Absicherung des hier vorgestellten Aerosolaustrags­

modells wünschenswert ist. Insbesondere sollten dabei Experimente an radioaktiven 

Lösungen verschiedener Zusammensetzung erfolgen, um mögliche nuklidspezifische 

Effekte zu ·erfassen. 
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Aerosolentstehung beim Sieden 

wäßriger Lösungen 

) 
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1. Zusammenfasstmg 

Bei der Durchführung von Sicherheitsanalysen werden möglichst realitätsnahe Ergeb­

nisse zur Aktivitätsfreisetzung angestrebt. Hierunter fallen auch die Freisetzungs­

mengen, die bei der Verdampfung _aus den Oberflächen radioaktiver Flüssiy!<eiten in 

Farm van Aerosolen au5getragen werden. Z;.:r Ermittlung derartiger Schadstoffströme 

wurde ein Berechnungsmodell entwickelt, welches den Aerosalaustrag für wäßrige 

Lösungen*Jim Zustand des Blasensiedens quantitativ beschreibt. 

Unter Zugrundelegung einer Durchmesserverteilung des dabei entstehenden Aerosol­

systems gemäß einer Gauss-Verteilung (siehe /4/) ermittelt das Modell auf der Basis 

von Messwerten (siehe /2/, /3/) den zugehörigen mittleren Aerosoldurchmesser. Der 

daraus resultierende Aerosolaustragsanteil F einer verdampfenden wäßrigen Lösung 

wurde mit den Ergebnissen von Aerosolaustragsmessungen an einer siedenden Pu­

Nitratlösung (siehe /1/) verglichen. 

Hierbei konnte befriedigende Übereinstimmung erzielt werden. Es wird daher gefol­

gert, daß das hier vorgestellte Modell zur quantitativen Bestimmung des Aerasalaus­

trags bei der Verdampfung wäßriger Lösungen allgemein anwendbar ist. 

* l Es handelt sich hierbei um verdünnte ,wäßrige Lösungen, deren Oberflächenspan­

nung um nicht mehr als ca. 10 % van dem entsprechenden Wert für Wasser ab­

weicht. Im folgenden werden derartige Flüssigkeiten als wäßrige Lösungen be­

zeichnet (vergl. auch Fußnote auf Seite 1). 

) 
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2. Einleitung 

Experimentelle Untersuchungen von Mishima et al. (vergl. ji/) an wäßrigen Pu-Ni­

tratlösungen haben ergeben, daß bei ausgebildetem Blasensieden der Lesung Aerosol­

austrag mit einem Austragsanteil F von der Größenordnung l□- 3 erfolgt. 

Im vorliegenden Bericht wird eine Rechtfertigung für die allgemeine Anwendung die­

ses Aerosolaustragsanteils auf wäßrige verdampfende Lösungen erbracht. 

Hierzu wurde der Vorgang des Zerplatzens von Siedeblasen an der Oberfläche derarti­

ger Flüssigkeiten näher untersucht. Wesentlich für diese Betrachtungen sind die 

Größe einer solchen Blase sowie Anzahl und Durchmesser der beim Blasenzerfall ent­

stehenden Aerosole. 

Es konnte gezeigt werden, daß das Sieden wäßriger Lösungen mit einem Aerasolaus­

trag verbunden ist, der sich durch einen Austragsanteil F der Größenordnung l□-3 . 
beschreiben läßt. 

Die Übereinstimmung dieses Ergebnisses mit dem oben erwähnten experimentellen 
-3 Befund vor. Mishima et al. läßt daher den Schluß zu, daß der Austragsanteil F = 10 

allgemein zur Abschä~ung des Aerosalaustrags aus verdampfenden wäßrigen Lö­

sungen verwendet werden kann. 
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3. Grundlaqen 

Die vorliegenden Betrachtungen basieren auf Messungen zur· Aerosolentstehung beim 

Zerplatzen von Luft- bzw. Dampfblasen an Wasseroberflächen (vergl. /2/, /3/, /4/). 

Tabelle II 1 zeigt die ~nzahl und den häufigsten Durchmesser dp der Mikrotrö~fr:hen, 

die von Luftblasen mit dem Durchmesser dB beim Zerplatzen erzeugt werden (siehe 

/3/). Experimentelle Untersuchungen verschiedener Autoren zum Aerosolaustrag aus 

Wasser infolge Blasenplatzen we_isen darauf hin, daß diese Daten auch zur Beschrei­

bung der Aerosolentstehung beim Zerfall von Dampfblasen (Sieden) mit entsprechen­

den Durchmessern verwendet werden können. So resultieren nach /2/ und /4/ für das 

Zerplatzen von Luft- und Wasserdampfblasen mit dem Durchmesser dB= 2,3 mm 

gleich Häufigkeitsverteilungen für die Durchmesser der entstehenden Aerosole. Aus 

diesem Grunde wird die Annahme getroffen, daß die Zahlenwerte der Tabelle II 1 zur 

quantitativen Erfassung der Aerosolbildung beim Zerplatzen von Blasen beider Arten 

anwendbar sind. Die Durchmesser des durch Blasenzerfall entstehenden Aerosol­

systems weisen nach /4/ im allgemeinen mit guter Näherung eine Gauss-Verteilung 

auf. Daher können die in Tabelle II 1 angegebenen häufigsten Aercsoldurchmesser ~ 

auch als mittlere Teilchendurchmesser angesehen werden. 

Das mittlere Eigenvolumen Vp der pro Blasenzerplatzungsvorgang entstehenden 

Aerosoltröpfcher1 errrechnet sich damit zu (vergl. auch Anhang III) 

(II 1) 

wobei n die jeweilige Anzahl der Mikrotropfen angibt (vergl. Tabelle II 1). 

Anhand der Meßdaten von Tabelle II 1 wurde für die dort aufgeführten Blasendurch­

messer dB gemäß der Beziehung (II 1) das zugehörige mittlere Aerosoleigenvolumen 

Vp bestimmt. Der so ermittelte funktionale Zusammenhang zwischen Vp und dB ist in 

Abbildung II 1 graphisch wiedergegeben. Die durchgezogene Kurve dient dabei als 

Basis für die nachfolgenden Betrachtungen. In Kapitel 5 dieses Anhangs wird disku­

tiert, daß eine derartige Vorgehensweise gerechtfertigt ist. 
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Blasendurchmesser · Zahl der Mikrotropfen häufigster Durchmesser 
08 (mm). 

5,3 

4,65 

4,1 

3,6 

3,11 

Tabelle TI l 

pro ßlasenplntzen der Mikrotropfen 
n dp (mm) 

12 22. 10-3 

5 25 .• l□- 3 

3,3 34. 10-3 

2 45 l□- 3 . , 

1,5 . 58. 10-3 

Anzahl und dominierender Durchmesser der Mikrotröpfchen, die von Luftblasen mit 

dem Durchmesser d8 infolge Zerplatzen erzeugt werden 

·eA 
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1 

4 5 6 

Zusammenhang zwischen Blasendurchmesser dB und 

Aerosoleigenvolumen V • Die Kreuze (x) sind den p 
Meßwerten der Tab. 1 zuzuordnen. 

) 

d 8 tmml. 

Abb. II 1 
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4. Quantitative Betrachtungen 

Im- vorliegenden Kapitel wird gezeigt, daß beim Blasensieden wäßriger Lösungen 

Aerosole mit einem Austragsanteil von etwa l□- 3 aus der Flüssigkeit freigesetzt 

werden. 

Für den Siedeblasendurchmesser wird nach Stichlmair /ll/ angesetzt 

(II 2) 

mit den Bezeichnungen 

dB 
. Blasendurchmesser . 

Q Fl 
. Dichte der die Blase umgebenden Flüssigkeit . 

9G 
. Dichte des Gases der Blase . 

g . Erdbeschleunigung . 
ü . Oberflächenspannung . 

wcbei c:ia Annahme zugrundeliegt, daß Auftriebskraft und Widerstandskraft der Blase 

im Gleichgewicht stehen. 

Für reines Wasser bei einer Temperatur von 10□0c ergibt sich mit den Stoffdaten 

und 

= 58,9 • l□- 3 

= 958,1 kg/m3 
(vergl. /15/) 

(vergl. /9/) 

gemäß Beziehung '(II 2) ein Siedeblasendurchmesser 

-3 
dB= 6,1 • 10 m. 

Die Gasdichte 9 G wurde dabei gegenüber Q Fl vernachlässigt. 

Das Eigenvolumen Vp der pro Siedeblasenzerfall entstehenden Aerosole beträgt in 

diesem Fall nach Abbildung II 1 etwa Vp = 18 · 10-14 m3• 
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Das Volumen einer Siedeblase v8 berechnet sich gemäß 

:. (II 3). 

Mit dem oben ermittelten Blasendurchmes1er d8 folgt v
8 

= 1,19 · 10-7 m3• Die ent­

sprechende 8lasenmasse r...18 ergibt sich hieraus über die ideale Gasgleichung zu 

(II 4). 

_mit den Bezeichnungen 

Po . Dampfdruck im Blaseninneren . 
4'o : Molekulargewicht des Dampfes in kg/Mal 

R . !deale Gaskonstante . 
T . Siedetemperatur. . 

Mit einem Blasendampfdruck Pc, = l atm sowie mit den Daten tp D = 0,018 kg/Mal und 

T = 373°K für Wasser folgt aus der Gleichung (II 4) für die Blasenmasse MB ein Wert 
. -8 von M8 = 7 10 kg. 

Die Bildungsrate der Siedeblas~n f ist durch 

(II 5) 

gegeben, wobei MV den Verdarnpfungsmassenstram angibt. 

Diese Rate f wird der Anzahl der pro Zeiteinheit zerplatzenden Dampfblasen gleich­

gesetzt. 

Die totale Austragsrate V Pt des Eigenvolumens der infolge Blasenzerfall entstehen­

den Aerosole bestimmt sich damit zu 

(II 6) 
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. 
Für die durch das Verdampfen bedingte zeitliche Volumenänderung der Flüssigkeit V V 

gilt andererseits 

(II 7) 

Der Austragsanteil F der beim Blasensieden gebild.3ten Aerosole folgt damit zu 

V Pt 
F=-. -

VV 

(II 8) 

Unter Ausnutzung der Beziehungen (II 5), (II 6) und (II 7) ergibt sich 

(II 9). 

Die oben angegebenen Zahlenwerte der Größen Vp, 9Fl und M8 liefern für F den 
-3 Zahlenwert F = 2,5 • 10 • 

Dieses Ergebnis wurde für den Aerasolaustrag beim Zerplatzen reine,. 'Nasserdampf­

blasen gewonnen. Es zeigt sich jedoch, daß sich allgemein für das Blasensieden wäßri­

ger Lösungen Aerosoiaustragsanteile der gleichen Größenordnung F:::: 10-3 ergeccn, 

falls man für die Größen Vp und d8 den funktionalen Zusammenhang gemäß Abbil­

dung II 1 zugrundelegt. 

Man hat hierzu in die Beziehungen (II 2) und (II 4) die entsprechenden Stoffdaten 

einzusetzen und anhand von Gleichung (II 2) das zugehörige Aerosoleigenvolumen Vp 

aus Abbildung II 1 zu entnehmen. Anwendung der Gleichungen (II 3), (II 4) und (II 9) 

) liefert dann den gesuchten Aerosalaustragsanteil. 

Ein wesentlicher Grund für diese größenordnungsmäßige Übereinstimmung des Aus­

tragsanteils F bei Anwendung der obigen Vorgehensweise ist darin zu sehen, daß 

zwischen den Oberflächenspannungen Ci gängiger, (verdünnter anorganischer) wäßri­

ger Lösungen nu~ geringfügige Unterschiede bestehen (nach /13/ max. ca. 10 %). 

So führt eine Berechnung von F nach dem obigen Schema mit den Stoffdaten ver­

schiedener wäßriger Elektrolyte (vergl. /13/, /19/) zu der Ungleicrung 

1 · 10-3 < ;=- < 3 • 10-3 (II 10). 
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Erwähnenswert wäre hier z.B. eine 5-molare wäßrige HNO
3

-Lösung, da diese das 

physikalisch chemische Verhalten von hochaktivem flüssigem Abfall aus der Wieder-
. . 

au.farbeitung repräsentiert. Mit den entsprechenden Stoffwerten (vergl. /13/, /19 /i 
ergibt sich in diesem Fall 

-3 F = 1,3. 10 • 
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5. Diskussion 

Wie dem vorangehenden Kapitel zu entnehmen ist, wurde angenommen, daß die den 

hier angestellten Überlegungen zugrunde liegenden, an reinem Wasser gewc,nnenen 

Messwerte der Tabelle II 1 t:7d die daraus resultierende Abbildung II 1 allgemeine auf 

wäßrige L3sungen übertragbar sind. 

· Physikalisch ist zu erwarten, daß die Menge der beim Zerfall einer Siedeblase gege­

bener Größe ent:.tehenden Aerosole wesentlich durch die Oberflächenspannung der 

betreffenden FHb:,igkeit bestimmt wirdo In Kapitel 4 dieses Anhangs wurde jedoch 

bereits darauf hingewiesen, daß zwischen den Oberflächenspannungen der hier be­

trachteten Flüssigkeiten nur geringflügige Unterschiede bestehen. Die Übertragbar­

keit der besagten Messdaten auf diese Flüssigkeiten ist daher gerechtfertigt. 

Zu der Anwendung von Gleichung (II 2), die nach /4/ und /ll/ die Berechnung eines 

stabilen Siedeblasendurchmessers ermöglicht, ist festzuhalten: Nach /4/ treten beim 

Sieden einer Flü~si]keit neben den genannten "stabilen" Dampfblasen auch Blasen mit· 

kleinem Durchmesser auf, über deren Größenverteilung jedoch keine genauen Anga­

ben vorliegen. Zur Klärung dbser Frage bedarf es weiterer Experimente, welche den 
1 

Einfluß von Stoffeigenschaften (z. 8. Dichte, Ober-flä.:henspannung, nuklidspezifische 

Effekte) und ggf. Behälterwandeffekten berücksichtigen. In einem ersten Schritt wird 

im Rahmen der hier angestellten Betrachtungen die Beziehung (II 2) zur modellmäßi­

gen Bestimmung des Siedeblasendurchmessers verwendet. 

Für die hier betrachteten Flüssigkeiten liefert die Gleichung (II 2) Blasendurchmesser 

zwischen etwa 4,5 mm und 6 mm. Eine Variation der Größe dB in diesem Bereich 

führt unter Verwendung des in Kapitel 4 dieses Anhangs vorgestellten Berechnungs­

schemas sowie der Abbildung II 1 stets zu Aerosolfreisetzungsbruchteilen der Größen­

ordnung l□-3 • Diese Aussage gilt auch dann, wenn man für dB > 5,3 mm das zugehöri­

ge Aerosoleigenvolumen großzügig nach oben (vergl. Abbildung II 1) abschätzt. 

In diesem Zusammenhang sei erwähnt, daß die in Abbildung II 1 eingezeichnete Kurve 

nicht in ihrem gesamten Wertebereich als verbindlich anzusehen ist, sondern den 

"quantitativ~n11 Verlauf des funktionalen Zusammenhangs zwischen den Größen Vp 

und dB unter "Anpassung11 an die eingetragenen Messpunkte graphisch wiedergibt. 
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Wesentlich !St jedoch, daß auch bei einer anderen ''Kurven-Anpassung" an die gege­

benen Messpunkte der daraus resultierende Aerosolfreis~tzungsbruchteil in der 

gleic~en Größenordnung liegen wird. 

Die Gesamtheit der hier angestellten Betrachtungen führt somit Z:.J dem Ergebnis, daß 

beim Sieden wäßriger Lösunger1 Aarosole nach dem hier entwickelten Modell mit ei­

nem Freisetzungsbruchteil 

F == l□-3 

aus der Flüssigkeit ausgetragen werden, womit eine befriedigende Übereinstimmung 

mit den eingangs erwähnten, von Mishima et al. gewonnenen experimentellen Befun­

den an verdampfenden Pu-Nitratlösungen (vergl. Kapitel 2) besteht. 

Bei der Anwendung des Aerosolaustragsmodells auf siedende wäßrige radioaktive 

Lösungen ist zu klären, inwieweit der Einfluß nuklidspezifischer Effekte auf die Ober­

flächenspannung O' eine Rolle spielen, da diese Größe über die Gleichung (II 2) in die 

Modellierung des Aerosolaustrags eingeht. Es ist daher notwendig, derartige Einflüsse 

im Rahmen geeigneter Experimente zu untersuchen, um dadurch ·das oben beschrie­

bene t-,,1odell abzusichern. 

Abschließend sei festgestellt, daß die hier angestellten Betrachtungen teilweise auch 

zu modellmäßigen Beschreibung des Aerosolaustrags aus wäßrigen Lösungen infolge 

Zerplatzen von Perlluftblasen_ ai:1 der Oberfläche der betreffenden Flüssigkeit verwen-

qet werden können (siehe Kapitel 2.2 des Haupttextes). J 

Gemäß der Gleichung (16) des Haupttextes (siehe Seite 14) wird dieser Aerosolaustrag 

durch die Größe 

bestimmt, wobei der Index B in diesem Fall eine Perlluftblase kennzeichnet. 

Nach der Gleichung (II 2) bzw. (13) des Haupttext~s, ist dieses Verhältnis für dre hier 

diskutierten Lösungen über die Oberflächenspannung (j geringfügig temperaturab­

hängig (siehe /13/, /19/). 
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Durch Einsetzen der Stoffwerte für die hier betrachteten Flüssigkeiten in die Glei­

chung (II 2) und Anwendung des obigen Berechnungsschemas kann gezeigt werden, daß 

der Zahlenwert von 

für reines Wasser stets größer als für eine wäßrige Lösung ist. Nach Kapitel 2.2 des 

Haupttextes ist diese Aussage im Rahmen einer konservativen modellmäßigen Ermitt­

lung des Aerosolaustrags infolge Zerplatzen von Perlluftblasen von Bedeutung. 



- 94 -

ANHANG m 

} ... 



) 

) 

- 95 -

Quantitative Betrachtungen zur 

Häufigkeitsverteilung der beim Sieden 

wäßriger Lösungen entstehenden Aerosole 



- 96 -

Inhaltsverzeichnis 

I. Einleitung und Zusammenfassung 

2. Grundlagen 

3. Betrachtungen ZL'r Verteilungsdichte des Aerosoltröpfchen-Durchme!3sers 

4. Betrachtungen zur Verteilungsdichte des Aerosoltröpfchen-Volumen:. 

s. Diskussion 

l 
l 



) 

- 97 -

1. Einleitung und Zusammenfassung 

Der vorliegende Bericht enthält einig~ ergänzende ·Betrachtungen zu den in Anhang·,) 

angestellten Überlegungen zur Aerosolentstehung beim Sieden wäßriger Lösungen. 

Nach Anhang II weisen die Durchmesser des beim B!asensieden entstehenden Aerosol­

systems eine Gauß-Verteilung auf, so daß der häufigste und mittlere Aerosolteilchen­

durchmesser übereinstimmen. 

Die hieraus resultier~nde Aerosolvolumenverteilungsdichte wird jedoch von einer 

Gauß-Funktion abweichen /27 /; d.· h. das mittlere und das häufigste Eigenvolumen der 

pro Siedeblasenzerplatzungsvorgang entstehenden Aerosoltröpfchen werden sich von­

einander unterscheiden. 

In Anhang II wurde dieser Unterschied nicht berücksichtigt. Die gemäß der dort an.ge­

gebenen Gleichung (II 1) errechnete Größe V stellt streng genommen das häufigste 
. p 

und nicht das mittlere Eigenvolumen der pro Blasenzerfall gebildeten Aerosole dar. 

Wie im vorliegenden Bericht gezeigt wird, führt die exakte theoretische Betrachtung 

der Volumen-Wahrscheinlichkeitsverteilung bei der Behandlung des Aerosolaustrags 

infolge Bla_7ensieden wäßriger Lösungen-l!J zu einem Austragsanteil von maximal 

3 • l□-3 • Dieses Ergebnis liegt in der- gleichen Größenordnung wie der in Anhang II 

ermittelte Wert (l□-3). 

~ Entsprechend Anhang II handelt es sich hierbei um verdünnte wäßrige Lösungen, 

deren Oberflächenspannung um nicht mehr als 10 % von der c!es Wassers abweicht. 
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2. Grundlaqen 

In-_/4/ werden Untersuchungen des beim Zerplatzen von Siedeblasen entstehenden 

Tröpfchenspektrums beschrieben. Aus den zugehörigen Meßkurven geht hervor, daß 

bei Annahme einer Gauß-Verteilung für den Träpfchendurchmesser d die Varianz cf 

c!2r Verteilungsdichte im Bereich 5 µm <cf< 1011m liegt. Daher wird für die nachfol­

genden theoretischen f?etrachtungen auch dieser Bereich zugrundegelegt. 

Weiterhin gilt nach Anhang IT für den Durchmesser dB der Siedeblasen 

4,5 mm< dB< 6 mm mit dem Mittelwert dB= 5,3 mm, so daß für die Rechnungen die 

Werte aus Zeile 1 in Tabelle (II 1). von Anhang II verwendet werden (im Mittel 

12 Mikrotröpfchen/z"erplatzungsvorgang mit dem mittleren Durchmesser d = 22 µm). } 

Als Modellflüssigkeit wird wäßrige Salpetersäureläsung mit 9 Fl = 1,2 • 1□3 kg/m3 ge­

mäß /19/ betrachtet. In diesem Fall gilt nach den Beziehungen (II 2), (II 3) und (II 4) 

aus Anhang II Ms= 4,6 • l□-8 kg. Bezeichnet V das Gesamtvolumen aller Mikrotröpf­

chen pro Blase, so erg~b t sich nach Gleichung (II 9) aus Anhang II der Aerosolaustrags­

anteil 

V. QFI 
F= M 

B 
(III 1). 

.... 



- 99 -

3. Betrachtung zt1r Verteilunqsdichte des Aerosoltröpfchen-Durchmessers 

Bei Annahme einer Normalverteilung für den Träpfchendurchmesser d mit dem Mit-- -telwert d und der Varianz a gilt für die Verteilungsdichte 

-2 
l _ (d-d) 

pd(d)=.~- e 2Ö2 
v zrr -a 

wobei hier d= 22 pm und 5 pm<ff <10 pm zugrundegelegt wird. 

Um zu sinnvollen Ergebnissen bezüglich der zugehörigen Tr6pfchenvolumina zu ge­

langen, m.uß diese· eigentlich beidseitig unendlich ausgedehnte Verteilung auf das In­

tervall 0< d < ca eingeschränkt werden. Beachtet man, daß die van d aus gemessene 

) Fläche unter der Verteilungskurve im Bereich -ZÖ::: d~2a ca. 95,45 % bzw. im Be­

reich -3<1 ~ d~3 cf ca. 99,73 % der Gesamtfläche beträgt (siehe /27 /), liefert eine Vor­

ab~c.:1ätzung der Varianz die Werte ä < 2 d/4= 11 JJm bzw. u < 2 d/6 = 7,33 pm, d. h. 

Werte, die mit den Vorgaben übereinstimmen. 

\ 
J 

Für das Volumen eines Einzeltröpfchens gilt 

V(d) = (III 3) 

Das mittlere Volumen Va erhält man aus der Verteilung des Durchmessers gemäß 

-b 

vä = { V(d) · pd (d) dd, d. h. (III 4) 

yrr ;z' b 
3 

(d-dl 

"a = /d •e-zcr2 dd (III 5) 
6 a 

0 

Im Gegensatz zur Dichte pid) weist der Integrand in Gleichung (III 5) keinen in bezug 

auf d symmetrischen Verlauf auf; das mittlere Volumen eines Einzeltröpfchens ent­

spricht also nicht dem mittleren Durchmesser. Da der Exponentialterm gegenüber 

dem Potenzterm dominiert, konvergiert das Integral in jedem Fall; die Obergrenze b 

ist gemäß der geforderten Genauigkeit zu wählen. 

In der Tabelle ra 1 sind die nach der Simpson-Methode berechneten Werte des Inte­

grals 
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(III 6) 

z~ammen mit den verwendeten ·Integrationsparametern für -Ö' = 5, 7, 9 und 11 (µm) 

angegeben. Die Tabelle enthä~t außerdem die Werte der Verteil:mgsdichte und des 

Integranden an äquidistanten Stützstellen. Der Verlauf der Verteilungsdichten ist zu­

sätzlich in Abbildung III 1 därgestell:::. Aus de;:- Betrachtung der Tabelle III 1 ergibt 

sich, daß mit zunehmenden fJ -Werten das Integral immer weiter üqer den theore­

tischen Symmetriebereich 0<d<2 d hinaus erstreckt werden muß, da die zugehörigen 

Verteilungsdichten nicht genügend stark für. d-2 d abfallen. Nur im Fall ä = 5 stim­

men die Integrationsgrenzen mit den angenommenen Grenzen der Durchmesservertei­

lung überein. 

In der Tabelle m 2 sind die so berechneten mittleren Träpfchenvalumina Va und die 

diesen zuzuordnenden Durchmesser d in Abhängigkeit van cr aufgelistet. Zusätzlich 
m - . 

sind die mittleren Gesamtvalumina V= 12 Va und die gemäß Gleichung (III 1) hieraus 

resultierenden Werte für den Austragsanteil F angegeben. Es ergibt sich für 

5 ::: u ::: 11 (µm): 

23,1 ~ dm ::: 26,5 (µm) 

bzw. 2 „ 10-3 ::: F :;: 3,1 • 10-3• 

Die Größenordnung von F bleibt also unverändert. 

1 
J 

A 
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C = 5, a • 7· a „ 9: ·a" 11: . 
-

ä. (µ.m] : d3 (11::1~ 1 : Pd (dl: Px 
d3 : Pd (dl: 

-.3 3 3-
p a : pd(d): Pxd: Pd (d): pxd :.. X 

o.o - 5 X 10-6 - 4x 10-4 - 0.0022 - 0.0049 -
4.4 85.2 

-4 1.6x10 0.01 0.0024 0.21 0.0066 0.56 0.0101 0.86 

8.8 681 0.0024 1.7 0.0096 6 .6 .. 0.0151 10.3 0.0177 12.0 

13.2 2300 0.0170 39 0.0259 59 0.0275 63 0.0263 61 

17.6 5452 0.0542 295 0.0468 255 0.0393 2H 0.0335 183 

22.!! 10648 0.0798 850 0.0570 607 0.0443 472 0.0363 38G 

25.u 15625 0.0666 1041 

26.4 18400 997 861 724 61.6 

) 27.4 20571 0.0423 871 

30.t 27271 0.0296 806 

30.8 29218 495 756 aaJ . "i.69 

33.0 35937 0.0220 791 

35.1 43614 107 420 659 . 770 

39 .li 62099 10. 1 150 407 5~~ .:.0 

4..;. 0 85184 0 .42 35 190 413 
.. 

48.4 11.3380 5.2 58 2.'.!1 

52.S 147198 0.52 18.7 106 -
57.2 187149 4.0 41 

61.6 2.33745 0.65 13.0 

66 287496 . 3.5 

70.4 348914 0.80 

) J,/':J: 12288/44 13881/52.8 15993/61.1 186.38/70.4 

L~:olge der Sy=et=~e von pd(d) sind nur Werte bis d = 22 µ.m angegeben. 

b 
· Tabelle m 1 Wertetabelle zur Berechnung von V - J / / ä" - er •. 1! 6 mit Jä- = 

0 

Die eingerahmten Werte beziehen sich auf die jeweiligen Dichte-Maxima 
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1 
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·.•·.1 
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- ' 

Verlauf der Normalverteilungskurven Prt fd.l für d = 22 pm . · 
bei verschiedener Werten der Varianz ä · ( pm ] · . 

d'~ 
NUl!EM 
~ 

39,6 

d(µm] 
1 

~ 

44 

Äbb.ill 1 - ~ -
'-------'----------· -------------~ • 1 

. 
1 

1-" 
0 
N 
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a: V [µm3 ] : dm [µm]: V [J.l.ffil] :. F 
- . 

. 
10-;3 5 6434 23.1 77208 2.0 . 

7 7268 24.0 87216 2.3 . 10-3 

"' 
9 8374 25.2 100493 2.6 . -10-..:, 

1 1 9759 26.5 117112 3. 1 - . 1 o-3 

Tabelle ill 2 Aerosolvolumina und Austragsanteile 

d · [µ.mJ : V (d) [ µm3 ] : a = 5: Ö' = 7: ä = 9: ä = 11 : 
1 -

4.4 44.6 5 • 1 o-6 1.9.·10-5 -'1 
2.15·10 - 3.32·10-4 

8.8 357 2. C.• 10 -5 7.9·10-5 -<! 
1.24•10 - 1.45•10-4 

6.2·10-5 9.4·10- 5 -'1 
,. 

13.2 1204 1.00-10 - 9.6 ~10-~ 

15.8 
1 

2065 - 9.8-10-5 

17. 6 2855 1.11-10-4 9.6·10-s 8. 1 ··10 -5 6.7 • 1 o-5 

19.4 3823 
. -4 

1. 17 .•: 1 O 

22.0 5575 
-4 1.0 5 · 10 . 7.5-10-s 5. 8 ·.10 -5 4.8 ·: 10 -5 

26.4 9634 4.9-10-5 4.3·10-5 3.6·10-5 3.1 ._10-5 

1.1-10-5 1.7·10-5 . -5 ,. 
30.8 15229 1.8-10 1.8 · 1 0 

-:: 

-6 -10-6 :··.10-6 
,,. 

35.2 22836 1 -. 1 O 5 8 9 . 10-o 

39.6 32515 7 ·• 1 o-8 1 -10-1 3 ~ 1 o-6 4 . ,o-6 

Tabelle m 3 Wertetabelle zur Berechnung von p d (V) 

Die eingerahmtün Werte geben den Durchmesser d des 
- h 

häufigsten Volumens für C" = 5 bzw. 7 an 
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4. Betrachtungen zur Verteilungsdichte des Aerosoltröpfchen-Volumens 

Allgemein besteht zwischen den· eindimensionalen WahrscheinÜchk;itsverteÜung~n-·. · 

p (x) und p (y) mit y = f(x) der Zusammenhang 
X y 

P/Y) dy = px(x) dx, arr 7) 

d. h. Pyf~l :: ~; p/x) (III 8) 

oder py<y) 
1 

p/x) arr 9) :: 
dy/dx 

Für die hier behändelte Volumenverteilu_ng ergibt sich daher mit pid) sowie 

rr 3 dV TI d2 V(d) :: 6 d und dd = 2 • au 10) 

p (V) ·= 1 . 
(d-cf)2 

Py[V(d)] ~ -
20 2 arr 11). e 

d . n,Jrr12:ö·d2 

Die Singularität dieser Verteilungsdichte bei d = 0 resultiert aus der Annahme einer 

G"uß-Verteilung für den Aerosoltröpfchen-Druchmesser. Diese Annahme ist im --- ·---------·· --- .. ·•- ..... ·-- -·. ·- •. - -------·-- ·-- - -
. __ 3trengen physikalischen und mathematischen Sinn nicht richtig, da die Verteilung, wie 
·------ ------ ----·· -•·- ·-- -·- ........ -.. -·-·- ·- .... - .... -- ·-
bereits erwähnt, nach links bei d = 0 begrenzt ist. 

Das Maximum der Volumen-Verteilungsdichte erhält man aus 

Es folgt 

1 = _ __,_=-
rrvrr/z' 

(d-d)2 
e-:- 2·02 

2 - -2 d - dd + 2 cr :: 0 

(III 12). 

(III 13), 

und daher für den Durchmesser des am häufigsten auftretenden Tröpfchenvolumens 

d= dh: 

OII 14). 

Der negative W:Jrzelwert führt aufgrund der Gauß-Hypothese nicht zu sinnvollen Er­

gebnissen. Bei (j = 9 bzw. 11 nim_mt_dh komplexe Werte an. Offenbar g~lt dh- d, falls 

G➔ 0 bzw. d ➔oooder allgemein d»G. Im Idealfall ist theoretisch dh = d. 
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Tabelle III 3 enthält eine Werteliste von plV) mit Angabe der Extremwerte, wieder­

um für 'ä = 5, 7, 9 und 11. Wie man sieht, liefert auch hier nur der Fall Ö = 5 eine 

siq_nvolle Verteilungsdichte mit ·einem ausgeprägten _Maximum bei d = 19,4 µm. Bei 

größeren cr -Werten verschiebt sich das Maximum immer weiter nach links und wird 

schließlich für v.-. 0 durch den dominierenden Anteil 1
2 in Gleichung (III 11) über­

d deckt. 

In Abbildung III 2 ist der Verlauf der Verteilungsdichte p lV) für ä = 5 dargestellt. 
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5. Diskussion der Ergebnisse 

Au_s den bisher gewonnenen Resultaten geht hervor,. daß dfe Annahme einer Gauß­

Verteilung für den Durchmesser der Mikrotröpfchen, die beim Zerplatzeil van Siede­

blasen entstehen, eine vernünftige Beschreibung der Volumenverteilung im Aerosol 

ermöglicht. Vom theoretischen Stz:idpunkt Qus werde:, die Ergebnisse um so befriedi­

gender, je kleiner dabei der Wert von cr gewählt wfrd, dies wird im Fall von cr = 5 

deu_tlich. Wesentlich im Hinblick auf die Behandlung des Aerosolaustrags aus wäßrigen 

Lösungen ist jedoch die Erkenntnis, daß der Wert des Austragsanteils Fauch bei An­

nahme höherer Varianzen sich nur geringfügig ändert. 
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ANHANG 'IV 
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Mathematische Beschreibl.Dlg der 

instationären Aufheizung hochaktiver flüssiger Abfälle 

infolge Küttiungsausfall 
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Quantitative Bestimmung· der instationären Aufheizung eines Tanklagers für hoch­

aktive flüssige Abfälle 

Der vorliegende Anf-:ang beinhaltet die Herleitung der Gleichungen (24) bis (26) bzw. 

(37) und (38), die die instationäre Aufheizung eines Tanklagers für flüssige hochaktive 

Abfälle infolge teilweisen bzw. vc!lständiger. Kühlungsausfa!ls beschreib~n (siehe 

Kapitel 3). 

Nach den Ausführungen von Kapitel 3 wird dabei vorausgesetzt, daß die von dem 

Tanklager durch Konvektion und Strahlung pro Zeiteinheit nach außen abgeführte 

Wärme sehr viel kleiner als die Qu_ellwärmeleistung der betreffenden radioaktiven 

Flüssigkeit ist. 

Die Ermittlung der Zeitabhängigke~t der instationären _Temperaturerhöhung erfolgt in 

Anlehnung an das in Kapitel 4 beschriebene fiktive Tanklager: 

Demnach wird der Tanklagerinhalt im normalen Betriebszustand durch zwei Kühl­

stränge auf einer Temperatur T 1 gehalten. Bei Intaktsein von nur ncch einem Kühl­

strang stellt sich eine überhöhte Temperatur T 
2 

ein. Schließlich kommt es bei Total­

ausfall sämtlicher Kühlsträr.ge zum Sieden der Tankflüssigkeit. 

Es sei hierzu angemerkt, daß die von dem fiktiven Tanklager durch Konvektion und 

Strahlung nach außen pro Zeiteinheit abgegebene Wärme allerhöchstens 3 % der 

Nachzerfallswärmeleistung des Tankinhalts beträgt, so daß die obige Voraussetzung 

erfüllt ist. Dieses Ergebnis läßt sich mit den Standarabeziehungen der Wärmeüber- ) 

tragungstheorie (siehe /24/) unter Verwendung der geometrischen und physikalischen 

Kenndaten des Tanklagers (vergl. Tabelle 4, Abbildung 4) relativ leicht abschätzen. 

a) Aufheizung der Flüssigkeit von T 1 und T 2 

Zur Beschreibung der Aufheizung der Flüssigkeit von T 1 auf T 2 infolge Teilausfall der 

Kühlung wird der Energiesatz 

CF· M · dT(t) = L-K · (T(t)-TM) 
dt 

(IV 1) 
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mit den Bezeichnungen 

c~ 
M 

T(t) 

L 

K 

TM 

: 

verwendet~ 

Spezifische Wärme des Tankinhalts 

Masse des Tankinhalts 

Temperatur des Tankinhalts zur Zeit t 

Quellwärmeleistung dar Tankflüssigkeit i:-,falge radioaktiver. Zerfalls 

Produkt aus Wärmeübergangskoeffizient und Wärmeaustauschfläche 

zwischen Tankflüssigkeit und intaktem Kühlstrang 

Mittlere Kühlwassertemperatur im intakten Kühlstrang 

Die Bestimmung der Größe TM erfolgt anhand der Vor- und Rücklauftemperaturen 

des primären und sekundären Kühlkreislaufs (vergl. Abbildung 5). 

f:ür das Beispiel des fiktiven Tanklagers stellt sich im bestfrnmungsgemäßen Betrieb 

rnii. Ti'= so0 c eine mittlere Kühlwassertemperatur TM~ 33°C im Sekundärkühlkreis 

ein (siehe Abbildung 5). 

Unter der Voraussetzung, daß währe:1d der Aufheizperiode auf T 2 '= 75°C infolge Teil­

kühlungsausfall die Vorlauftemperatur des primären Kühlkreises den konstanten Wert 

26 ::iC beibehält (vergl. Abbildungen 5, 6) werden sich im gestörten Betriebszustand bei 

T 2 ~ 75°c die Vor- und Rücklauftemperaturen entsprechend Abbildung 6 einstellen. 

Diese Daten ergeben sich unmittelbar aus den entsprechenden Zahlen der Abbil-.. · 

dung 5, wenn man berücksichtigt, daß sich aufgrund des Kühlstrangausfalls die wär-

) meübertragenden Flächen halbieren. Zur Abfuhr der gleichen pro Zeiteinheit anfal­

lenden Wärme müssen sich daher die einzelnen treibenden Temperaturdifferenzen 

verdoppeln. 

Die hierbei getroffene Annahme einer unveränderten Primärkreisvorlauftemperatur 

von 26°C ist berechtigt, da sich (vergl. Abbildung 6) das Rücklaufwasser vor Er­

reichen der Kühltürme in dem Sammelbecken mit den übrigen Rücklaufströmen ver­

mischt, so daß die Auslegungstemperatur der Kühltürme von 32°C praktisch nicht 

überschritten wird. 
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Die sich neu einstellende mittlere l:(ühlwassertempera tur im Sekundärkühlkreis be­

trägt nach Abbildung 6 somit TM= 40°c. 

Damit läßt sich aus der Gleichung (IV 1) die Größe K ermitteln (siehe Tabelle 5), da 

im gestörten Betriebszustand bei T 2 = 75°C die Fnke Seite dieser Gleichung den Wert 

Null annimmt. 

Zu ihrer Lösung wird konservativ angenommen, daß die mittlere Kühlwassertempera­

tur TM während der Aufheizperiode den festen Wert TM = 40°C besitzt (vergl. auch 

Tabelle 5), der sich nach den obigen Ausführungen streng genommen erst am Ende der 

Aufheizperiode einstellt. 

Im Anhang V wird für das Beispiel des fiktiven Tanklagers gezeigt, daß der Massen­

verlust der Flüssigkeit infolge Verdunstung während der Aufheizphase von T 1 auf T 2 
beäingt durch Kühlstrangausfall um mehrere Zehnerpotenzen unter der Anfangsmasse 

MA= 1,2 • 106 kg (vergl. Tabelle 2 und 5) liegt. Aus diesem Grunde wird die in Glei­

chung (IV 1) auftretende Masse M dei~ J~nfangsmasse MA gleichgesetzt. Die Beziehung 

(IV 1) läßt sich damit in eine inhomoaene Differentialgleichung erster Ordnung mit 

konstanten Koeffizienten überführen: 

dT(t) 
dt = 

L+K • TM 
CF•MA 

K 
CF•MA • T(t) (IV 2). 

Eine derartige Gleichung läßt sich nach Standardverfahren (siehe /25/) lösen. Im vor­

liegenden Fall ist die Lösung durch das System der Gleichungen (24) bis (26) in Kapi­

tel 3 gegeben. 

b) Aufheizung der Flüssigkeit von T 
2 

auf Siedetemperatur 

Aufgrund der vorangehenden Betrachtungen wird die Aufheizung der Tankflüssigkeit 

infolge Totalausfall sämtlicher Kühlstränge durch die Beziehung 

CF• M 
dT(t) 
dt = L (IV 3) 

mit den gleic:ien Symbolen wie in Gleichung (IV 1) beschrieben. Mit der Annahme 

M = MA analog zu den Ausführungen zu aj (vergl. auch Anhang V) lautet die Lösung 

von Gleichung (IV 3) 

) 
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T(t) = TA+ L 
CF· MA • t (IV 4), 

di~ mit der Anfangstemperatur TA (~ T 2) den Gleichl,!ngen (3~) und (38) in Kapitel 3 

äquivalent ist. 
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Ermittlung des Massenverlustes 

hochaktiver flüssiger Abfälle 

infolge Verdunstung bei instationärer Aufheizung 
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Quantitative Bestimmung des Massenverlustes einer verdunstenden radioaktiven 

Flüssiqkeit bei instationärer Aufheizung 

Die nachfolgenden Ausführungen beinhalten die Erläuterung der Gleichungen (27) bis 

(29), die den Massenverlust einer radioaktiven wäßrigen Lösung info!ge Verdunstung 

bei inst2tianärer Aufheizung beschreiben (siehe Kapitel 3). Es wird dabei teilweise 

auf das in Kapitel 4 beschriebene Anwendungsbeispiel des fi~tiven Tanklagers Bezug 

genommen. 

Die Gleichung (27) stellt eine Näherung der Clausius-Clcpeyron-Gleichung dar. Sie 

gibt den Sättigungsdampfdruck PS al~ Funktion der Temperatur T wieder. Nach /15/ 
sind dabei die Annahmen zu treffen, daß sich Wasserdampf wie ein ideales Gas ver­

hält und die Verdampfungsenthalpie von Wasser temperaturunabhängig ist; d. h. die in 

der Gleichung auftretende Größe H stellt einen mittleren Wert dar. 

Die Beziehung (28) beschreibt nach /8/ den Feuchtegehalt van gesättigter Luft XS bei 

gegebenem Gesamtdruck PG in kg Feuchte/kg trockene Luft • 

Gleichu_ng (29) repräsentiert einen Ansatz für den Feuchtegehalt X in kg Feuchte/kg 

trockene Luft über der Flüssigkeitsoberfläche. Ihr liegt die Vorstellung zugrunde, 

daß die Größe ;
5 

linear mit der Flüssigkeitstemperatur während der Aufheizung 

zunimmt. Wie im folgenden gezeigt wird, ist dieser Ansatz für· das fiktive Tanklager 

physikalisch sinnvoll: 

Hierzu wird auf die Beziehungen (1) und (2) in Kapitel 2.2 bzw. auf Gleichung (30) van ) 

Kapitel 3 zurückgegriffen. 

Anhand des Spülluftvolumenstroms (vergl. Tabelle 3) und der Geometriedaten des 

Tanklagers (vergl. Tabelle 2) läßt sich über die Kontinuitätsgleichung leicht abschät­

zen, daß die Spülluftgeschwindigkeit an der Oberfläche der Tankflüssigkeit ver­

schwindend klein ist. Es ist daher gerechtfertigt, die in Gleichung (2) auftretende 

Größe v Null zu setzen. Mit Gleichung (1) bzw. Gleichung (30) folgt damit 

Mo•:t) = 25 ~a • OF · (XS(t)-X(t)) 
m h 

(V 1), 

. 
wobei OF die Größe der Flüssigkeitsoberfläche und M 0 (t) den Flüssigkeitsmassenver-

lust pro Zeiteinheit infolge Verdunsten angeben. 
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Auflösung der Gleichung (V 1) nach X(t) liefert 
. 

X(t) 
M (t) 

= XS(t) - ~ D 
2s-y-,0F 

m h 

·cv 2). 

Für die Temperatu:-en TC1 -= so0 c tmd TC2 =-= 75°c, die gemäß Tabelle 3 die statio­

nären Betriebszustände des Tanklagers kennzeichnen, gilt nach /8/: 

xs = 0,089 

xs = 0,403 

für 

für 

und 

Einsetzen dieser Daten sowie der zugehörigen Massenströme MO aus Tabelle 3 und 

der Fläche OF = 213,85 m2 (siehe Tabelle 2) in Gleichung (V 2) liefert die Zahlen­

werte 

X= 0,085 

X= 0,387 

für 

für 

0 
TC1 = 50 C 

0 TC2 = 75 C. 

Für die Größe ~S ergibt sich damit 

X xs = 0,947 

X xs = 0,961 

für 

für 

0 TC1 = 50 C 

0 TC2 = 75 C. 

und 

und 

Die resultierenden Zahlen unterscheiden sich nur wenig voneinander und liegen in der 

Nähe von l; d. h. erwartungsgemäß liegt nahezu Sättigung vor. 

Physikalisch gesehen wird die relative Feuchte ~S. der Luft über der Flüssigkeits­

oberfläche konvex monoton mit der Temperatur TC zunehmen. 

Unter Berücksichtigung der vorangehenden Betrachtungen ist es daher sinnvoll, kon­

servativ den linearen Ansatz 

X 
XS = AC • TC + SC (V 3) 
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mit ~en Koeffizienten AC und BC zu wählen. Für den Temperaturbereich 

50°C <TC< 75°C ergeben sich diese Koeffizienten mit den oben angegebenen Werten 

~S :für die Grenztemperaturen · · 

0 0 TC1 = .-50 C und TC2 = 75 C zu 

5 1 -4 [ 0 -11 AC = ,6 • 0 C und SC = 0,919 

(vergl. auch Tabelle 5). 

Eine analoge Vorgehensweise bietet sich an, um den verdunstungsbedingten Massen­

austr2~ während des Aufi:eizens der Flüssigkeit van TC2 = 75°c auf Siedetempera­

tur - hervorgerufen durch den Totalausfall der Kühlung - zu beschreiben. Die ent­

sprechenden Grenztemperaturen s!nd in diesem Fall TC2 = 75°c und Tc3 = 99°C*. 

De~ entsprechende Massenstrom M
0 

für 75°C ist der Tabelle 3 zu entnehmen. Zur 

Ermittlung des zugehörigen Wertes für 99°C wird auf Gleichung (10) in Kapitel 2.2 

zurückgegriffen. Mit den Daten für L und QV gemäß den Tabellen 4 und 7 folgt 

• 4 k 
MD = 0,96 • 10 i;9 für 

Nach /8/ gilt in ciesem Fall XS = 200,023. 

Aus den Gleichungen (V 2) und (V 3) ergeben sich damit analog zur obigen Vorgehens­

weise die Koeffizienten AC = 1,25 • 10-3 [ 0 c-l] und BC = 0,867 (vergl. Tabelle 6) 

zur Beschreibung des verdunstungsbedingten Massenverlustes der Tanklagerflüssigkeit 

während der Aufheizung von T~2 = 75°c auf Siedetemperatur infolge Totalausfall der 

Kühlung. ) 

Anhand der obigen Ausführungen läßt sich abschätzen, daß der Verdunstungsmassen­

verlust des Tankinhalts_ während der Aufheizphasen von TC1 = 50°C auf TC2 = 75°c 

bzw. von TC2 = 75°c auf Siedetemperatur bedingt durch Teil- bzw. Totalausfall der 

Kühlung um mehrere Größenordnungen unter der Anfangsmasse MA = 1,2 • 106 kg 

(vergi. Tabellen 5, 6) liegt. 

Die im Anhang IV verwendete Vorgehensweise, zur Ermittlung der zeitlichen Tem­

peraturentwicklung während der besagten instationären Vorgänge eine konstante 

Flüssigkeitsmasse M = MA zu verwenden, ist daher gerechtfertigt. 

* Bei TC = 100°c hat XS für Wasser den Wert oo (siehe /8/). Daher wird TC= 99°C 

gewählt. 
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ANHANG VI 
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Definitionen von Begriffen 

bei Störfallbetrachtungen 

) 
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Definitionen 

An_ verschiedenen Stellen des vorliegenden Berichts treten spezielle Begriffe auf, die 

im Rahmen von Störfallablaufanalysen häufig ver1,1endet werden. Zum besseren Ver­

ständnis des Textes werden für ·diese sowie weitere bei Störfallbetrachtungen benutz­

ten Begriffe in der unten a1,;fgeführten Tabelle Defini tior.::n angegeben. 

Bezeichnung 

Quelle 

Quelleffekt 

Qaellterm 

Austrag 

Rückhaltung 

Rückhaltefaktor 

Dekofaktor 

Stoffstrom 

X-Rate 

Aerosolfraktion 

Bedeutung 

Objekt mit Stoffinventar. Keine Stoffzufuhr, aber Abgabe 

durch Quelleffekte. 

Physikalischer Vorgang, der Transport von Stoffen aus ejner 

Quelle (Austrag) bewirkt. 

Mathematische Beschreibung des Quelleffekts. 

Transport von Stoffen aus einer Quelle. 

Verminderung eines Stoffstroms durch eine Barriere. 

Ve::-hältnis des Stoffstroms r2 nach einer Barriere zum Stoff­

strom I1 vor der Barriere: 

I2 = R * I1 

Reziproker Rückhaltefaktor 

Pro Zeiteinheit transportierte Stoffmenge (Dimensionen 

z. 8.: Volumen/Zeit, Masse/Zeit, Aktivität/Zeit) 

Größe X differenziert nach der Zeit: ~~ 

(Aerosolaustragsanteil) Verhältnis: Aerosolstoffstrom/Gesamtstoffstrom 

X-fraktion X-Partialstoffstrom/Gesamtstoffstrom 

Tabelle VI l · Definition van Begriffen bei Störfallbetrachtungen 
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Zusammenstelluno der verwendeten Svmbole 

Sym?ol Bedeutung -Einheit 

a Kor.stante zur Ermittlung des Aerosolaustrags-
anteils F 

A Gesamtaktiv~tät Ci 

A Gesamtaktivitätsaustragsrate Ci/h 

A (AE) Aktivitätsaustragsrate infolge Aerosolbildung Ci/h 

A (H3) Aktivitätsaustragsrate infolge HTO-Gasbildung Ci/h 

AC Konstante zur Ermittlung der Luftfeuchte X (oC)-1 

AJ Anfangsaktivität Ci 
}, ... ' 

AK Konstante zur Ermittlung der Temperatur-
-1 verteilung T (t) h 

AL Konstante zur Ermittlung der Temperatur-
verteilung T (t) K/h 

AS Spezifische Gesamtaktivität Ci/kg 

AS (H3) Spezifische Tritiumsaktivität Ci/kg 

b Konstante zur Ermittlung des Aerosolaustrags-
anteils F K 

SC Konstante zur Ermittlung der Luftfeuchte X 

C Konzentration (von Krypton) kg/m 3 

' j 
/ ' 

C · Konstante zur Ermittlung des Aerosolaustrags 

CF Spezifische Wärme der Flüssigkeit J/kg K 

CK Konstante zur Ermittlung der Temperatur-
verteilung T (t) K 

d Durchmesser m 

F Aerosolaustragsanteil 

FG Austragsbruchteil für gasförmiges Ruthen 

f 8 ildungsfrequenz h 
-1 

Gr Materielle Grashaffzahl 
m 

Erdbeschleunigung 2 
g m/s 
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H Höhe m 

H (T) Henry-Konstante für Temperatur T 

1 
Höhenabnahme pro Zeiteinheit m/h H 

HA Anfangshöhe m 

.6. H Molare Verdampfungsenthalpie J/mol 

J Integral wert m3 

K Pro"dukt aus Wärmeübergangskoeffizient und 
Wärmeaustausch fläche J/h K 

A 

K Konstante zur Berechnung des Stoffübergangs-
koeffizienten 

L Zur Verdampfung einer Flüssigkeit aufgebrachter 
) Wärmestrom J/h 

~ 

M Masse kg 

• 
M. Massenverlust pro Zeiteinheit kg/h 

MA Anfangsmasse kg 

n Partikelanzahl 

OF Flüssigkeitsoberfläche 2 m 

p· Druck N/m 2 

p Verteilungsdichte (eindimensional) 1/m 

PB Flüssigkeitsdruck am Tankboden atm 

} 
PG Gesamtdruck atm 

PS Sättigungsdampfdruck der Flüssigkeit atm 

PST Sättigungsdampfdruck der Flüssigkeit bei der 
Temperatur TST atm 

PU Umgebungsdruck atm 

QV Massenbezogene Verdamp fungsenthalp ie J/kg 

R !deale Gaskonstante J/mol K 

Sc Schmittzahl 

t Zeit h 

T Absolute Temperatur K 

TA Anfangstemperatur K 



TC Celsiuswert der Temperatur OC 

TM Mittlere Temperatur K 

TST Beliebige Vargabetemperatur K 

V Geschwindigkeit der Luft m/s 

V Volumen 3 m 

• 
m3/h V Volumenstrom 

X Konstante zur Berechnung des Stoffübergangs-
kaeffizienten 

X Luftfeuchte kg/kg 

XM Molenbruch 
'r, .. , 

xs Sättigungsfeuchte der Luft kg/kg ~ '~ ~ 

ß Stoffübergangskoeffizient Kg/m2 h 

Q Dichte kg/m3 

G' Oberflächenspannung N/m 

~ Varianz µm 

? Malmasse kg/mal 

K Molenbruch 

Bedeutunq der Indices: 

AE Aerosole 

B Gasblase 

D Dampf 

d Durchmesser 

DL Perlluft (Denitrierluft) 

Fl Flüssigkeit 

G Gas 

h häufig 

Kr Krypton 



) 

) 

L 

m 

p 

Pt 

Ru 

RuO
4 

u 

V 

Luft 

mittlerer 

Mikrotropfen (Partikel) 

Gesamtaerosolanteil 

Ruthen 

Ruthen-T etroxid 

Umgebung 
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Verdampfen bzw. Verdur.ster:1 

Varianz 

.,. -.. --



Nr. 

Tab. 1 

Tab. 2 

Tab. 3 

Tab. 4 

Tab. 5 

Tab. 6 

Tab. 7 

Tab. I 1 

Tab. TI 1 

Tab. III 1 

Tab. III 3 

- 1.3P -

Verzeichnis der Tabellen 

Bezeichnung 

Experimentelle Ergebnisse über Mikrotropfen aus /3/ 

Daten zur Geometrie des Lagertanks 

Zusammenstellung der Betriebszustände· -des fiktiven HAW­

Tanklagers 

Inventar des fiktiven Tanklagers 

Daten zur Ermittlung de: zeitlichen Temperaturänderung sowie 

des Massen- und Aktivitätsaustrages aus dem Tanklager bei 

Ausfall eines Kühlstrangs 

Daten zur Ermittlung der zeitlichen Temperatu„änderung sowie 

des Massen- und Aktivitätsaustrags aus dem Tanklager bei Aus­

fall beider Kühlstränge 

Daten zur Ermittlung des Massen- und Aktivitätsaustrages aus 

dem Tanklager für den Fall des Siedens 

Aerosolfreisetzung aus verdunstenden wäßrigen Pu-(NO3) 4-Lö­

sungen (aus /1/ entnommen) 

Anzahl und dominierender Durchmesser der Mikrotröpfchen, die 

von Luftblasen mit dem Durchmesser dB infolge Zerplatzen er­

zeugt werden 

Wertetabelle zur 
b •. I d.) • Pd (d) dd 
0 

Berechnung. von V'cr = Jä-. rr /6 

Wertetabelle zur Berechnung von pd (V) 

mit J __ = 
er 
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Nr. Bezeichnung 

Täb. VI 1 Definition von Begriffen bei Störfallbetrachtungen 



Nr. 

Abb. l 

Abb. 2 

Abb. 3 

Abb. 4 

Abb. 5 

Abb. 6 

Abb. 7 

Abb. 8 
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Verzeichnis der Abbildungen 

Bezeichnung 

Aerosolaustragsanteil F als Funktion der Temperatur -3 . 

· Aerosoldichte 9 AE an der Oberfläche der verdunstenden Flüs­

sigkeit als Funktion der Temperatur .S 

Aerosolvolumenaustragsrate V pt als Funktion des Perlluftvolu­

meneintrittsstroms V L 

a) Wasser 

b) 5 molare •väßrige HN0
3 

-Lösung 

Schematische Darstellung eines von Betonwänden umgebenen 

Lagertanks (Dimensionen in m) 

Schematische oa·rstellung der T;::inklagerkühlung mit Angabe der 

relevanten Kühlwassertemperaturen für den bestimmungsge­

mäßen Betrieb (T = so°C) 

Schematische Darstellung der Tanklagerkühlung mit Angabe der 

relevanten · Kühlwassertemperatur . für den gestörten Be­

trieb (T = 75°C) 

Zeitlicher Temperaturverlauf des HAW während des Aufheizens 

von so0 c (323 K) auf 75°C (348 K) infolge Teilausfall des 

Kühlsystems 

Zeitlicher Verlauf des Massenaustrages aus dem HAW während 

des Aufheizens von 50°C (323 K) auf 7S°C (348 K) infolge 

Teilausfall des Küh!s!1stems 



Nr. · 

Abb. 9 

Abb. 10 

Abb. 11 

Abb. 12 

Abb. 13 

Abb. 14 

Abb. 15 

Abb. 16 

Abb. 17 
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Bezeichnung 

Zeitlicher Verlauf der durch Aerosole aus dem HAW ausgetra- · 

genen Aktivität während des Aufheizens von 50°C (323 K) auf 

75°C (348 K) infolge Teil~usfall des Kühlsystems 

_ Zeitlicher Verlauf der durch HTO-Dampf aus dem HAW ausge­

tr~ge~e~ Aktivität während des -A~fh~iz~~; von so0 c (323 K) 

auf 75°C (348 K) infolge Teilausfall .. de:s:K0hlsystems 

Zeitlicher Temperaturverlauf des HAW während des Aufheizens 

von 75°C (348 K) auf Siedetemperatur infolge Totalausfall des 

Kühlsystems 

Zeitlicher Verlauf des Massenaustrags aus dem HAW während des 

Aufheizens von 75°C (348 K) auf Si.edetemperatur infolge To­

talausfall des Kühlsystems 

Zeitlicher Verlauf der durch Aerosole aus <lern HAW ausgetra­

genen Aktivität während des Aufheizens von 75°C (348 K) auf 

Siedetemperatur infolge Totalausfall des Kühlsystems 

Zeitlicher Verlauf der durch HTO-Dampf aus dem HAW ausge­

trage~en Aktivität während des Aufheizens von 75°c (348 K) 

auf Siedetemperatur infolge Totalausfall des Kühlsystems 

Zeitlicher Verlauf des durch Sieden bedingten Massenaustrages 

aus dem HAW 

Zeitlicher Verlauf der durch Aerosole beim Sieden aus dem HAW 

ausgetragenen Aktivität 

Zeitlicher Verlauf der durch HTO-Dampf beim Sieden a•Js dem 

HAW ausgetragenen Aktivität 



Nr. 

Aeb. ·r l 

Abb. II 1 

Abb. III 1 

Abb. III 2 

1 • 
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Bezeichnung 

Aerosolaustragsanteil F als Funktion der-Temperatur -3' 

Zusammenhang zwischen Blasendurchmesser dB und Aerasolei­

gcnvolumen V . 
. p 

, .. 
V~rlauf der Normalverteilungskurven pd (d) _ für d · = 2 µm bei 

verschiedenen Werten der Varianz et [ µ m] 

Verlauf der Volumen-Verteilungsdichte: pd 01) für normalver­

. teilte Durchmesser mit d = 22 µm und et' = 5 µm 




