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Zusarmmenfassung

Im Rahmen des Vorhabens "Methodische Entwicklung und Erprobung einer Sicher-
heitsanalyse fir bestimmte Anlagenteile aus dem Entsorgungsbereich" waren Vorgén-
ge an Flissigkeitsoberfldchen und hier besonders die funktionalen Abhéngigkeiten des
Austrags von radioaktiven Stoffen aus waBrigen FliUssigkeiten durch Aerosclbildung
bei Verdunsten und Verdampfen, durch Gasbilcdung sowie bei Einsatz von Perlluft zu
untersuchen.

Ziel war das Erstellen von mathematischen Madellen, die eine quantitative Beschrei-

bung der Phdnomene erlauben.

Im vorliegenden Bericht wird die Modellierung der Vorgdnge (im folgenden Quell-
effekte genannt) dargestellt. Die Modelle erfassen sowohl den quasistationZren Stoff-
austrag als auch wahrend Aufheizvorgdngen in den betrachteten Flissigkeiten ablau-
fende instationZre Vorgdnge. Es werden beschreibende Gleichungssysteme erstelilt,
die die Basis fir Quellterm-Modelle bilden und deren L&sungen als Transportzellen im
Rahmen des Programmoduls RIDO /16, 17/ eingesetzt werden kdnnen. Uber die
vargesehenen und cben erwdhnten Arbeitsziele hinaus werden die erarbeitztzn Model-
le am Beispiel sines fiktiven Tanklagers fUr hochaktive salpetersaure L3sungen bei-
spielhaft angewendet. Die Erarbeitung der Modelle erfolgte im vorgesehenen Zeitran-
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:

- Luftfeuch'tigkeit, d.h. ein bis auf Tritium aktivitdtsfreies Wasser-

dampf-Luft-Gemisch und

- radioaktive Aerosole, deren Zusammensetzung gleich derjenigen der verdun-

stenden Flissigkeit ist.

Wihrend zur Berechnung der Verdunstungsmengen bekannte Verfahren vorliegen,
wird zur Modellierung des Aerocsolaustrags basierend auf empirischen Daten ein

Verfahren entwickelt. Danach nimmt das Verh&ltnis der ausgetragenen Aerosol-
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c)

d)
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masse zu verdunsteter Flissigkeitsmasse, die "Aerosclfraktion” (oder der Aercsol-
anteil), exponentiell mit der Temperatur zu. Die Parameter der entsprechenden
Exponentialfunktion werden durch eine Anpassung an MeBwerte von Mishima et
al. /1/ ermittelt. Mit diesem Ansatz ist es mdglich, den Aerosolaustrag beim

Verdunsten waBriger L&sungen analytisch zu beschreiben.

Nach diesem Modell stellt sich im Gasraum Uber der verdunstenden Flissigkeit
eine Aerosolkonzentration ein, die -je nach Temperatur- um eine bis drei GroBen-

ordnungen niedriger liegt als der bisher hdufig verwendete Wert von 10 mg/mj.

Damit bestdtigt sich, daB die zum Abbau allzu konservativer Annahmen erforder-

lichen Kenntnisse und Daten verfligbar sind.

Verdamgien

Beim Verdampfen (Blasensieden) stellt das Zesrclatzen der Dampfblasen an der
FlUssigkeitsoberflache den dominierenden Ef{ekt zum Aecrosolaustrag dar. Basie-
rend auf dem sich einstellenden stabilen Slasendurchmesser und sinem normal-
verteilten Curchmesserspektrum der beim Zerplatzen entstehenden Aerao-

sale /¢ wird der Aerosolmassenaustrag bei diesem Proze modelliert.

Das so ermittelte Verhiltnis aus Aerosolmassenstrom und Dampfmassenstrom
stimmt mit dem von Mishima /1/ an einer Pu-Nitrat-L8sung gemessenen Wert gut

Uberein.

Zerplatzen von Perlluftblasen

Analog zum Fall des Blasensiedens wird der Aerosolaustrag beim Zerplatzen von
Periluftblasen an der FlUssigkeitsoberfldche in AbhZngigkeit vom Perlluftstrem

mocelliert.

Gasbildung

Neben dem Austrag von Aktivitdt durch die Erzeugung von Aerosclen kénnen auch

gasfdrmige Aktivitdtstrdger aus der Fliissigkeitsoberfldche entweichen. Hierzu
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gehdren im wesentlichen

- Jod

- Ruthen in Form von Ran
- Krypton.

Der Tritium-Austrag wird beim Verdunsten und Verdampfen erfaGt.
HTO verhélt sich beim Verdunsten bzw. Verdampfen wie HZO' Die spezifische
Tritium-Aktivitdt des Dampfes ist gleich derjenigen der FlUssigkeit. Damit wird

der Tritiumaustrag durch den Wasserdampfmassenstrom beschrieben.

Beim Aufldsen ausgedienter Brennelemente innerhalb des Wiederaufarbeitungspro-
zesses wird das Spaltjod nahezu vollstandig durch eine destillative Behandlung als
Gas aus der Brennstoffldsung ausgetrieben /5/. In der verbleibenden Fliissigkeit
und den weiterfiihrenden ProzeBstrdmen liegen nur noch geringe Restjodmengen in
Form nichtflichtiger Verbindungen vaor /5, 6/. Ein Jodgasquelleffekt wird somit im

Rahmen des vorliegenden Berichtes nicht betrachtet.

Der Austrag von Ruthen aus wifrigen L&sungen wird mit Hilfe eines Maodells
beschrieben, das -basiersnd auf Messungen ven Wilson /7/- diesen Proze3 in

Atbhéngigkeit ven der Szlpetersdurekonzentration darstallt.

Obwohl dem Austrag von Krypton-Gas aus radicaktiven wéalrigen Ldsungen im
Vergleich zu den Austrdgen weiterer Nuklide radiclegisch praktisch keine Bedeu-
tung zukommt, wird dieser Quelleffekt mathematisch modelliert; die Beschrei-
bung erfolgt unter Verwendung der einschldgigen Beziehungen zum Stofftransport

/18/ und ist allgemein auf desorbierende Gase anwendbar.

Es wird empfohlen, den nichtselektiven Nuklidaustrag bei Aerosolbildung experimen-
tell abzusichern. Ebensa sind Messungen zum Tropfenspektrum bei Blasenzerplatzen
notwendig. Es wird darauf hingewiesen, daB ein Teil der wesentlichen Daten zum
Stofftransport, wie z. B. Steffiibergangskoeffizienten, bisher nicht bestimmt wurden
und keire 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 Uberpriifung der hier vaorgestellten Modelle

herangezogen werden sollten.

Der Austrag von radioaktiven Stoffen aus nichtw&Brigen Flissigkeiten wird mit den

vorgestellten Modellen nicht erfat.
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1. Einleitung

Bei der Durchfihrung von Sicherheitsanalysen werden mdéglichst realitidtsnahe Er-
gebnisse bei der Bestimmung der Aktivitatsfreisetzung aus kerntechnischen Einrich-
tungen angestrebt. Die Beschreibung der Stoff- und Aktivitdtsstréme, die aus den
Oberfldchen radioaktiver Flissigkeiten in Form von Aerosolen und Gasen ausgetragen
werden, ist dabei wesentlich.

Zur Ermittlung derartiger Quelleffekte wurden verschiedene Modelle entwickelt,
welche den Stoff- und Aktivitdtsaustrag aus den Oberfldchen verdinnter wi&Briger
radioaktiver*) Ldsungen beschreiben.

In Kapite!l 4 werden die mathematischen Modelle fir die Beschreibung des Austrages
aus der FlUssigkeitsoberflache eines fiktiven Tanklagers fir hochaktive, salpetersau-
re, wilrige LBsungen angewendet. Als Szenarium wird dabei der teilweise bzw.
vollstandige Ausfall der Lagertankkiihlung und die damit verbundene Autheizung des
Inventars unterstellt.

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

*)Die Oberfldchenspannung der betrachteten "verdinnten wé&GBrigen radiocaktiven L&-
sungen”, im folgenden wiBrige L&sung genannt, unterscheidet sich nur wenig ( £ 10%)

von der des Wassers.



2. Basisdaten und Grundaleichunaen

Gegenstand des vorliegenden Kapitels bildet die Zusammenstellung von Basismaterial
zur mathematischen Modellierung der Quelleffekte, welche den Aktivititsaustrag an

den Cberfldchen walriger Ldsungen beschreibt.

2.1 Zusammensteﬂung der wesentlichen Effekte

Der Aktivitdtsaustrag an den Oberfldchen wé&Briger L8sungen erfolgt durch Fliissig-
aeroscl- bzw. durch Gasbildung. Die dabei auftretenden wesentlichen Quelleffekte

sind

a) Verdunsten

Bei der Verdunstung einer w&Brigen LOsung werden zusammen mit dem an der
Obertlédche entweichenden Wasserdampf 7 lissigaerosole ausgetragen. Dieser an sich
geringe Aerosclmassanstrom stellt insbesoncere bei einer hohen spezifischen Aktivi-
tét der verdunstenden Ld&sung einen erheblichen Quelletiekt dar. Ein weitzsrer
Aktivitatsquelleffekt ist durch das zusammen mit dem Wasserdampf austretende

Tritium in Form von HTO gegeben.

b) Verdampfen

Beim Zerplatzen von Dampfblasen an den Oberfldchen siedender waGriger L&sungen
wurde das Entstehen von Mikro- und Makrotrépfchen festgestellt, wobei es sich bei
den Mikrotropfen um Flissigaerosole mit maximalen Durchmessern von einigen lOp m

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

Weiter wurde beobachtet, daB die Aerosoltrépfchen n der Regel vom Dampf
mitgerissen werden, da ihre Fallgeschwindigkeit gerirger als die Dampfgeschwindié—
keit ist. Die Makrotropfen erreichen der Dampfgeschwindigkeit entsprechend eine
definterte Maximalhéhe und fallen dann zur Oberfliache zurlck, so dal bei ausrsi-
chend hohen Gasr8umen Uber der Flissigkeit praktisch keine Austragung durch
Makrotropfen mehr erfolgt. Analog zu a) stellen die gebildeten Mikrotropfchen trotz
ihrer relativ geringen Masse auch hier einen wesentlichen Quelleffekt dar. Ein
weiterer Quelleffekt bei der Vardampfung ist durch das mit dem Wasserdampf

austretende Tritium in Form von HTC gegeben.

)\...../‘



c) Perlluft

Eine Methoce zur Durchmischung und zur Denitrierung sowie zur Fillstandsmessung
radioaktiver Flissigkeiten in Behé&ltern ‘st das Einleiten von Druckluft. Die dabei
entstehenden Luftblasen bewegen sich zur Fliissigkeitsoberfldche und setzen dort
durch Zerplatzen Aerosole frei. Die Hiufigkeitsverteilung der Teilchengr&@e ist ven

der GréBe der Ausgangsblasen abhingiqg /3/.

d) Gasbildung

Neben dem Aktivitdtsaustrag durch HTO-Dampf (siehe Abschnitte a) und b)) bei
Verdunsten und Verdampfen kdnnen aus w&Brigen Ldsungen je nach ihrem Inventar
gasfdrmige Aktivit8tstrdger austreten, die beispielsweise in Form von Jod- oder

Ruthenverbindungen oder als Krypton in der FlUssigkeit gel&st vorliegen.



2.2 Quasistationdrer Stoff- und Aktivitétsaustrag_

Im vorliegenden Abschnitt werden die Gleichungen zur Ermittlung der quasistationi-

ren Austragsraten der einrelnen Quelleffekte zusammengestellt.

Verdunsten

Fir den Massenverlust einer wéBrigen L&sung infolge Verdunstung in den dariiber

befindliche. Luftraum gilt nach /8/ die Beziehung

MD= B -0F - (XS - X) ‘ 1)

mit den Bezeichnungen
r\'AD : Massenverlust pro Zeiteinheit kg/h
8 : Stofflbergangskoeffizient kg/m2 h
CF : FlUssigkeitsoberfliche m2
XS : S&ttigungsteuchtigkeitsgehalt

von Luft entsprechend der je-

weiligen Oberfldchentemperatur

der Flissigkeit kg/kg
X : Feuchtigkeitsgehalt der Luft

Uber der Flissigkeitsoberflache ka/kg.

Der Stoffiibergangskoeffizient berechnet sich dabei nach der Beziehung

8 [ka/m®H = 25+19-v [m/g] 2),

wobei v die Tangentialgeschwindigkeit der Luft an der Flissigkeitsoberfliche
bedeutet /8/.

Der Massenstrom MD und damit die GréBe X hingen im konkreten Fall von der
jeweiligen Auslegung des vecrhandenen Abgassystems ab. Die Kenntnis des Mas-
senverlustes ‘\:1D der Fldssigkeit pro Zeiteinheit infolge Verdunstung bildet die
Basis zur Ermittiung des Aktivitdtsaustrags durch Aeroscle und durch Tritium in

Form von HTO-Dampf.

'\ A



a) Beschreibung des quasistationdren Aerosolaustrages

Zur quantitativen Beschreibung des Aerosolaustrags an den Oberflachen verdun-
stender Flissigkeiten wurde auf der Basis theoretischer Uberlequngen ein mathe-
matisches Modell entwickelt, welches in Anhang! beschrieben ist. Demnach ist
der beim Verdunsten waQGriger L&sungen austretende Dampfstrom mit einem
Aerosolaustrag verbunden, wobei der zugehdrige massenm&@ige Aerosolanteil F

von der jeweiligen Flissigkeitstemperatur T wie folgt abhingt:

F(T) = a exp (-.br-.) (3).

Die Konstanten a und b sind dabei durch die Stoffeigenschaften der betreffenden
Flissigkeit gegeben. Die Vorgehensweise zur Bestimmung dieser Konstanten sowie
deren Fehler fiir reines Wasser und allgemein fir wiBrige L&sungen wird im
Rahmen weiterer theoretischer Betrachtungen gezeigt, in denen verdunstende
(siehe AnhangI) und siedende (siehe Anhangll, III) Flussigkeiten untersucht

werden,

Fir reines Wasser ist der nach der Beziehung (3) ermittelte Aerosolanteil F (siehe
Anhang I) in Abb. 1 als Funktion der Temperatur graphisch wiedergegeben. Die
eingezeichneten Grenzkurven sind dabei den Fehlern der Koeffizienten a und b
zuzuordnen. Es zeigt sich, daB aufgrund dieser Fehler nicht die genauen Zahlen-
werte sondern -nur die GrdBenordnungen der Aerosolfraktionen F von Bedeutung
sind.

Fir waBrige Ldsungen resultieren nach den Ausflihrungen von Anhangl bei einer
fest vorgegebenen Temperatur geringere F-Werte im Vergleich zu reinem Wasser,
wobei dieser Unterschied mit zunehmender Konzentration der gelijsteﬁ Substanz
wiachst. Die Abb. 1 ist daher allgemein zu einer Uberschidgigen konservativen
Abschitzung des Aerosclmassenstroms an der Oberflache einer waGrigen Ldsung

verwendbar,
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Von weiterem Interesse sind die sich gem&B dem oben beschriebenen Aerosalaus-

tragsmodell an der Fldssigkeitsoberflache einstellenden Aerosolkonzentrationen,

worauf im folgenden ngher eingegangen wird:

Die genannten Konzentrationen errechnen sich gemigB:

o . ac
AE = v-OF

mit den Bezeichnungen

gAE : Aerosolkonzentration an Flissigkeitsoberfldche
D |

AE : Aerosolmassenstrom an Flissigkeitsoberfldache
v o Geschwindigkeit des Aerosol-Dampf-Gemisches
an Flissigkeitsoberflache
OF : Betrag der Flissigkeitsoberfldche

Mit den Beziehungen

MAE = FA(T) - MD
v = MD
5 SD - OF
wobei
I\.AD : Dampfmassenstrom an FlUssigkeitsoberflache
s D Dampfdichte an Flussigkeitsoberfldche

folgt aus Gleichung (&)

Spe M = FM- Sy M

(4)

kg/m3

kg/h

m/h

(5) und

(6),

kg/h

kg/m3

(7.



Die so ermittelten Aerosolkonzentrationen gAE sind in Abb. 2 fir verschiedene
Temperaturen fiir reines Wasser wiedergegeben. Die gem&8 Gleichung (3) definier-
te Funktion F (T) wurde dabei mit den zugehdrigen Konstanten a, b unter Beriick-
sichtigung der entsprechenden Fehler ausgewertet (siehe Anhangl). Die
GréBe §p (T) wurde aus /9/ entnommen. Es zeigt sich, dag die GréBenordnungen
der Aerosolkonzentrationen flir den angegebenen Temperaturbereich zwischen
10-4 und 10 mg/m3 liegen. Dieses Ergebnis ist insofern bemerkenswert, als bisher
zur Abschitzung von Aerosolkonzentrationen haufig der extreme Wert von
10 rng/m3 verwendet wurde (nach /10/). Das hier entwickelte Aerosolaustrags-
modell stellt somit einen Beitrag zum Abbau konservativer Betrachtungsweisen

dar.

s
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Fir eine feste vorgegebene Temperatur T ergibt sich aus den obigen Betrachtun-
gen an der Oberfldche einer verdunstenden radioaktiven wifrigen L&sung die

durch Aerosolbildung induzierte Aktivitdtsaustragsrate A (AE) gemas

A (AE) = Mg - AS - F(T) ®

unter der Voraussetzung, daB die spezifischen Aktivitdten AS von Flissigkeit und

Aerosoltropfen Gibereinstimmen.

Beschreibung des Tritiumaustrages

Zur Ermittlung des Aktivit&tsaustrages durch Tritium in Form von HTO ist zu
beachten, daB diese direkt an die Wasserdampfabgabe an der Flissigkeitsober-
fliche gebunden ist. Fiir die konkrete Berechnung werden gleiche spezifische
Tritiumaktivitdten im Wasserdampf und in der Flissigkeit zugrundegelegt.

Die Tritiumaktivitatsaustragsrate A (H 3) berechnet sich damit gem&Bd der For-

mel

AMH3) = My + AS(H3) 9)
mit
MD : Ausgetrageﬁer Wasserdampfmassenstrom kg/h

AS (H 3): Spezifische Tritiumaktivitit der Flissigkeit Ci/kg.

b

S
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Verdampfen

Fir den Massenverlust einer wéagrigen Lgsung infolge Verdampfung Mv gilt die

Beziehung:

: L
Mv = v (10)

mit den Bezeichnungen

L : Zur Verdampfung der Flussigkeit
aufgebrachter WarmestromJ/h

QV: Massenbezogene Verdampfungsenthalpie J/kg

Die Kenntnis des zeitlichen Massenverlustes MV der Fliussigkeit bildet auch hier
die Basis zur Ermittlung des Aktivititsaustrages durch Aerosole und Tritium in
Form von HTO.

Beschreibung des quasistationdren Aerosclaustrages

Zur Bestimmung des Aerosolaustrages aus wiBrigen Ldsungen im Zustand des Bla-
sensiedens wurde ein Berechnungsmodell entwickelt, welches in den Anhingen II
und III beschrieben ist. Hierbei werden jedoch nur Aussagen zu den direkt an der
Flussigkeitsoberfliche ablaufenden Quelleffekten gemacht. Auf Riickhalteeffekte,
die mit dem Weitertransport der Aerosole in den Uber der FlUssigkeit befindlichen

Gasraum verbunden sind, wird nicht eingegangen.

Unter Zugrundelegung einer Durchmesserverteilung des beim Sieden entstehenden
Aerosolsystems gemiB einer Gauss-Verteilung (siehe /4/) ermittelt das Modell auf
der Basis von MeBwerten (siehe /3/) die Anzahl der entstehenden Mikrotropfen und

den zugehdrigen mittleren Aerosoldurchmesser.



Der Anteil der mit dem Dampf austretenden Aerosole bestimmt sich demnach zu
F =107,
Dieser Wert stimmt recht gut mit den Ergebnissen von Aerosolaustragsmessungen

an einer siedenden (Blasensieden) Pu-Nitratlssung /1/ liberein.

Es wird daher gefolgert, daB das entwickelte Modell zur quantitativen Bestim-
mung des Aerosolaustrags bei der Verdampfung wiBriger L&sunger allgemein an-

wendbar ist.

Analog zu den Betrachtungen zum Verdunsten' ergibt sich an den Oberflichen sie-
dender wafriger Flissigkeiten eine Aerosolkonzentration QAE entsprechend Glei-
chung (7). Fir F ist in diesem Falle der mit dem Modell gewonnene Aerosolaus-

3
zy verwenden.

tragsanteil F =10~
QD gibt die Dichte von gesdttigten Wasserdampf bei Siedetemperatur wieder
(siehe /9/). Fir die Temperatur 100°C ergibt sich danach eine Aerosolkonzentra-

tion QAE: 1000 mg/rn3 an der Flissigkeitsoberflache.

Nach /10/ stellt sich jedoch im Gasraum Uber den Cberflachen wiBriger Flissig-
keiten eine Aerosolkconzentration von gréBenordnungsm&gig 10 mg/m3 ein, solange
die Aufwiartsgeschwindigkeit des Aerosol-Gas-Gemisches einige cm/s und nicht
mehr betrigt. Diese verringerte Kanzentration ist maBgebend, um die mit dem
Weitertransport der Aerosolpartikel in das betreffende Abgassystem verbundene
Aerosolrickhaltung zu erfassen. Als Ursache dieser Konzentraticnsverringerung
kann das Ausregnen groBerer Aercsolpartikel und das Kondensieren von Wasser-

dampf an kalten Wandflachen angefihrt werden.

Die beim Sieden wiBriger Ldsungen durch Aerosolbildung induzierte Aktivitdts-
austragsrate A (AE) berechnet sich unter der Annahme gleicher spezifischer Akti-

vitdten AS in den Aerosolen und in der L8sung gemas

A (AE) = F- MV - AS (11).

Da die Aktivitdtskonzentration der Flissigkeit wihrend des Verdampfens zu-

nimmt, werden sich die Gr&8en AS sowie A (AE) zeitlich dndern.
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In Kapitel 3 wird gezeigt, wie sich die momentane spezifische Aktivitdt anhand
der Gleichung (11) und weiterer Differentialgleichungen bestimmen 156t. Die sich
aufgrund der oben genannten Effekte Uber der Flissigkeit einstellende Aerosol-
konzentration bildet zusammen mit diesen berechneten spezifischen Aktivitdten
der Aemsblpartikel die Basis zur Ermittlung der Aktivit&tsrate, die an den Weiter-

transport der Aerosole in das zugehdrige Abgassystem gebunden ist.
Beschreibung des Tritiumaustrages
Analog zur Vorgehensweise bei der Bestimmung des HTO-Austrages bei der

Verdunstung einer w&Brigen Lgsung bestimmt sich die Tritiumaktivitdtsaustrags-

rate A (H 3) beim Verdampfen zu

AH3) = M - AS (H3) (2)
mit den Bezeichnungen
Mv : Austretender Dampfstrom kg/h
AS (H 3): Spezifische Tritiumaktivitidt der FlUssigkeit Ci/kg.
- Perlluft

Im Rahmen verschiedener Anwendungen wie etwa Homogenisieren und Denitrieren
werden wiBrige radioaktive L@sungen mit Perlluft durchspilt. Die in der Flissig-
keit aufsteigenden Perlluftblasen setzen dabei an der Oberfldche durch Zerplatzen
Aerosole frei. Zur quantitativen Abschdtzung dieses Aerosol- und des damit
verbundenen Aktivitdtsaustrages kénnen dhnliche Uberlegungen wie beim Verdun-

sten und Verdampfen angestellt werden.

Der Durchmesser einer einzelnen Perlluftblase innerhalb der Flussigkeit errechnet

sich n3herungsweise nach /11/ Uber die Beziehung

(13)
(Op - 0g)- 9



mit den Bezeichnungen

dg

G~

Sk
Sa

g

Blasendurchmesser

Oberflachenspannung

Dichte der die Blase umgebenden Flissigkeit

Dichte des Gases der Blase

Erdbeschleunigung

N/m

kg/m3

kg/rﬂ3

m/sz.

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

im

Gleichgewicht stehen. Die Gasdichte 8a ist dabei im allgemeinen gegeniber der

Flissigkeitsdichte zu vernachldssigen. Im Falle einer waBrigen Lésung setzt eine

einzelne Perlluftblase beim Zerplatzen an der F'lijssigkeitsoberﬂéche die gleiche

Aerosolmenge frei wie eine Siedeblase gleicher GréBe beim Blasensieden (siehe

Anhang II).

Experimentelle Daten zum Aerosolaustrag aus Flissigkeitsoberflachen infolge

Blasenzerplatzen sind in Tabelle 1 fir Wasser aufgefinrt.

Im Rahmen des entwickelten Modells zum Aerosolaustrag infolge Blasensieden

188t sich zu jeder Blase mit festem Durchmesser dB das mittlere Eigenvolumen Vp

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

Blasen- Zah! der Mikro- haufigster Durch-
durch- tropfen pro messer der Mikro-
messer Blasenplatzen tropfen
dB [mn’] n dp [mrr]
-3
5,3 12 22 - 10
4,65 5 25 - 1077
4,10 3,3 34 . 1070
3,60 2 45 - 10”7
3,11 1,5 58 . 1070
Tabelle 1 : Experimentelle Ergebnisse dber

Mikrotropfen aus /3/
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Der aus Gleichung (13) zu errechnende Blasendurchmesser dB liefert daher zu-

sammen mit der Zuordnung
(14)

die Basis zur Bestimmung des Aerosolaustrags beim Zerplatzen von Perlluftblasen
an den Oberfldchen waBriger Ldsungen.

Fir die Perlluftblasenbildungsfrequenz innerhalb der Flissigkeit gilt die Beziehung

f - __L . (15)
- \%
B
mit den Bezeichnungen
f : Blasenbildungsfrequenz !
\}L : Volumeneintrittsstrom der Perlluft 3
in die Flussigkeit m~/h

VB : Volumen einer einzelnen Perlluftblase m3.

Die GrdgBe VL ist dabei durch die jeweils vorliegenden Betriebsbedingungen der

betreffenden Lageranordnung gegeben (siehe auch Kap. 4).

Fir die Volumenaustragsrate der Aerosole th folgt damit

wobei sich die GréBen VB und Vp aus dem Durchmesser dB der aufsteigenden

Gasblasen ergeben.
Fir die zugehdrige Aktivitdtsaustragsrate A (AE) (vergl. auch Gl (11)) resultiert

damit der Zusammenhang

A (AE) = vpt ©AS - S (17),

wobei AS und ?FL die spezifische Aktivitdt bzw. die Dichte der L&sung bedeuten.
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Analog zu den Beziehungen (8) und (11) setzt die Gleichung (17) gleiche spezifi-

sche Aktivitdten von FliUssigkeit und Aerosoltropfen voraus.

Die fir die hier angestellten Betrachtungen relevante GriGe \./pt ist gem3as
Gl. (16) als Funktion des Perlluftvolumeneintrittsstroms in Abb. 3 aufgetragen.
Die beiden Kurven beziehen sich exemplarisch auf Wasser bzw. eine etwa

5 molare salpetersaure w3frige Ldsung bei 50°C. Das Verfahren zur Ermittiung
\Y

der entsprechenden Werte fiir den Kurvenanstieg \—/L ist in Anhang Il be-
schrieben. .

Danach ist dieses Verhaltnis fir reines Wasser stets gréGer als im Fall einer

wiaBrigen Ldsung.

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

Gleichung (16) zu berechnenden Aerosolaustragsvolumens V_. von Bedeutung:

pt
Nach Anhang Il basiert die Bestimmung des in die Beziehung (16) eingehenden
Aerosoleigenvolumens V_ auf den ohne Fehler angegebenen MeBwerten der Ta-
belle 1 aus /3/. Fir die GrdgGe th kénnen daher keine Genauigkeitsangaben
gemacht werden. Im Rahmen des hier beschriebenen Modells erscheint es somit
sinnvoll, zur quantitativen Erfassung des Aerosolaustrags aus wéQrigen L&sungen
infolge Perlluft stets die fir reines Wasser giiltige Kurve a)aus Abb.3 zu

verwenden,.

Es sei der Deutlichkeit halber betont, daB das hier prasentierte Modell nur den
Aerosolaustrag aus den Oberflichen von mit Perlluft durchgespilten waBrigen L§-
sungen behandelt. Auf Rickhaltungen beim Weitertransport der Aerosole in das
betreffende Abgassystem wird nicht eingegangen. Um diesbezlglich Aussagen zu
machen, ist die sich an der Flissigkeitsoberfldche einstellende Aerosolkonzentra-
tion aus dem nach dem Modell errechneten Aercsolmassenstrom und dem jeweili-
gen Perlluftvolumenstrom zu ermitteln. AnschlieBend ist ein Vergleich mit der
sich Uber der Flissigkeit einstellenden maximal mdglichen Aerosolkonzentration

durchzufiihren (siehe /10/).
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Gasbildung

Neben dem Aktivitdtsaustrag durch Tritium in Form von HTO, der bereits in den
vorangehenden Abschnitten zum Verdunsten und Verdampfen behandelt wurde,
kdnnen aus radioaktiven wiBrigen Ldsungen je nach Inventar weitere gasformige
Aktivitdtstrager austreten, wie beispielsweise Krypton, Jod- oder Ruthenverbin-

dungen.

Austrag von Jod-Gas

Spaltjod wird bereits beim AuflgseprozeB ausgedienter Brennelemente nahezu
vollstandig durch eine destillative Behandlung als Gas aus der Brennstoffldsung
ausgetrieben /S/. In den weiterfiihrenden ProzeBstrémen treten nur noch geringe
Restjodmengen in Form nichtfliichtiger Verbindungen auf /5/, /6/. Aus diesem
Grunde wird ein Jod-Gas-Quelleffekt im Rahmen des vorliegenden Berichts nicht

nidher betrachtet.
Austrag von Ruthen

Nach /12/ wird aus ruthenhaltigen salpetersauren L&sungen gasférmiges Ruthen
4 ausgetragen. Beim Verdampfen einer gegebenen Flus-
sigkeitsmenge wird dabei von der urspriinglich enthaltenen Ru-Menge ein Bruch-
teil FG, der von der jeweiligen Molaritdt der Salpeters&ure abhéngt, in die
Gasphase (berfithrt. Fiir Molarititen unterhalb von 5M gilt FG < 107° (sie-
he /12/).

Der durch gasférmiges Ruthen-Tetroxid bewirkte Aktivititsaustrag aus ruthen-
haltigen salpetersauren radioaktiven wa@rigen L&sungen wird somit beschrieben
durch

A - FG - M - AS (19)

Ran v Ru

mit den Bezeichnungen

ARuLO : Aktivitdtsaustrag pro Zeiteinheit
4 durch gasférmiges RuO, Ci/h
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M : Flissigkeitsmassenaustrag
v infolge Verdampfung kg/h
AS : Jeweilige spezifische Aktivitit

Ru des Ruthens in L&sung Ci/kg

Eine entsprechende Gleichung gqilt fiir den Verdunstungsvorgang. Da reines
Ran nach /13/ eine Flissigkeit mit einem Siedepunkt bei 110°C darstel!t und
damit einen etwas geringeren Dampfdruck als Wasser besitzt, wird der Zahlenwert
des Bruchteils FG fir den Fall des Verdunstens kleiner oder gleich dem entsnre-
chenden Wert beim Verdampfen sein. '

Fir die Verdunstungsbruchteile liegen jedoch keine MeBdaten vor. Aus diesem
Grunde sollten fir den ProzeB des Verdunstens zur konservativen, quantitativen
Erfassung des Aktivitdtsaustrags infolge Ran—Gas-Bildung die fir das Sieden

gewonnenen Daten aus /12/ verwendet werden.

Fir nichtsalpetersaure ruthenhaltige w#8rige radioaktive Ld&sungen, aus denen
Ruthen in Form gasférmiger Verbindungen ausgetragen wird, ist zur Ermiktlung
des entsprechenden Aktivititsaustrages eine Gleichung analog zu der Bezie-

hung (19) anzusetzen. Die zugehérigen Bruchteile FG sind dabei je nach Flissig-

keitsinhalt separat zu bestimmen.

Austrag von Krypton

Im folgenden wird vorausgesetzt, daB8 Krypteon in einer w&Brigen FlUssigkeit
vorliege. Auf die Bedingungen, unter denen Krypton in die Flissigkeit Ubertreten

kénnte, wird nicht ndher eingegangen.

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

gegeben durch das Henry'sche Gesetz:

HT) = Kr (20)
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mit
PKr : Partialdruck der Komponente
Krypton in der Gasphase
X e : Molfraktion der Komponente

Krypton in der riUssigkeit

und berechnet sich zu

h—

X r P Kr
¥
_ HT ) Kr
= ( 5 1) v MF1
Kr Fl

g Massenzahl

Der Austrag von Krypton aus der Fliissigkeit wird bestimmt durch die Krypton-

Konzentrationsdifferenz zwischen Flissigkeit und umgebender Atmasphire:

Mee = Pre " OF © Cq - ) (22)

ﬂKr : Stofflibergangskoeffizient fiir Krypton m/h

OF : Oberflache der Flissigkeit rn2
CFI : Kr-Konzentration in der Flissigkeit kg/m}’
CU: Kr-Konzentration in umgebender Atmosphire kg/ms.

Hierbel wird vorausgesetzt, daB in der Flissigkeit héchstens ein vernachléssighar

geringes Kr-Konzentrationsgefalle besteht.

Nach /18/ 138t sich der Stofflbergangskoeffizient in Gleichung (22) ermittaln

anhand der Beziehung

A

/3 = &'(Grm'Sc)X (23)

Kr

St



Gr : ‘Matsrieﬂe Grashoffzahl

Sc Schmittzahl

K und x stehen hier anstelle von Konstanten, die aus Messungen ermittelt werden
miissen. Die Temperaturabhingigkeit von ﬁKr ist in den Kennzahlen Grm und Sc
enthalten (siehe /18/).

Mit (20) bis (23) ist der mdgliche Massenaustrag van Krypton aus wiBrigen

FlUssigkeiten prinzipiell erfaGt.

In den weitaus meistern F&llen ist im Rahmen von Sicherheitsanalysen der
integrale Kryptonaustrag, z.B. nach AufheizvorgZngen infolge Kihlungsausfall
etc. Teilziel der Untersuchungen. Es geniigt dann Gleichung (21) als Berech-
nungsgrundlage.

Es sei noch darauf hingewiesen, daB aufgrund des geringen Dosisfaktors der radio-
aktiven Kryptonisotope Kr-85 und Kr-85 m und wegen der geringen Ldslichkeit
vaon Krypton in w&Brigen Flissigkeiten der Beitrag durch Kryoton an radiclogi-
schen Belastungen verglichen mit den Beitrdgen der Ubrigen Nuklide im allgemei-

nen zu vernachldssigen sein wird.

Im Ubrigen sind die obigen Beziehungen allgemein auf desorbierende Gase anwend-
bar. Die einzelnen Gase werdan dabei durch verschiedene Zahlenwerte f{Ur die

oben aufgeflhrten Koeffizienten und Kenndaten erfagt.



3. Entwicklung ger Quellterme

Das vorliegende Kapitel beinhaltet die mathematische Mcdellierung der Guelleffekte;
welche den Massen- und Aktivitatsaustrag an den Oberfl&chen radiozktiver Flissig-

keiten auf der Basis der Ausflhrungen der vorangenenden Kapitel beschreiben.

Hierzu werdan fUr die einzelnen Austragseffekte und deren Kopplung Modelle in Form
von Systemen algebraischer Gleichungen und gewdhnlicher Differentialgleichungen
erstellt. Die so erhaltenen Gleichungssysteme werden in Kapitel 4 auf ein Beispie!

angewandt und numerisch geldst.

Unter Verwendung der Ergebnisse von Kap. 2.2 werden die Quellterme, welche die
Aktivitdtsfreisetzung an der Oberfliche einer w&Crigen radioaktiven LB&sung be-

schreiben, fir die folgenden quasistationdren und instaticnéren Prozesse modelliert:

a} Autheizen der Fldssigkeit von einer Temperatur Tl auf eine Temperatur TZ in-

folge Teilausfall des Kihlsystems des betraffenden Lagerbenaiters.

b) Autheizen der Flissigkeit von der Temperatur T, auf Siedetemgerztur infclge

Totalzausfall des Kihlsystems.
c) Sieden der Flissigkeit.
d) Verdunsten der Flﬂssigkait‘ bei kenstanter Temperatur.
e) Durchspilen der Flissigkeit bei vorgegebener Temperatur mittels Perlluft.
Es wird hierzu eine racicaktive Flissigkeit zugrundegelsgt, deren GuellwZrmeleistung
wesentlich gré8er als die durch Konvektion und Strzhiung pro Zeiteinheit von dem

zugehdrigen Lagerbehilter nach auBen abgeflhrte Wirme ist (vergl. Anhang IV).

ProzeB a) : Aufheizung der Flissigkeit ven einer Temgeratur Tl auf eine Tempera-

tur T2 infolge Teilausfall des Kinlsystams.

Mi% den Bezeichnungen

TA : Flussigkeitsanfangstemperz:icr K

—
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K : Produkt aus Warmelibergangskaoeffizient
und Warmeaustauschfldche eines einzelnen
Behilterkihlstranges (s. Anhang IV) W/K
CF Spezifische Wirme der Flissigkeit J/kg K
MA Anfangsmasse der Flissigkeit kg
L : Quellwarmeleistung der FlUssigkeit w
™ : Mittlere Kihlwassertemperatur im

Kihlstrang (s. Anhang V) K

und den daraus gebildeten Abklirzungen

K

AK = CFE- MA (24) bzw.
CKk = o=t R M (25)

"AK - CF- MA

ergibt sich fUr die Flissigkeitstemperatur in K zur Zeit t
T() = TA -exp(-AK - t) + CK+[1l-exp (-AK-t)] (26

Die Gleichungen (24) bis (26), die in Anhang IV hergeleitet werden,
beschreiben die zeitliche Aufheizung der Flissigkeit infolge teilweisen

Kihlstrangausfalls.

Den Sittigungsdampfdruck der Flidssigkeit zur Zeit t erhdlt man

nach /15/ aus der Beziehung

AH 1 1
— . - . - —_— 27
PS(t) = PST - exp| = (T ===l 27),
mit
TST Beliebige Vorgabetemperatur K
PST = Sdttigungsdampfdruck der Flissigkeit

bei dieser Temperatur atm



An Verdampfungsenthalpie der Flissigkeit J/kg

R : Ideale Gaskonstante J/Maol K.

Bezeichnet man mit PG den Gesamtdruck iber der Flissigkeitsober~
fliche, so folgt nach /8/ fir den Sittigungsfeuchtigkeitsgehait der Luft
an der Flissigkeitsoberfliche zur Zeit t in [ kg Feuchte / kg Trocken-
luft]

0,622 - PS(t)
PG - PS(t)

Xs(t) = (28).

Hieraus ergibt sich der Feuchtigkeitsgehalt der Luft Uber der FlUssi~-
keitsoberfliche zur Zeit t, ebenfalls in [kg Feuchte / kg Trockenluft] ,
zu

X(t) = [AC - TC(t) + BC]- X5(t) (29).
TC(t) bezeichnet die Temperatur zur Zeit t in °c. Die Beziehungen (27)
bis (29) sowie die in (29) auftrztenden Konstanten AC und BC werden in

Anhang V behandelt.

Sie gehen in die Bestimmung der zeitlichen Massenabnahme der Flis-

sigkeit infolge Verdunstung ein gem&d der Gleichung
M) =/3 - OF [ XS (1) - X (1] (30)

mit M({t=0) = MA (31)

und den Bezeichnungen

er 2
/3 : Stoffibergangskoeffizient kg/m~ h
2
OF : FlUssigkeitsoberflazche m-
M(t): Flissigkeitsmasse zur Zeit t kg

MA : Anfangsmasse kg

Nt
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Fir den Aerosolaustragsanteil F(t) an der Flissigkeitsoberfliche infolge
Vercunstung zur Zeit t gilt schlieBlich nach Kap. 2.2 und Anhang I
F(t) = a - exp [—-9—} (32)
T(t) ’
Die Aktivitdtsdnderung der Flissigksit wird durch die nachfolgenden
Gleichungen fir die zeitliche Aktivitdtsabnahme infolge Aerocsoclaus-
trag A (AE) (t) bzw. infolge HTO-Dampfabgabe A (H 3) (t) an der Flis-

si~keitsoberfléche beschrieben. Es gilt

: _ . N . AW
ARE)(®) = F(@)- M@ M(t) (33) bzw.
AH3MY = M) -+ AS(H3) () (34),
wobei
A (t) :  Gesamtaktivitdt der Flissigkeit
zur Zeit t Ci
AS (H 3) : Spezifische Tritiumaktivitit in der

Flissigkeit Ci/kg.
Bezeichnet man die Anfangsaktivitdt der Flissigkeit mit AJ, so erhilt
man flr die resultierende zeitliche Abnahme der Gesamtaktivitdt der

Fliussigkeit

AW = AME(E) + AEDZE (35)

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

Die Gleichungen (30) bis (36) folgen direkt aus den in Kapitel 2
angestellten Betrachtungen. Sie werden hier zur Vervollstindigung der

Beschreibung angefihrt.



ProzeG b) :

Prozel3 c)

Aufheizung der FlUssigkeit auf Siedetemperatur infolge Totalausfall des

Kiihlsystems

In diesem Fall wird angenommen, daB alle vorhandenen Kihlstringe
austallen und die Flissigkeit sich aufgrund ihrer Wdrmequelleistung bis
zum Sieden aufheizt. £s gelten auch hier die Beziehungen (27) bis (36).
Die zeitliche Tempszraturentwicklung in der FlUssigkeit wird -wie

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

T = TA + AL -t (37)
mit
-~ CF-MA (38)

beschrieben.

Sieden der Flissigkeit

Nach den Ausflihrungen von Kapitel 2 gilt flr die Massenabnahme
infolge Verdampfung die Beziehung

y L

wobei QV die Verdampfungsenthalpie in J/kg bedeutet. Die Zeitab-
hingigkeit der Masse wird daher durch
M@ = MA - M -t (40)

beschrieben. Weiterhin sind auch hier neben Gleichung (31) die Bezie-
hungen (33) - (36) flir den Aktivititsaustrag zu verwenden. Der Zzh-
lenwert des Aerosol-Austragsanteils (Aerosolmassenstrom / Dampf-
massenstrom) in (33) muB8 im -vorliegenden Fall jedoch gemiB Kap. 2
durch

K (41)

ersetzt werden.

Mosaun”
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Proze3 d) :

s sel auch an disser Stelle noch sinmal betent, dad hiermit nur der
Aerosolaustrag an der Oberfldche einer siedende wéCrigen L3sung 2r--
faBGt wird. 3o erfolgt nach den Ausiihrungen von Kap. 2 mit dem ‘Nei-
tertransport der Aercsolpartikel von der FliUssigkeitscterflZche bis zum
Eintritt in das betrefiende Abgassystem eine Reduktion der Aeroscikon-
zentration von etwa 10C0 rng/m3 auf ca. 10 r'ng/rn3 oder weniger, so-
lange die Geschwindigkeiten cdes Aeroscl-Gasgemisches im Bereich eini-

ger cm/s liegen.

Verdunsten der Flissigkeit bei konstanter Temperatur

Die Massenabnahme infolge Verdunstung ist in diesem Falle durch die
Temperatur und die dem System aufgeorigten Rancbedingungen fast-
gelegt. Der Aercsolaustragsbruchteil F ist gemZB8 der Gleichung (32) zu

berechnen.

Im Ubrigen gelten die cleichen Bezishuncen, die den Prozed ¢) beschrei-

fliche zuf und setzen dort durch

.3

nreibung disses Prozesses erfoigt cdurch 2in zu den bisher Setrzch-

]
0

eten ~ilien znaloces Gleichungssystam.

«r



M : Zzitliche Anderung der Fliissigkeitsgesamtmasse kg/h
Mp: Perlluftmassenstrom kg/h
OFL’ : Flissigkeitsdichte kg/m3
OF : FlUssigkeitscberfliche m?
HA : Anfangshdhe ger FlUssigkeit m

PU : LuftauBendruck N/m2
g : Erdbeschleunigung m/s?
T ¢ Flissigkeitstzamperatur | K

R : Iceale Gaskanstante J/Mel K
PS : Sittigungsdampfdruck von Wasser N/m?
®,  : Molmasse ven Luft ‘ kg/Mal
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Mit Hilfe der Betrachtungen von Kapitel 2 und den Abkirzungen

V_ : Aerosoleigenvolumen pro Blasenzerfall m3
P (s. Kapitel 2)
VB + Volumen einer Perlluftblase r‘n3
c. Kapitel 2)
ergibt sich mit Gl. (40) fir die Aerosolvolumenaustragsrate
—_ . 2
Yoo = VoL v 7).

Die nachfolgend aufgefihrten Gleichungen resultieren aus Analogiebe-
trachtungen zu den bereits beschriebenen Modellen der Prozesse a),
b) und ¢). Es gilt

Mpt = th ’ QFL (48)
(Aerosolmassenaustragsrate),
= y £49)
M = MV + Mpt \49/
mit
M(t=0) = MA (503,

(Mv : Anderung der FlUssigkeitsmasse infolge Verdunstung)

(51)

2P

A(AE)pt = Mpt ‘

(Aktivititsaustragsrate durch Aerosolentstehung infolge Perlluftblasenzerfall),

(52)

<1

A (Ar_)v = F(T) - MV :
(Aktivititsaustragsrate durch Aerosoclaustrag infolge
Verdunstung, wobel F (T) den verdunstungsbedingten

Aerosolaustragsanteil angibt),
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AMH3I) = “;’v . AS (H 3) (53)

(Aktivititsaustragsrate durch HTO-Dampfabgabe mit
der spezifischen Tritium-Aktivitit AS (H 3))

und schlieBlich

A = A(AE)pt ; A(AE)V . AH3) (54)

mit
Alt=0 = Al (55)

(Zeitliche Abnahme der Gesamtaktivitit A der
Flissigkeit mit der Anfangsaktivitat AJ).

Bei einer vargegebenen FlUssigkeitstemperatur kann der Aerosolaus-
tragsanteil F (T) nach Anhang I und den Ausfiihrungen von Kapitel 2.2

bestimmt werden.

\“«m./
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4, Anwendungsheispiel

Die Anwendung der in den voranstehenden Kapiteln gezeigten Vorgehensweise wird
beispielhaft anhand eines fiktiven Tanklagers zur Aufnahme einer waBrigen salpeter-

sauren HAW -L3sung demonstriert.

4.1  Beschreibung des Beispielsystems

D I T e 1 S

Das Tanklager zur Aufnahme der salpetersauren HAW-L&sung besteht aus einem Tank

mit einem Fﬂllvqlumen von 1000 rn3

. Er befindet sich innerhalb eines Geb&udes 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.

Zur Abfuhr der Zerfallswdrme der HAW-Lgsung ist der Tank mit einem Kihlsystem
ausgestattet, wel:shes aus einem Primér- und einem Sekundirkihlkreislauf besteht
(siehe Abbildung 5, Abbildung 6).

- Prim3rkreisiauf

Das Primédrkihlsystem des Tankes ist in drei unvermaschten Str&ngen angeordnet,

mit denen der Inhalt auf einer vorgegebenen Lagertemperatur gehalten wird.

Flussigkeitshdhe 4,68 m
Tankhdhe 6,0 m
Tankdurchmesser 16,5 m
Flissigkeitsvolumen lO3 m3

Tabelle 2 : Daten zur Geometrie des Lagertanks
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Schematische Darstellung der Tanklagerkiihlung mit Angabe der relevanten

.. .. . .. - . oy A 0
IKiihlwassertemperaturen fiir den bestimmungsgemiilen Betrieb (T 2 507°C)

Abb, 5
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Sekundirkreislauf

Der Sekunddrkreislauf besteht aus drei unvermaschten Strédngen, von denen jeder
je einem Strang des Primérkreislaufs zugeordnet ist. Die Warmeabfuhr vom

Primar- zum Sekundérkreislauf erfolgt mittels eines Warmetauschers.

Im bestimmungsgem&Ben Betrieb wird die anfallende Zerfallswiarme Uber zwei
Stringe des Kihlsystems abgeftiilit, wobei davon ausgegangen wird, daB sich die
Temperatur des flissigen HAW auf 50°C einstellt. Im gestdrten Betrieb, der
dadurch gekennzeichnet ist, daB rur ein Kihlstrang zur Verfiigung steht, wird die
Lagerguttemperatur auf 75°C gehalten. Die fir die folgenden Betrachtungen

erforderlichen Daten fir die einzelnen Betriebszustinde sind in Tabelle 3 zu-

sammengestellt.
Benennung Gestdrter Betrieb Bestimmungsgem&Ber | BestimmungsgemiBer
Betrieb Betrieb
(chne Denitrierung) (mit Denitrierung)
. i 3 3

Spulluft 17 Nm~/h 17 Nm~“/h -

Pulsatorluft 153 Nm>/h 153 Nm>/h -

Denitrierluft - - 253 Nm°/h

HAW-Temperatur 75°C s0°C s0°c

Wasserdampf-

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

Tabelle 3: Zusammenstellung der Betriebszustinde des fiktiven

HAW-Tanklagers

Zur Bestimmung des Aktivitdtsaustrages aus der Cberfliche der salpetersauren
HAW-L3sung wird fir das fiktive Tanklager das Aktivitdtsinventar des Tanklagers
fur flissige, hochaktive Abfille des cntsorgungszentrums NEZ zugrundegelegt.
Die entsprechenden spezifischen Inventare sind nach /23/ in Tabelle 4 zusam-

mengefadt.




Apparat Medium Spaltstoffgehalt spez. B -Aktivitdt spez. Aktivitdt
Inhalt Bezeich- Wi&rme- U Pu gesamt Cs-137 Cs-134 Sr-90 H-3 J-129
nung leistung
m W/m3 kg/m3 kg/m3 Bq/m3 Bq/m3 Bq/m3 Bq/m3 Bq/m3 Bq/m3
1000 HAW 6000 4,5 0,085 | 4,6x1018 9,25x101° 9,25x101° 6,66x101° 6,66x101%  3,7x10°
Tahelle 4 Inventar des fiktiven Tanklagers

_9£_



-37-

4.2 Bestimmung des instationdren Massen- und Aktivit3tsaustrages

Im vorliegenden Abschnitt werden fir den Inhalt des fiktiven Tanklagers die dyna-
mischen Massen- und Aktivitdtsaustrdge wéhrend der stdrfallbedingten Aufheizung

der TankflUssigkeit ermittelt.

Eine derartige Aufheizung resultiert nach Kapitel 4.1 aufgrund teilweisen oder voll-

standigen Ausfalls der Kihlstrénge:
Bei Ausfall eines Kihlstranges erfolgt ein Temperaturanstieg von 50°C auf 75°C.

Der Totalausfall beider Kihlstrange hat zur Folge, daB es zum Sieden des Tankinhalts
kommt, da die durch Konvektion und Strahlung nach auBen abgefihrte Warme im

Vergleich zur Nachzerfallswirme zu vernachl&ssigen ist (siehe Anhang IV).

Die diese Aufheizprozesse beschreibenden Gleichungen sind in Kapitel 3.2 zusammen-
gestellt. Sie wurden flir das Tanklager mit den Daten der Tabellen 5 und 6 mit Hilfe
des Simulationsprogrammsystems ACSL /14/ numerisch geldst. Als Ergebnis dieser
Rechnungen sind der zeitliche Verlauf der TemperaturverZnderung sowie der Massen-

und Aktivitdtsfreisetzung in den Abbildungen 7 bis 10 bzw. 11 bis 14 wiedergegeben.

Der lineare Temperaturverlauf in Abbildung 11 ist darauf zurlckzufihren, da@ die
Aufheizung der TankflUssigkeit in diesem Falle nach den obigen Ausfiihrungen im

wesentlichen durch die konstante Quellw&rmeleistung erfolgt (siehe auch Anhang IV).

4.3 Bestimmung des quasistationdren Massen- und Aktivitdtsaustrages

Analog zu den vorangehenden Betrachtungen lassen sich fir den Inhalt des fiktiven
Tanklagers die cquasistationdren Massen- und Aktivit3tsaustrdge infolge der Quell-

effekte
- Sieden
- Verdunsten bei konstanter Temperatur

- Durchspilen der Flissigkeit bei vorgegebener Tamperatur mit Periluft

berechnen.
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Die Berechnung .rfolgt dabei durch numerische Integration der die einzelnen Quell-

effekte beschreibenden zugehdrigen Gleichungssysteme (siehe Kapitel 3.2).

Fiir den Fall des Siedens wurden die entsprechenden Gleichungen beispielhaft auf das-
Tanklager angewandt und mit den Daten der Tabelle 7 geldst. Als Ergebnis ist der
zeitliche Verlauf der Massen- und Aktivitidtsfreisetzung durch Aerosol- bzw. HTO-

Dampfaustrag in den Abbildungen 15 bis 17 graphisch dargestellt.

Da der Massenverlust der FlUssigkeit pro Zeiteinheit wadhrend des Siedens nach
Gleichung 10 (siehe Kanitel 2.2) konstant ist, ist der lineare Verlauf der Kurver .n den
Abbildungen 15 und 17 evident. Lediglich der durch Aerosole induzierte Aktivitits-
austrag erfolgt wegen der sich dndernden spezifischen Aktivitdt nach Gleichung 33

(siehe Kapitel 3) zeitlich nicht linear.

et
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TA

CF

MA

™
PST

AH

TST

PG

AC

BC

3

OF

a

b

AS (H-3)

AJd

323 K (nach Tabelle 3)
617.10%8 Imk (nach Anhang IV)

4,2 . 10° J/kg K (nach /9/)

1,2. 106 kg (nach Tabelle 2 und /1%)
2,16 . 10°0 /n (nach Tabelle 4)

313, K (nach Anhang IV)

0,012 atm (nach /15/)

43,5 , 10°  3/Mol (nach /9/)

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

283 K (nach /15/)

1,0 atm (Festlequnqg)

s5.6.107%  (Co)t (nach Anhang V)

0,919 (nach Anhang V)

25,0 kg/m?h (nach /8/) und Kapitel 2.2)
213,85 m? (nach Tabelle 2)

7,0 . 10° (nach Anhang I)

-8,9 . 1[]3 K (nach Anhang I)

0,23 Ci/kg (nach Tabelle 4)

1,24 . 109 Ci (nach Tabelle 4)

Tabelle 5:

OCaten zur Ermittlung der zeitlichen Temperaturédnderung
sowie des Massen- und Aktivitdtsaustrags aus dem Tank-
lager bei Ausfall eines Kihlstrangs
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TA 348 K (nach Tabelle 3)
CF 4,2 .10°  J/kgK (nach /9/)
MA 1,2.10° kg (nach Tabelle 2 und /19)
L 2,16 . ].D10 J/h (nach Tabelle 4)
PST 0,012 atm (nach /15/)
AH 43,5 . 10°  J/Mol (nach /9/)
R 8,3 J/Mol K (nach /15/)
TST 283 K (nach /15/)
PG 1,0 atm (Festlegung)
AC 1,25 . 1070 (°oy? (nach Anhang V)
BC 0,867 (nach Anhang V)
(3 25,0 kg/mzh (nach /8/) und Kapitel 2.2)
OF 213,85 rn2 (nach Tabelle 2)
a 7,0. lO3 (nach Anhang I)
b -8,9 . 103 K (nach Anhang D)
AS (H-3) 0,23 Ci/kg (nach Tabelle 4)
Al 1,24 .10° Ci (nach Tabelle 4)
Tabelle 6: Daten zur Ermittlung der zeitlichen Temperaturdnderung

sowie des Massen- und Aktivitdtsaustrags aus dem Tank-
lager bei Ausfall beider Kihlstrange
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L 2,16 . 1010 3/n (nach Tabelle 4)
Qv 2255 kd/kg (nach /9/)
MA 1,2. 106 kg (nach Tabellen 2 und /19/)
AT, 1,24.10° Ci (nach Tabelle 4)
AS(H 3) 0,23 Cifkg (nach Tabelle &)
Tabelle 7 : Daten zur Ermittlung des Massen- und Aktivititszustrages aus

dem Tanklager fiir den Fall des Siedens

In der Abbildung 16 ist diese Nichtlinearitit nur schwach ausgeprigt, da sich die
spezifische Aktivitit in dem dort angegetenen Zeitraum wihrend des Verdampfens nur

geringflgig &ndert.

Die Gleichungen, die den Massen- und Aktivititsaustrag aus Flissigkeiten infolge
Verdunsten und Zerplatzen ven Perliuftblasen bei vorgegebener Temperatur beschrei-
ben (vergl. Kapitel 3.2), liefern bei Anwendung auf das Tanklager im bestimmungsge-
mé&Ben und gestdrten Betrieb (siene Tabelle 3) quaiitativ dhnliche Ergebnisse wie fUr
das Sieden. Wegen der zeitlich konstanten Wasserdampfstrdme (siehe Tzbelle 3) er-
folgt der Massenverlust und Aktivitdtsaustrag durch Tritium in Ferm von HTO auch in
-diesemn Fall linear mit der Zeit. Die durch Aerosolbildung induzierte Aktivititsabgabe
weist hingegen nach den Gleichungen 33 und 52 (siehe Kapitel 3) eine zeitliche Nicht-
linearitdt auf, die sich analog zur obigen Betrachtung um so deutlicher bemerkbar

macht, je stirker sich die spezifische Aktivitat der FlUssigkeit mit der Zeit &ndert.

Abschlie@end sei darauf hingewiesen, da8 nach den Ausflihrungen des Kapitels 2 die
hier gewannenen Ergebnisse die reinen Guelleffekte an der Cberfléche des Inhalts des
filktiven Tanklagers beschreiben. Zur quantitativen Erfassung des Aktivitdtstransports
von der Flissigkeitsoberflache bis zum Eintritt in das Abgassystam des fiktiven Tank-
lagers sind weitere Effekte zu berlcksichtigen wie beispielweise Wasserdampikonden-
sation an den Tankwinden, durch Keimkondensation tedingtes Aercsolwachstum sowie

das Ausregnen grdderer Aerosolpartikel.

s
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5. Diskussion

Mit den in der vorliegenden Arbeit entwickelten Modellen wurden mathematische
Werkzeuge erarbeitet, welche die Md&glichkeit bieten, die durch Aerosclaustrag ung
HTO-Dampf induzierte Aktivitdtsfreisetzung aus radioaktiven Flussigkeiten quarntita-
tiv zu beschreiben. Bei den dabei zugrundegelegten Vargéngen handelt es sich um die
Prozesse Verdunsten, Verdampfen und Zerplatzen von Perlluftblasen. Es sei betort,
daB die Madelle fir die genannten Prozesse nur die réinen Quelleffekte an der Cber-
fliche der betreffenden Flissigkeit beschreiben. Daneben sind jedoch auch Rickhal-
temechanismen, wie beispielweise Keimkondensation an Aerosolen oder das Ausreg-
nen groBerer Aerosolpartikel, wesentlich, die mit dem Weitertransport der Aktivi-
tdtstrdger von der FlUssigkeitsoberfldche bis zum Eintritt in das zugehdrige Abgas-
system verknipft sind. So kann es beispielweise im Falle des Siedens einer w&8rigen
FlUssigkeit durch derartige Mechanismen nach den AusfUhrungen von Kapitel 2 zu
einer Reduktion der Aerosolkonzentration um einen Faktor von ca. 102 kommen. Der
Schwe:purkt der Modellisrung lag auf der Beschreibung der Aerosolentstehund an
Flissickeitsoberflichen. Im Rahmen der dazu angestellten Betrachtungen wurden

zwei wesentliche Voraussetzungen getroffan:
V1 : Die zu untersuchenden Flissigkeiten verhalten sich wie wiBrige Ldsungen

V2 : Die spezifischen Aktivitdten der Aerosoltrépfchen und der Flissigkeit stimmen

Uberein.

Gem&3 Kapitel 1 ist der in der Voraussetzung V1 auftretende Terminus “w&Brige
L8sung" dabei als eine Kurzbezeichnung fir verdinnte wé&Brige Ldsungen aufzufas-
sen, deren Oberflichenspannung sich nicht wesentlich van der des Wassers { 10 %)

unterscheidet.

Die auf dieser Annahme basierenden und in Kapitel 2 zusammengestellter grund-
legenden Gleichungen zur Aerosolfreisetzung an Flissigkeitsoberfldchen wurden in
Kapitel ¢ fir die mathematische Maodellierung des Aktivitdtsaustrags aus einer

widBrigen salpetersauren HAW -Ldsung beispielhaft verwendet.
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Hochaktive, aus der Wiederaufarbeitung stammende salpetersaure FlUssigkeiten ra-
dicaktiven Abfalls sieden nach /20/ bei etwa 107°C. s bestsht also nur eine geringe
Abweichung vam Siedepunkt reinen Wassers, so da@ aus physikalisch-chemischer Sicht
eine schwachkonzentrierte L&sung vorliegt und die Annahme V1 im aobigen Sinne da-

her gerechtfertigt ist.

Eine experimentelle Uberpriifung der hier erstellten Modelle zum Aerosolaustrag an
reell vorliegenden HAW-L3&sungen ist jedoch empfehlenswert, um den Einflu8 von
Parametern zu ermitteln, die ein Abweichen des Verhaltens der betrachgeten Flussig-
keit von dem einer wi#Brigen Ldsung kennzeichren. So bestehen nach /21/Hinweise
dafiir; dad bereits geringe Mengen an TBP-Verunreinigung in HAW-Simulaten zu be-
trichtlichen Anderungen der Oberflichenspannung und der .Aerosélaustragsraten fih-
ren. Derartige FlUssigkeiten wirden daher beziiglich des Aerasolaustrags mit den in

diesem Bericht entwickéylféri Madellen nicht mehr erfagt werden.

Es ist ungeklirt, inwiewait die Annahme V2 auf flissige hochaktive Abfille zutrifft.
Diese Voraussetzung wurde im Sinne einer "Ac-lhac-Betrachtung” getraffen, da zur
Zeit keine systematischen Informationen Uber mdgliche Unterschiede der spezifischen

Aktivitdten hestimmter [sgtope in radicektiven FlUssigkeitean und daraus entstan-

denen Aerosoltropfen voriiegen.

Einerseits liegen nach experimentellen Orientierungsversuchen an HAW-Simulaten
/21/ Indizien dariiber var, daB die Voraussetzung V2 keine AllgemeingUltigkeit be-
sitzt. Ahnliche amerikanische Untersuchungen /22/ scheinen den physikalischen Inhait

von V2 andererseits wiederum zu bestétigen.

Die mathematische Madellierung des Aktivitdtsaustrags aus esinem fiktiven Tanklager
zur Aufnahme einer wilrigen salpetersaureﬁ HAW-LGsung wurde in Kapitel 3 fir
verschiedene quasistationére und instationdre Prozesse durchgefihrt. Die fur die dort
untersuchtan Prozesse a, b, d und e (vergl. Kapitel 3) zu diskttierenden wesentlichen
Punkte bezlglich des Glltigkeitsberaichs der dort eingehenden Annzhmen sind bersits

durch die cbigen Ausflhrungen dieses Kapitels abgedeckt (siche auch Anhang I bis V).

Es sind jedoch nech einige Bemerkungen zur Modellierung des Aktivititsaustrags beim

Sieden (Prozess ¢) erfarderlich.

[Y
S
)y
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Zur Beschreibung des Siedevorgangs wurde als Verdampfungswirme ein fester Zahlen~
wert, ndmlich der von Wasser (vergl. Kapitel 4) angesetzt. Beim Sieden der Flissig-
keit wird sich jedoch im Tank ein erhdhter Druck aufbauen, wodurch der Siedepunkt
zu hdheren Temperaturen hin verschoben wird. Mit steigender Temperatur nimmt
wiederum die Verdampfungswirme von Wasser ab /9/. Nach Formel (10) aus Kapitel 2
erfolgt damit ein Anstieg des zeitlichen Massenaustrags aus der Flissigkeit. Da die
Verdampfungswirme von Wasser nach /9/ mit steigendem Druck sehr langsam ab-
nimmt, wird die Erhéhung des Wasserdampfmassenstroms nur sehr gering sein. Der
hier eingeschlagene Weg zur quantitativen Erfassung des Aktivitdtsaustrags aus sie-

denden, hochaktiven, wéBrigen Ldsungen ist somit gerechtfertigt.

AbschlieBend sei darauf hingewiesen, daB der Austrag radioaktiven Materials aus
nicht wiBrigen Fliissigkeiten nicht in einfacher Weise durch Ubertragung der vorge-
stellten Modelle auf die geZnderten Randbedingungen beschrieben werden kann, da
z. B. bei organischen Flissigkeiten der Einflu@ von Molekilkettenbildung und deren
Polarisation zu véllig anderen Verhiltnissen im Grenzschichtbereich als bei w&8rigen

Lgsungen flhrt.
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Analytische Beschreibung des
Aerosolaustrags aus verdunstenden
wafrigen Losungen
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1. Zusammenfassung

Bei der Durchfihrung von Sicherheitsanalysen werden mdglichst realitdtsnane crgebn-
nisse zur Aktivitdtsfreisetzung angestrebt. Hierunter fallen auch die Fre.setzungs-
mengen, die bei der Verdunstung aus den Cberfldchen radiocaktiver FlUssigkeiten in

Form von Aerosolen ausgetragen werden.

Zur Ermittlung derartiger Strédme wurde aufgrund thzaretischer Uberlegungen ein
analytisches Modell entwickelt, welches den Aerosolaustrag fir verdunstende wé&Brige
L&sungen® temperaturabhingig beschreibt. Demnach werden Aerasole aus einer gege-
benen verdunstenden Menge entsprechend einem Anteil F freigesetzt, der mit anstei-

gender Flissigkeitstemperatur T exponentiell zunimmt.

Die diese Exponentialfunktion kennzeichnenden Parameter wurden flr verschiedene
Flissigkeiten durch Anpassung an von Mishima et al. durchgefihrte Aerosolaustrags-

messungen an wilrigen Pu-Nitratldsungen /1/ ermitteit.

Die grundlegende Idee des hier erstelltan Modells besteht in der Annahme, daB Aerc-
sole bereits als "Makromolekiie"” strukturiert im Inneren der betrefienden Flussigkeit

vorliegen und sich beim Verdunsten an der Oberfldche wie ein ideales Cas verhaltan.

Im Hinblick auf die praktische Relevanz der angestelltan Uberlegungen ist festzustsl-
len, daB das hier entwickelte Aerosolfreisetzungsmadell erstmalig die Mdglichkeit
bietet, den Aercsolaustrag bei der Verdunstung wéalriger Ldsungen fir verschiedene

Temperaturen auf analytischem Weg quantitativ zu erfassen.

Von besonderer Bedeutung ist dieser Sachverhalt im Rahmen stdrfalldynamischer Be-
trachtungen fir die Aufheizung w&Griger radioaktiver Ldsungen. Die durch eine sol-
che Aufheizung induzierte zeitliche Anderung der Aktivitdtsfreisetzung infolge Aero-

solaustrag kann mit dem hier gewonnenen Madell beschrieben werden.

*) Der Terminus "wiBrige Ldsung" umfaBt in diesem Anhang sowohl verdinnte als
auch konzentrierte walrige |_-dsungen. Hingegen werden im Haupttext nach der

FuBnote von Seite 1 nur verdinnte waCrige Ldsungen betrachtet.
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2. Einleitung

Im= Rahmen von Stdrfall- und Sicherheitsanalysen tritt h&ufig das Problem auf, die
durch Aerasolaustrag induzierte Aktivitdtsfreisetzung aus radioaktiven wi#Grigen

Ldsungen beim Verdunsten hzw. Verdampfen zu ermitteln.

Zur quantitativen Beschreibung dieses Aktivitdtsaustrags aus siedenden radicaktiven
Flussigkeiten wurde bisher auf Aerosolaustragsmessungen von Mishima et al. an
wifrigen Pu-Nitratldsungen zuriickgegriffen /1/. Danach werden bei ausgebildetem
Blasensieden diessr Ldsungen Aeroscle mit einem Bruchteil der Gré8enaordnung 10’3
‘freigesetzt. Aufgrund von Uberlegungen zur Aerosolentstehung beim Zerfall von Sie-

deblasen wurde gezeigt, daB der Austragsanteil F = ].E]'3

allgemein zur Abschidtzung
des Aerosolaustrags aus verdampfenden anorganischen verdiinnten w&Grigen L&sungen

verwendet werden kann (siehe Anhang I, III).

Es ist jedoch ungekldrt, wie die Aerosoifreisetzung aus verdunstenden wiBrigen

Ldsungen flir eine beliebig vorgegebene Temperatur quantitativ zu erfassen ist.

In der vorliegenden Arbeit wird auf der Basis physikalischer Uberlegungen ein Aero-
solfreisetzungsmodell vorgestellt, welches sinen muiglichen Ldsungsweg fir das ge-

nannts Prablem aufzesigt.

Demnach kommt es beim Verdunsten wéaBriger Ldsungen zu einem Aerosolaustrag, der.

durch einen mit der Temperatur exponentiell zunehmenden Austragsanteil beschrie-

ben wird.

Die in diese Expucentialfunktion eingehenden Parameter werden zur konkreten An-
wendung des Modells durch Anpassung an weitere von Mishima et al. fUr verschiedene
diskrete Temperaturen durchgefiihrte Aercsolaustragsmessungen an widGrigen Pu-Ni-

tratldsungen /1/ ermittelt.

Wie weiter untan gezeigt wird, kann diese Anpassung aufgrund der Konzepticn des
Madells fir verschiedene w&Grige L3sungen, d. h. stoffabh&ngig durchgeflnrt werden,
was fUr die Anwendung der hier angesteilten theoretischen Betrachtungen von Bedeu-

tung ist.

i
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3. Grundlagen

Die grundlegende mathematische Beziehung fir das hier erstellte Aerosolaustrags-
modell ist durch eine gendherte Clausius-Clapeyron-Gleichung gegeben. Danach be-
steht zwischen dem S&ttigungsdampfdruck PS und der Temperatur T einer reinen
Flissigkeit die Beziehung
_ ) AH
PS=PST - exp (- T TST )| ai)

mit den Bezeichnungen

PST 3 Sdttigungsdampfdruck bei einer festen Temperatur TST

AH : Verdampfungsenthalpie
R : Ideale Gaskonstante ’

wobei die Annahmen zugrundeliegen, daB sich der Fliussigkeitsdampf wie ein ideales

Gas verhilt und die Verdampfungsenthalpie AH temperzturunabhingig ist /15/.

Bei der praktischen Anwendung des Modells auf rzines Wasser und verschiedene
waBrige Ldsungen wird ausgenutzt, daB der Siedepunkt einer L&sung TL sich von der

Siedetemperatur TW von Wasser gemaB /15/

2
W= R-Ty - XMg 12)

unterscheidet, wobei XMq den Molenbruch der geldsten Substanz angibt. Die Anwen-

T -T

L~

dung von Gleichung (I 2) setzt voraus, daB XMG« 1 und somit eine verdinnte w&Grige
Ldsung vorliegt.

Zur zahlenm3Bigen Ermittlung der Modellparameter werden von Mishima et al. durch-
gefiihrte Aerosolaustragsmessungen an waBrigen verdunstenden Pu-Nitratlgsungen /1/
verwendet.

Diese Daten sind in Tabelle [ 1 wiedergegeben:

Die oben angegebenen Messungen erfolgten bei verschiedenen Flissigkeitstempera-

turen T sowie unterschiedlichen Luftstrémgeschwindigkeiten v an der Flissigkeits-
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oberfldche. Die dritte Spalte der Tabelle reprasentiert den im Kondensat varhandenen
massenmiBigen Pu-Bruchteil¥,

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

in der vierten Spalte wiedergegeben.
Der dem Verdunstungsproze zuzuordnende totale Aerosolaustragsanteil resultiert als
Summe der genannten Anteile und ist in der letzten Spalte unter der Bezeichnung F

aufgefihrt.

Cirese Austragsanteile F bilden die Basis zur Bestimmung der Madellparameter.

¥ Bei der Versuchsdurchfilhrung wurde dzr L8sungsmitteldampf in einem nachge-

schalteten Kihler auskondensiert.

A

e
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Experiment Temperatur Luftgeschwin- Pu-Anteil im Antell der Pu-Aerosole Pu-Austragsantell
Nr. ] , digkelt Konrdensat hinter Kiihler '
TC (°C) v (em/s ") FIK FA F
N 1 Umgebungstemp. 10 8,7 - 107" <10”? 8,5 . 107
N 2 75 . 9,5 . 10710 <1078 <1,1 1078
N3 100 10 1,7 1078 1 .10, 1 1072
N 4 Umgebungstemp. 50 - 4,9 w1077 2,5 .. 1077 74 1077
N5 100 50 1,4 1078 3 w107 3,14 . 1077
N 6 90 50 54 . 1070 53 . 1077 5,84 . 1077
N7 Umgebungstemp. 100 7,5 - 10710 <2 10710 <9,5 . 10710
N B 50 100 9,4 - 1078 1,3 1077 2,26 +.1077
N9 90 100 94 + 1077 5,7 - 1077 1,51 - 1076
Tabelle I'1 Aerosolfrelsetzung aus verdunstenden wifirigen Pu-(NO3)4-Lﬁsungen (aus /1/ entnommen)

Experimente N 1 und N 2 wurden mit 0,86 kq Pu in Lsung durchgefiihrt
Experimente N 3 bla N 9 wurden mit 0,72 q Pu in Ldsung durchqefiihrt

-£9..
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4. Physikalisch-mathematische Madellierung

Die varliegenden Betrachtungen beinhalten die EntWicklung eines physikaliscii-mathe-
matiscten Modells zur Beschreibung der temperaturabhingigen Aerosolfreisetzung

aus verdunstenden wafrigen Ldsungen.
Hierzu werden verschiedene Annahmen und Madellvorstellungen zugrundegelegt:

A1l Die an der FlussigkeitsaberflZche entweichenden Aeroscle liegen bereits als

"Makromolekile™ strukturiert im Inneren der betreffenden L&sung vor.

A 2 Die diese "Makromolekiile" umgebende Flissigkeit wird als Trigerflissigkeit .
(Lésungsmittel) aufgefaBt. _ d

A3 Die Konzentration der "Makromalekile” in Ldsung sei so gering, da8 zur Er-
mittlung des "Aerosoldampfdrucks” an der Flissigkeitsoberfliche das Gesetz
ven Raoult anwendbar ist.

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

Pap= XMap” PSag aI3)

mit den Bezeichnungen

P AE : "Aerosol-P ;rtiéldruck" an der Flissigkeitsoberfldche }
PS AE : "Aeraosol-S3attigungsdruck” an der Flissigkeitsoberflache
XMpp 2 "Aerosal-Molenbruch" in Lésung.

Der S'e';ttigungsdruck PSAE berechnet sich gem&B Gleichung (I 1) zu
AH |
. AE 1 1
PSpe=PSTag e [-—x— - (7 - 7357 )] @ 4.

Fir das L&sungsmittel (Trigerflissigkeit) gilt eine entsprechende Gleichung

AHy,
PSyy=PSTy ~exp [- —g— - (5 -x57)] 1s),
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wabei die Indizes AE und W die Aerasole bzw. das L&sungsmittel kennzeichnen.

Nach dem idealen Gasgesetz gilt fiir die Partialdichten CAE bzw. O an der Flissig-

keitséberﬂ'éche
Pa-V¥Y
A TAE
QAE’. =TT R-T (Ie6) bzw.
Py 0
W -TW :
w=TR-T | a7,

waobei P, bzw. P,y das jeweilige Molekulargewicht bedeutet.

Aus den Gleichungen (I 6) und (I 7) folgt

Oa _Pae’ ¥Yae (1 8).
w ~ Pw Pw |

Wegen der geringen Konzentration der "Aerosolmolekile" wird die Annzhme PW'=
PS,y getroffen. Damit ergibt sich anhand der Gleichungen (I3),d4),dAS5) und(I8)

OaE [( Hy - Hag ) 1}
=a-ex . (19
Ow P R T
. . XMag*® PSTar . Pap _exp (AHAE/ R-TST) 10
PSTWj’lpW exp @.HW/ R-~TST) °
Fur eine feste Temperatur T gilt somit
QAE:: a 1-Qw . ) (I11)

. A
mit . C= const.

Die Massenstrdme MAE bzw. MW' der verdampften Aerosol- bzw. TrégerflUssigkeit

an der Flissigkeitsoberfldche genligen den Beziehungen

M -v-0F (I 12)

AE*= PaE

Szw. M -v-0F ais)

w= ®w
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mit den Bezeichnungen

v - : Mittlere Gasgeséhwindigkeit an der FlUssigkeitsoberfldche
OF : GréBe der FlissigkeitsoberflZche.

Die nach einer Zeit t abgedampften Massen berechnan sich zu

t
N - = rd I's
MAE_/O’QAE.V.Oth 114)
: t .
bzw. My, =49W .v.OF dt (I 15)

Wegen Gleichung (I 11) ergibt sich damit fiir festesT

0
AE _ YAE T 16)

Aufgrund der geringen Aerosolkonzentration wird die Annahme

My +Mpap = My, (117)
zugrundegelegt.
Damit folgt aus den Gleichungen (I 16) und (I 9)

MAE P b
T = a.exp (=) (118)
MWA+ M AEA T .
H,, -QH

mit b= —2—FE (1 19)

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

wihrend des Verdunstens der FliUssigkeit an der Oberfléche ausgetragen werden. Fir

die Temperaturabhingigkeit dieses Austragsanteils gilt somit
b
F(M=a.exp(s) (I 20)

mit Konstanten a und b.

A\“f

N
8
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Im Rzhmen der hier .angestellten Uberlegungen ist die Gleichung (I 20) als mathe-
matisches Modell anzusehen, welches die Aerosolfreisetzung aus verdunstenden

wiBrigen L&sungen quantitativ beschreibt.
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5. Ermittlung der Madellparameter

Zur Anwendung des entwickelten Aerosolaustragsmodells sind die GriBen a und b der

grundlegenden Gleichung (I 20) zahlenm#Big zu ermitteln.
Die Bestimmung disser Parameter erfolgt in zwei Schritten:

- Im ersten Schritt werden unter Verwendung der Aeraosolaustragsmessungen von
Mishima et al. (siehe TabelleI1l) die Zahlenwerts a und b fiir die diesen

Messungen zugrundeliegende Pu-Nitratldsung ‘bestimmt.

- AnschlieS8end wird daraus abgeleitet, wie sich die Modellparameter allgemein
fir wélrige Ldsungen ermitteln lassen. Diese Vorgehensweise wird flr Wasser

als Beispiel demonstriert.

-
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5.1 Bestimmung der Modellparameter durch Anpassung an MeBwerte

- e > A o T T .  ——— D S " D . TP R R D = — . -

Zur quantitativen Beschreibung des Aerosolaustrags aus der den Messungen von
Mishima et al. zugrundeliegenden Pu-Nitratldsung wurde die Gleichung (I 20) den aus
diesen MeBergebnissen gewonnen Aerosolaustragsanteilen fir die Experimente N3 bis

N9 in Spalte 6 von Tabelle I 1 nach der Methade der kleinsten Quadrate angepaGt™.

Als Umgebungstemperatur wurde dabei ein Wert von 20°C verwendet; wie in Kapi-
" tel 6 dieses Anhangs eriirtert wird, fihrt diese Wahl irh Vergleich zu héheren Umge-

bungstemperaturen zu konservativen Ergebnissen. .

Fir alle Temperaturen. der Experimente N3 bis N9 liegen mit Ausnahme von 50°C
entsprechend den unterschiedlichen Luftgeschwindigkeiten jeweils zwei Aerosolaus-
tragsanteile vor. FUr die praktische Durchflhrung der Anpassung wurde von diesen
Anteilen stets das arithmetischen Mittel verwendet, d. h. ein mdglicher Einflu8 der

Luftstrdmgeschwindigkeit wurde nicht berticksichtigt.

Als Ergebnis der Anpassungsberechnung ergaben sich fir die gesuchten Modellpara-
meter a und b aus Gleichung (I 20) die Zahlenwerte

a=(3,8%2,7).10° und b=-0%00D).10%K.

Die Temperaturabh#Zngigkeit des Aerosolaustrags aus der Pu-Nitratldsung, die den .
Messungen von Mishima et al. zugrundelag, wird somit durch die Funktion
10 K ]

F(T)=3,8.105. exp [- . I 21)

beschrieben.

*| Aus Griinden, die in Kapitel 6 dieses Anhangs ndher erldutert werden, wurden die

Experimente N1 und N2 fir diese Anpassung nicht benutzt.
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Die Gite der durch diese Funktion beschriebenen Anpassung an die MeBergebnisse der

Experimente N3 bis N9 (vergl. Tabelle I 1) ist in AbbildungI1 graphisch wiederge-

gehen. Diese Abbildung reprisentiert den Verlauf der durch Gleichung (I 21) definier-

ten Funktion F (T) mit der Temperatur T sowie die aus den Messungen N3 bis N9

resultierenden Asrosolaustragsanteile (vergl. Spalte é von Tabelle I 1).

Es zeigt sich, dag sich diese Messungen grdBenordnungsméagig in befriedigender Weise

" durch die Gleichung (I 21) beschreiben lassen.

Die Uncicherheit der mit dieser Beziehung ermittelten Aerosolaustragsanteile wird
durch die Fehler der Koeffizienten a und b bestimmt. In der AbbildungI1 ist dieser
FehlereinfluB durch die Grenzkurven des ausgesparten Bereichs graphisch wiederge-

geben.

gt
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5.2  Allgemeine Bestimmung der Modellparameter fur waBrige LGsungen

AUf der Basis der im varangehenden Abschnitt gewonnénen Ergebnisse wird gezeigt,
wie sich die Parameter a und b aus der den Aerosolaustrag modellm&Big beschrei-

benden Gleichung (I 20) allgemein fUr w#Brige L&sungen bestimmen lassen.
Das dabei verwendete Verfahren wird fUr reines Wasser als Beispiel demonstriert.

Fir die folgenden Uberlegungen wird hierzu der physikalische Sachverhalt ausgenutzt,
daB walrige Losungen gegeniiber reinem Wasser einen hdheren Siedepunkt besi:zen.
Fir hinreichend verdinnte L&sungen wird diese Siedepunktserhdhung durch die Glei-
chung (I 2) beschrieben. '

Da das Sieden einer Fllssigkeit stets dadurch gekennzeichnet ist, daB ihr Dampfdruck
mit dem jeweiligen Aulendruck Ubereinstimmt, kann der abige Sachvz_'-.-rhalt auch wie

foigt formuliert werden:

Die Temperatur TL’ bei der eine waBrige Ldsung den gleichen Dampfdruck wie reines
Wasser der Temperatur TW besitzt, ist gegeniiber dieser Wassertemperatur erhéhc. Im
Falle einer verdlinnten w#8rigen L&sung ist die Differenz TL. - TW durch Gleichung

(1 2) gegeben, d. h. sie nimmt mit sinkendem Ty @b
Diese Formulierung beinhaltet die physikalische Motivation fir die Einfihrung einer

weiteren Modellvorstellung zur Beschreibung des Aerosolaustrags aus verdunstenden

wialBrigen Ldsungen:

A 4 Die Aerosolaustrige aus einer wiafrigen Ldsung der Temperatur TL und aus
reinem Wasser der Temperatur TW stimmen bei gleichen Dampfdriicken P
tiberein, d. h.

fur P(TL)= P(T W) (I 22)

gilt FLT) = Fy ) (123)

R
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mit den Bezeichnungen

P(IL) H Dampfdruck der L6’sung bei der Temperatur .TL

P(TW) : Dampfdruck von reinem Wasser bei der Temperatur TW
FL(TL) : Aerosolaustragsanteil der L&sung bei der Temperatur TL
FW(TW) : Aerosclaustragsanteil von Wasser bei der Temperatur W

Im Rahmen der hier angestellten Uberlegungen erscheint die Annshme 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 fir reines verdunstendes Wasser den
Aeraosolaustragsanteil F'W zahlenm&Big fir eine vorgegebene Temperatur T zu bestim-
men. Nach Gleichung (I 20) besteht der Zusammenhang

b :
Fy(M= aw.exp(—-:-l-) (I 24)

wobei die Parameter a, und bw zu ermitteln sind.

Bei der von Mishima et sl. verwendeten w&Brigen L&sung handelt es sich um eine
konzentrierte Pu-Nitratlésung mit einer Siedetemperatur von ca. 120°C /1/. Die
Gleichung (I 2) ist daher fir den hier vorliegenden Fall nicht unmittelbar anwendbar.
Aus ihr sind jedoch die Trendaussagen zu entnehmen, da8 mit sinkender Wassertempe- ...
ratur Tw auch die Temperatur der Pu-Nitratlgsung TL’ bei der gleicher Dampfdruck ...
herrscht, abnimmt und daB die entsprechende Differenz TL - Tw nicht grdBer wird
sondern ebenfalls abnimmt oder bestenfalls konstant bleibt.

Fir die folgenden Betrachtungen wird angenommen, daB@ diese Differenz konstant,
d. h. unabhingig von TW ist. Wie in Kapitel 6 dieses Anhangs erdrtert wird, fihrt
diese Annahme zur Beschreibung des Aerosolaustrags von verdunstendem reinen Was-

ser zu konservativen Ergebnissen.

Berticksichtigt man, da der Siedepunkt der von Mishima et al. verwendeten Pu-Ni-
tratlgsung gegeniiber reinem Wasser um 20°C erhsht ist (s. 0.), so ergeoen sich im

Rahmen der hier dargelegten Ausfiihrungen die Gleichungen
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FLG93K) = F B73K) { 25)
und © FL(293K) = F (Q73K) a2,

Der Index L bézieht sich hierbei auf die Pu-Nitratldsung, d. h. der Wert der Funkti-
on F'L ist fuUr die angegebenen 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 bwe Unter Berlicksichtigung der Fehler der in Gleichung (I 21)

auftretenden Koeffizienten ergibt sich als L.8sung dieser Bestimmungsgleichungen

5 3

a, = (10 50 -10° und =-(8,9 ¥0,1)- 10° K.

b
w
Die Temperaturabh@ngigkeit des Aerosclaustragsanteils filir verdunstendes reines
Wasser wird somit durch die Funktion

.3
F, (= 7,0-10° - exp [-ii——lTO—K-] a27)

beschrieben. Sie ist in Abbildung 1 des Haupttextas unter Berlicksichtigung der Fehler

der GréBen a,, und bw graphisch wiedergegeben.

Diese Beziehung kann als Basis dazu verwandt werden, um fir eine beliebige w&Brige
Ldsung unter Ausnutzung der Siedepunktverschiebung gegeniiber Wasser in der oben
angegebenen Weise die Tempéréturabh'éngigkeit des Aerosolaustragsanteils zu erfas-
sen. Es sei angemerkt, daB sich dabei fir Flissigkeiten, deren Siedepunkt gegenlber
Wasser um weniger als 20°C erhsht ist, Austragsanteile FL ergeben, die sich fur eine
feste Temperatur T von dem Funktionswert F w(T) ‘entsprechend Gle:xchung (127) um

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

Es ist daher naheliegend, fir derartige FlUssigkeiten ebenfalls die Beziehung (I 27) zur
Uberschlagsm&Bigen Erfassung der TemperaturabhZngigkeit des Aerosolaustrags zu
verwenden, zumal dadurch garantiert ist, daB die so errechneten Aercsolaustragsan-

teile kanservative Werte liefern.
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6. Diskussion

Das hier entwickelte Aerosolfreiéetzungsmodell basiert auf den Annahmen Al bis A4
(vergi. Kapitel 4 und 5), wobei die der Annahme Al zugrundliegende Varstellung der
"Aerosol-Makromolekile” den Kern des Modells bildet. Dieses physikalische Konzept
ist naheliegend, da flussiges Wasser auf mclekularer Ebene bekanntlich eine Cluster-
Struktur besitzt /26/.

Die Annahmen A2 und A3 sind als Basis fUr die mathematische Formulierung des
Modells anzusehen, welches durch die grundlegende Gleichung (I 2C) gegeben ist.

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

der Temperaturabhdngigkeit des Aerosclaustrags aus verdunstenden w&Grigen L&sun-
gen zugrundelegen und die Parameter a und b nach der in Kapitel 5 dieses Anhangs

dargestellten Methade ermitteln kdnnen.

In diesem Falle hZtte man allerdings nur ein rein mathematischzs Modell ohne physi-

kalischen Hintergrund.

Hingegen liefern die hier getroffenen Annahmen Al bis A3 ein physikalisches Kanzept .. -
fuir die quantitative Bestimmung der Aerosolfreisétzung gemZ8 der Beziehung (I 20).

Durch diesen Gesichtspunkt wird die grundlegende Bedeutung des hier vorgestellten

Aerosolaustragsmodells herausgestellt.

Die Madellannahme A4 wurde eingefiihrt, um den Aerosolaustrag entsprechend dez::‘
Gleichung (I 20) fir verschiedene w#Brige L&sungen zu erfassen. Ihr liegt die plausible
Vorstellung zugrunde, daB die quantitative Aerosolfreisetzung an den Oberfldchen der
genannten FlUssigkeiten bei gleichen Dampfdricken in gleicher Weise erfolgt. Wie
wéiter unten erdrtert wird, 188t sich die. Glltigkeit dieser Vorstellung anhand zusitz-

licher Uberlegungen zum Sieden w#Briger L.&sungen weiter untermauern.

Die quantitative Bestimmung der Mcdellparameter a und b der grundlegenden Glei;
chung (I 20) erfalgte auf der Basis der von Mishima et al. an Pu-Nitratlsungen durch-

gefiihrten Aerosolaustragsmessungen N3 bis N9 (vergl. Tabelle I 1).
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Médgliche Auswirkungen der unterschiedlichen Luftstrémgeschwindigkeiten v blieben
dabei unberlicksichtigt, da einerseits aus den Daten der TabelleI1 kein systema-
tischer Effekt dieser GroBe zu erkennen ist und andererseits das hier erstellte Aero-

solaustragsmodel!l keine Aussagen zu einem derartigen Einflu8 macht.

Erwahnenswert sind in diesem Zusammenniang die Messungen N1 und N2, die an einér
anderen Probe durchgefiihrt wurden (siehe Tabelle I 1). Man erkennt unmittelbar, daB
die GriiBenordnungen dieser MeBergebnisse mit den Befunden der Experimente N3 bis
N9 nicht Ubereinstimmen (vergl. auch Abbildung I 1). Insbesondere ist auffallend, da8
der Aerosolaustragsanteil F der Messung N1 im Vergleich zu den entsprechenden Da-

ten der Ubrigen Messungen den grd@ten Wert aufweist.

Dieser Sachverhalt widerspricht jedoch allen physikalichen Erwartungen, da das be-
sagte Experiment bei der kleinsten Luftgeschwindigkeit und der niedrigsten Tempera-
tur durchgefiihrt wurde (siehe Tabelle I 1).

Aus diesem Grunde wurden die an der den Messungen N1 und N2 zugrdndeliegenden
Probe gewonnenen experimentellen Ergebnisse fir die Ermittlung der Moadellparame-
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 hSheren Umgebungstemperaturen wie etwa 25°C oder 30°C ergeben sich fir
die Temperaturabhingigkeit des Aerocsolaustragsanteils angepaGte Funktionen F(T),
die fur eine fest vorgegebene 'Témperatur geringere Funktionswerte als die Gleichung
(I 21) iefern. Anschaulich ist dieses Ergebnis auch anhand von Abbildung I 1 zu erwar-
ten. Die hier zugrundegelegte Umgebungstemperatur von 20°C fihrt also zu einem

konservativen Aerosolaustragsmaodell.

Im Rahmen der in Kapitel 5.2 dieses Anhangs angestellten Uberlegungen zur Ermitt-
lung der Madellparameter a, und bw, die gemaB der Gleichung (I 24) den Aerosolaus-
trag aus reinem Wasser beschreiben, wurde die Annahme getroffen, da@ die Differenz
der Temperaturen TL und TW’ bei denen eine w&Brige Ldsung respektive reines Was-
ser den gleichen Dampfdruck haben, von TW unabhéngig ist (vergl. Gleichung I 2). Fiir
das in Kapitel 5 diskutierte Beispiel der Pu-Nitratlgsung hatte diese Temperaturdif-
ferenz den konstanten Wert AT = 20 K.

enap
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Bei Betrachtung der durch die Gleichungen (I 27) und (I 21) definierten Funktionen
F (T) und F(T), die den temperaturabhangxgen Aerosolaustrag aus reinem Wasser
bzw. aus der den Messungen von Mishima et al. zigrundegelegten Pu- Nltratlosung

beschrexben, ergibt sich die Ungleichung
F (T > F(T+AT) (1 28)
falls AT, <AT=20K wund 273K <T<373K

Die mit der Annahme AT = T, - T, = const. gewonnene Funktion Fw(T) liefert somit
nach den Ausflihrungen von Kapitel 5.2 fir den Aerosolauétrag aus reinem Wasser bei

fester Temperatur T konservative Werte.

Es sei an dieser Stelle betont, da sich die hier angestellten Uberlegungen zum Aero-
solaustrag aus wéaBrigen Ldsungen ausschlieBlich auf verdunstende und nicht auf sie-
dende FlUssigkeiten beziehen. Beim Verdunsten liegt eine ebene FliUssigkeitsober-
flache vor, aus der die Aerosole zusammen mit Flissigkeitsdampf (Wasserdampf) aus-
getragen werden. Hingegen ist der Vorgang des Siedens mit einer intensiven Blasen-
bildung verbunden, wotei die Aerosclentstehung im wesentlichen auf das Zerplatzen.
derartiger Siedeblasen zurlickzufihren ist; d. h. bei Verdunsten und Verdampfen von

Flissigkeiten liegen verschiedene Aerosolaustragsmechanismen vor.

Aus diesem Grunde sind die Gleichungen (I 27) und (I 21) zur Erfassung der Aeroscl-
freisetzung aus reinem Wasser bzw. der von Mishima et al. verwendeten Pu-Nitrat-
I8sung nur fur Temperaturen anwendbar, die soweit unterhalb des betreffenden Siede-
punktes liegen, daB keine merkliche Blasenbildung an der FlUssigkeitsoberfldche auf-

tritt. FUr Wasser liegt diese Grenztemperatur bei etwa 95°C.

In Anhang I wird gezeigt, daB der Aerosolaustragsanteil von verdinnten anorgani-
schen wiBrigen L&sungen bei Blasensieden unabhingig von der Siedetemperatur
groBenordnungsméBig lOJbetrigt. Die mit den Gleichungen (I 27) bzw. (I 21) errech-
neten Aerosolaustragsanteile ergeben sich fiir die Siedetemperaturen von Wasser bzw.

der Pu-Nitratlsung hingegen zu 3,4 - 1077

, d. h. das Blasensieden van verdinnten
walrigen Losungen fihrt etwa zu einem 30-fachen Aerosolaustrag im Vergleich zum

"Sieden" bei glatter ungestdrter Flissigkeitsoberfldche.
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Der oben erwdhnte Befund, daB verschiedene w3Brige L&sungen mit verschiedenen
Siedpunkten beim Blasensieden grBenordnungsmaBig den gleichen Aerosolaustragsan-
teil besitzen, stellt fiir den Fall des Verdampfens eine Bestdtigung der Madellannah-
me A4 dar (vergl. apitel 5.2). Diese Annahme wurde zwar im Hinblick auf verdun-
stende FlUssigkeiten mit glatten ungestdrten Oberflachen getroffen, jedoch liefert
ihre Gultigkeit fur einen Spezialfall einen Hinweis flr ihre allgemeine Anwencbar-

keit.

AbschlieBend sei angemerkt, daB eine Wiederholung der Versuche von Mishima et al.
‘zur weiteren experimentellen Absicherung des hier vorgestellten Aerosolaustrags-
madells wiinschenswert ist. Insbesondere sollten dabei Experimente an radioaktiven
L&sungen verschiedener Zusammensetzung erfolgen, um mdgliche nuklidspezifische

Effekte zuerfassen.
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Aerosolentstehung beim Sieden

waBriger Losungen
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1. Zusammenfassung

Bei der Durchfiihrung von Sicherheitsanalysen werden mﬁglic-hst realitdtsnshe Ergeb-
nisse zur Aktivitdtsfreisetzung angestrebt. Hierunter fallen auch die Freisetzungs-
mengen, die bei der Verdampfung aus den Oberflachen radioaktiver Flissigkeiten in
Formi von Aerasolen ausgetragen werden. Zur Ermittlung derartiger Schadstoffstrdme
wurde ein Berechnungsmodell entwickelt, welches den Aerosolaustrag fir wiGrige

L&sungen*lim Zustand des Blasensiedens quantitativ beschreibt.

Unter Zugrundelegung einer Durchmesserverteilung des dabei entstehenden Aerosol-
systems gem&B einer Gauss-Verteilung (siehe /4/) ermittelt das Madell auf der Basis
von Messwerten (siehe /2/, /3/) den zugehﬁx;igen mittleren Aerosoldurchmesser. Der
daraus resultierende Aerosolaustragsanteil F einer verdampfenden w&Brigen L&sung
wurde mit den Ergebnissen von Aerosolaustragsmessungen an einer siedenden Pu-

Nitratidsung (siehe /1/) verglichen.

Hierbei konnte befriedigende Ubereinstimmung erzielt werden. Es wird daher gefol-
gert, daB das hier vorgestellte Modell zur quantitativen Bestimmung des Aerosalaus-

trags bei der Verdampfung wéBriger Ldsungen allgemein anwendbar ist.

*] Es handelt sich hierbei um verdiinnte w#Grige Ldsungen, deren Oberfldchenspan-
nung um nicht mehr al!s ca. 10 % von dem entsprechenden Wert fir Wasser ab-
weicht. Im folgenden werden derartige Flussigkeiten als waBrige L&sungen be-

zeichnet (vergl. auch FuBnate auf Seite 1).

T
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2. Einleitung

Experimentelle Untersuchungen von Mishima et al. (vergl. /1)) an wiBrigen ?u-NL
tratldsungen haben ergeben, daB bei ausgebildetem Blasensieden der Lésung Aerosol-

austrag mit einem Austragsanteil F von der GrdBenordnung lD'3 erfolgt.

Im vorliegenden Bericht wird eine Rechtfertigung fur die allgemeine Anwendung die-

ses Aerosolaustragsanteils auf wéBrige verdampfende L&sungen erbracht.

Hierzu wurde der Vorgang des Zerplatzens von Siedeblasen an der QOberfldche derarti-
ger FlUssigkeiten ndher untersucht. Wesentlich fir diese Betrachtungen sind die
GraBe einer solchen Blase sowie Anzahl und Durchmesser der beim Blasenzerfall ent-

stehenden Aerosole.

Es konnte gezeigt werden, da das Sieden wé&Briger Ldsungen mit einem Aerosolaus- -
trag verbunden ist, der sich durch einen Austragsanteil F der Gr6Bencrdnung 10'3.
beschreiben l138t.

Die Ubereinstimmung dieses Ergebnisses mit dem oben erw&hnten experimentellen
Befund vori Mishima et al. 128t dzher den SchluB zu, deB der Austragsanteil F = lCl-3
allgemein zur Abschdtzung des Aerosolaustrags aus verdampfenden w&Grigen Lo-

sungen verwendet werden kann.



3. Grundlagen

Die vorliegenden Betrachtungen basieren auf Messungen zur'Aerosolentstehung beim
Zerplatzen von Luft- bzw. Dampfblasen an Wasseroberfldchen (vergl. /2/, /3/, /4/).

Tabelle II 1 zeigt die Anzahl und den h3ufigsten Curchmesser dp der Mikrotrégichen,
die von Luftblasen mit dem Durchmesser dB beim Zerplatzen erzeugt werden (siehe
/3/). Experimentelle Untersuchungen verschiedener Autoren zum Aerosolaustrag aus
Wasser infclge Blasenplatzen weisen darauf hin, da diese Daten auch zur Beschrei-
bung der Asrosolentstehung beim Zerfall von Dampfblasen (Sieden) mit entsprechen-
den Dﬁrchmessern verwendet werden kénnen. So resultieren nach /2/ und /&/ fir das
Zerplatzen von Luft- und Wasserdampfblasen mit dem Durchmesser dg = 2,5 mm
gleich Haufigkeitsverteilungen fiir die Durchmesser der entstehenden Aerosole. Aus
diesem Grunde wird die Annahme getroffen, da8 die Zahlenwerte der Tabelle II 1 zur
quantitativen Erfassung der Aerosclbildung beim Zerplatzen von Blasen beider Arten
anwendbar sind. Die Durchmesser des durch Blasenzerfall entstehenden Aerosol-
systems weisen nach /4/ im allgemeinen mit guter NZherung eine Gauss-Vertzilung
auf. Daher kdnnen die in Tabellg IO 1 angegebenen h&ufigsten Aercsoldurchmesser dP

auch als mittlere Teilchendurchmesser angesehen werden.

Das mittlere Eigenvolumen Vp der pro Blasenzerplatzungsvorgang entstehenden

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

1 3
Vp=n.g-ﬁodp ‘ ) (IIl)

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

Anhand der MeBdaten von Tabelle II 1 wurde fur die dort aufgeflihrten Blasendurch-
messer dg gem3B der Beziehung (I 1) das zugehtrige mittlere Aerosoleigenvolumen
Vp
Abbildung O 1 graphisch wiedergegeben. Die durchgezogene Kurve dient dabei als

bestimmt. Der so ermittelte funkticnale Zusammenhang zwischen VP und dB ist in

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

tiert, daB eine derartige Vorgehensweise gerechtfertigt ist.

et



Blasendurchmesser - Zah! der Mikratropfen h#dufigster Durchmesser
dg (mm) pro Blasenplatzen der Mikrotropfen
' n dp (mm)
5,3 12 22,100
4,65 5 25 . 107>
4,1 3,3 34,1073
3,6 2 45 .107°
3,11 1,5 ' 58,107
Tabelle IT 1 Anzahl und dominlerender Durchmesser der Mikrotrépfchen, die von Luftblasen mit

dem Durchmesser dB infolge Zerplatzen erzeugt werden
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Zusammenhang zwischen Blasendurchmesser dg und
Aeroscleigenvalumen Vp' Die Kreuze (x) sind den

MeBwerten der Tab. 1 zuzuordnen.

Abb.1I'1
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4. Quantitative Betrachtungen

Im- vprliegenden Kapitel wird gezeigt, da@ beim Blasensieden w&Briger L&sungen
Aercscle mit einem Austragsanteil von etwa 10'3 aus der FlUssigkeit freigesetzt

werden,

Fir den Siedeblasendurchmesser wird nach Stichlmair /11/ angesetzt

6.0 '
d, =
5 \[WFL 0§ (11 2)

mit den Bezeichnungen

dB : Blasendurchmesser
0 F : Dichte der die Blase umgebenden FlUssigkeit
0c : Dichtefies Gases der Blase
g : Erdbeschleunigung
o] : Oberfldchenspannung

wcbeil die Annahme zugrundeliegt, daB Auftriebskraft und Widerstandskraft der Blase

im Gleichgewicht stehen.

FUr reines Wasser bei einer Temperatur von 1009 ergibt sich mit den Stofidaten

G 3

und P e

58,9 - 10° (vergl. /15/)
958,1 kg/m>  (vergl. /9/)

gemiB Beziehung (I 2) ein Siedeblasendurchmesser

do = 6,1°107° m.

B

Die Gasdichte Q a wurde dabei gegeniiber Fl vernachldssigt.

Das Eigenvolumen VP der pro Siedeblasenzerfall entstehenden Aeroscle betrigt in

dieser Fall nach Abbildung I 1 etwa Vi, = 18 * 1074 m’,
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Das Valumen einer Siedeblase VB berechnet sich gemis

1 3 : ' -
- VB = g‘ - T[ ° (dB) (II 3).

Mit dem oben ermittelten Blasendurchmessar dB folgt VB = 1,19 - 10-7 m3. Die ent-
sprechence Slasenmasse MB ergibt sich hieraus Uber die ideale Gasgleichung zu
Ve-Po-¥p

Mg = 2o @,

.mit den Bezeichnungen

PD : Dampfdruck im Blaseninneren

Yp : Molekulargewicht des Dampfes in kg/Moal
R : Ideale Gaskanstante

T : Siedetemperatur.

Mit einem Blasendampfdruck PD = 1 atm sowie mit den Daten D= 0,018 kg/Mol und
T = 373°K fir Wasser folgt aus der Gleichung (II 4) fUr die Blasenmasse Mg ein Wert

vonMg=7" 1078 kg.

Die Bildungsrate der Siedeblasen f ist durch

r

v
Mg

fe (1 5)

gegeben, wabei MV den Verdafnbfungsmassenstrom angibt.

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

gesetzt.

Die ‘totale Austragsrate V, des Eigenvolumens der infolge Blasenzerfall entstehen-

Pt
den Aerosole bestimmt sich damit zu

\./ v (II 6)

pe=f - Vp

IS
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Fir die durch das Verdampfen bedingte zeitliche Volumeninderung der Fliussigkeit \./V

gilt andererseits

Vy= g a7)
F
Cer Austragsanteil ¥ der beim Blasensieden gekildzten Aerosole folgt damit zu
v
F=ert 1 8)
Vv
Unter Ausnutzung der Beziehungen (I 5), (I 6) und (I 7) ergibt sich
v - Q
F= il a 9).
B

Die oben angegebenen Zazhlenwerte der GriGen Vp, QFI und Mg liefern fir F den
Zahlenwert F = 2,5 . 10'3.

Dieses Ergebnis wurde flr den Aerosolaustrag beim Zerplatzen reine~ ‘Nasserdampf-
blasen gewannen. Es zeigt sich jedach, daB sich allgemein fUr das Blasensieden w&Bri-
ger L8sungen Aerosolaustragsanteile der gleichen GréBenordnung F = 10'3 ergecen,
falls man fUr die GrdBen VP und dB den funkticnalen Zusammenhang gem&B8 Abbil-

dung II 1 zugrundelegt.

Man hat hierzu in die Beziehungen (II 2) und (Il 4) die entsprechenden Stoffdaten
einzusetzen und anhand von Gleichung (I 2) das zugehdrige Aerasoleigenvolumen Vp
aus Abbildung II 1 zu entnehmen. Anwendung der Gleichungen (II 3), (Il 4) und (II 9)

liefert dann den gesuchten Aerosolaustragsanteil.

Ein wesentlicher Grund fir diese gréGenordnungsmiBige Ubereinstimmung des Aus-

_tragsanteils F bel Anwendung der obigen Vorgehensweise ist darin zu sehen, daB

zwischen den Oberflichenspannungen G géngiger, (verdinnter anorganischer) w&Gri-

ger L&sungen nur geringfiigige Unterschiede bestehen (nach /13/ max. ca. 10 %).

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

schiedener wilriger Eleitrolyte (vergl. /13/, /19/) zu der Ungleichung

1-10°<F<3-107° (I 10).



-90 -

Erwdhnenswert wére hier z. B. eine 5-molare wéBrige HNOB-L'dsung, da diese das
physikalisch chemische Verhalten von hochaktivem fllissigem Abfall aus der Wieder-

aufarbeitung reprdsentiert. Mit den entsprechenden Stoffwerten (vergl. /13/; 11977
ergibt sich in diesem Fall

F=13.10.

R
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5. Diskussion

Wig dem vorangehenden Kapitel‘zu entnehmen ist, wurde angenommen, daB die den
hier angestellten Uberlegungen zugrunde liegenden, an reinem Wasser gewcnnenen
Messwerte der Tabelle II 1 tnd die daraus resultierende Abbildung I 1 allgemeine auf

wilrige L3sungen Ubertragbar sind.

- Physikalisch ist zu erwarten, daB die Menge der beim Zerfall einer Siedeblase éege—
bener GrdBe entstehenden Aerosole wesentlich durch die Oberflichenspannung der
betreffenden Flissigkeit bestimmt wird. In Kapitel 4 dieses Anhangs wurde jedoch
bereits darauf hingewiesen, daB zwischen den Oberfldchenspannungen der hier be-
trachteten Flissigkeiten nur geringfligige Unterschiede bestehen. Die Ubertragbar-

- ) keit der besagten Messdaten auf diese FlUssigkeiten ist daher gerechtfertigt.

Zu der Anwendung von Gleichung (II 2), die nach /4/ und /11/ die Berechnung eines .

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

Sieden einer FlUssigkeit neben den genannten “stabilen" Dampfblasen auch Blasen mit -

kleinem Durchrmesser auf, Uber deren GroBenverteilung jedoch keine genauen Anga-
ben vorliegen. Zur Kl&rung dizser Frage bedarf es weiterer Experimente, welche den
Einflu8 von Stoffeigenschaften (z. B. Dichte, Oberfldchenspannung, nuklidspezifische

Effekte) und ggf. Behdlterwandeffekten berilicksichtigen. In einem ersten Schritt wird

im Rahmen der hier angestellten Betrachtungen die Beziehung (II 2) zur modellm38i-

gen Bestimmung des Siedeblasendurchmessers verwendet.

- FUr die hier betrachteten Flissigkeiten liefert die Gleichung (I 2) Blasendurchmesser

R

zwischen etwa 4;5 mm und 6§ mm. Eine Variation der GrdGe d8 in diesem Bereich
fuhrt unter Verwendung des in Kapitel 4 dieses Anhangs vorgestellten Berechnungs-
schemas sowie der Abbildung I 1 stets zu Aerosolfreisetzungsbruchteilen der GréBen-
ordnung 10'3. Diese Aussage gilt auch dann, wenn man fir dB > 5,3 mm das zugehéri-
ge Aeroscleigenvolumen groBziigig nach oben (vergl. Abbildung I 1) abschitzt.

In diesem Zusammenhang sei erwdhnt, daf die in Abbildung II 1 eingezeichnete Kurve
nicht in ihrem gesamten Wertebereich als verbindlich anzusehen ist, sondern den
"quantitativen" Verlauf des funktionalen Zusammenhangs zwischen den Grdfien V

P
und dB unter "Anpassung" an die eingetragenen Messpunkte graphisch wiedergibt.

e
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Wesentlich ist jedoch, daB auch bei einer anderen "WKurven-Anpassung" an die gege-
benen Messpunkte der daraus resultierende Aerosclfreisetzungsbruchteil in der

gleichen GriBenordnung liegen wird.

Die Gesamtheit der hier angestellten Betrachtungen fiihrt somit zu dem Ergebnis, dag
beim Sieden w#Briger Ldsunger: Aerosole nach dem hier entwickelten Modell mit ei-
nem Freisetzungsbruchteil

F =107

aus der Flussigkeit ausgetragen werden, womit eine befriedigende Ubereinstimmung
mit den eingangs erwadhnten, von Mishima et al. gewonnenen experimentellen Befun-

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

Bei der Anwendung des Aerosclaustragsmodells auf siedende w'éﬁrige‘ radioaktive
L&sungen ist zu kl&ren, inwieweit der EinfluB nuklidspezifischer Effekte auf die Ober-
flichenspannung 0 eine Rolle spielen, da diese Grife iiber die Gleichung (II 2) in die
Maodellierung des Aerosclaustrags eingeht. Es ist daher notwendig, derartige EinflUsse
im Rahmen geeigneter Experimente zu untersuchen, um dadurch-das oben beschrie-

bene Modell abzusichern.

AbschlieBend sei festgestellt, daB die hier angestellten Betrachtungen tzilweise auch
zu modellmZBigen Beschreibung des Aerosolaustrags aus w&lrigen L&sungen infolge
Zerplatzen von Perlluftblasen an der Oberfléche der betreffenden FlUssigkeit verwen-

det werden kdnnen (siehe Kapitel 2.2 des Haupttextes).

Gemi0 der Gleichung (16) des Haupttextes (siehe Seite 14) wird dieser Aerosolaustfag
durch die GrdBe :
e
Vs
bestimmt, waobei der Index B in diesem Fall eine Perlluftblase kennzeichnet.
Nach der Gleichung (I 2) bzw. (13) des Haupttextes, ist dieses Verhdltnis fir die hier

diskutierten L@sungen iber die Oberfldchenspannung G geringfligig temperaturab-
hdngig (siehe /13/, /19/).

N
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Durch Einsetzen der Stoffwerte fir die hier betrachteten Flissigkeiten in die Glei-
chung (I 2) und Anwendung des cbigen Berechnungsschemas kann gezeigt werden, da8
der Zahlenwert von )

Ve

Vg
flr reines Wasser stets griBer als fir eine waBrige L&sung ist. Nach Kapitel 2.2 des
Haupttextes ist diese Aussage im Rahmen einer konservativen modellm&8igen Ermitt-

lung des Aerosolaustrags infolge Zerplatzen von Perlluftblasen von Bedeutung.
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Quantitative Betrachtungen zur
H3ufigkeitsverteilung der beim Sieden

wiBriger LGsungen entstehenden Aerosole
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1. Einleitung und Zusammenfassung

Der vorliegende Bericht enthilt einigg ergdnzende Betrachtungen zu den in Anhang

angestellten Uberlegungen zur Aerosolentstehung beim Sieden w#Briger L&sungen.

Nach A'nhang II weisen die Durchmesser cdes beim Blasensieden entstehenden Aerosol-
systems eine Gauf3-Verteilung auf, so daB der h3ufigste und mittlere Aerosolteilchen-

durchmesser Ubereinstimmen.

Die hieraus resultierende Aerosolvolumenverteilungsdichte wird jedoch ‘von einer
GauB-Funktion abweichen /27/; d. h. das mittlere und das h3ufigste Eigenvolumen der
pro Siedeblasenzerplatzungsvorgang entstehenden Aerasoltrdpfchen werden sich von-

einander unterscheiden.

. In Anhang II wurde dieser Unterschied nicht beriicksichtigt. Die gem&8 der dort ange-

gebenen Gleichung (II 1) errechnete GrdGe Vp stellt streng genommen das hdufigste

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

Wie im vorliegenden Sericht gezeigt wird, fUhrt die exakte theoretische Betrachtung
der Volumen-Wahrscheinlichkeitsverteilung bei der Behandlung des Aerosclaustrags
infolge Blasensieden wé&Briger L&sungen® zu einem Austragsanteil von maximal
3 '10—3. Dieses Ergebnis liegt in der gleichen GréGenordnung wie der in Anhang Il

ermittelte Wert (10—3).

# Entsprechend Anhang II handelt es sich hierbei um verdinnte w&Brige L3sungen,

deren Oberflachenspannung um nicht mehr als 10 % von der ces Wassers abweicht.
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2. Grundlagen

In-/4/ werden Untersuchungen des beim Zerplatzen. von Siedeblasen entstehenden
Trﬁpfchenspektrums beschrieben. Aus den zugehdrigen MeBkurven geht hervor, daB
bei Annahme einer GauB-Verteilung fiir den Trépfchendurchmesser d die VarianzG
2r Verteilungsdichte im Bereich 5 um< G <10 pm liegt. Daher wird fiir die nachfol-

genden theoretischen Betrachtungen auch dieser Bereich zugrundegelegt.

Weiterhin gilt nach Anhangll fiir den Durchmesser dB der Siedeblasen
4,5 mm< dB< 6 mm mit dem Mittelwert dg = 5,3 mm, so daB fiir die Rechnungen die
Werte asus Zeilel in Tabelle (I 1). von Anhang II verwendet werden (im Mittel

12 Mikrotr'dpfchen/Z'erplatzungsvorgang mit dem mittleren Durchmesser d = 22 pm).

Als Modellflussigkeit wird walrige Salpetersdureldsung mit (JFl: 1,2 - 103 kg/m3 ge-
maB /19/ betrachtet. In diesem Fall gilt nach den Beziehungen (Il 2), (II 3) und (II 4)
aus Anhang II MB =46 10'8 kg. Bezeichnet V das Gesamtvolumen aller Mikrotrépf-
chen pro Blase, so ergibt sich nach Gleichung (II 9) aus Anhang II der Aerosolaustrags-

anteil

V-0
— Fl (I 1).
B

o
Lo

F=
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3. Betrachtung zur Verteilungsdichte des Aerosoltrépfchen-Durchmessers

Bei Annahme einer Normalverteilung fUr den Trﬁpfchendurcﬁmesser d mit dem Mit-
telwert d und der Varianz G gilt fiir die Verteilungsdichte
-2
N CE)

p . (d) = —==—e =2 (111 2),
d am-g 200 y

wobei hier d= 22 pmund 5 pm< G<10 pm zugrundegelegt wird.

Um zu sinnvollen Ergebnissen beziiglich der zugehdrigen Trépfchenvolumina zu ge-
langen, mu8 diese eigentlich beidseitig unendlich ausgedehnte Verteilung auf das In-
tervall O< d < e eingeschrinkt werden. Beachtet man, daB die ven d aus gemessene
Fliche unter der Verteilungskurve im Bereich -20<d<20 ca. 95,45 % bzw. im Be-
reich -3G <d<3G ca. 99,73 % der Gesamtfliche betrigt (siche /27/), liefert eine Vor-
abschdtzung der Varianz die Werte G < 2 d/6= 11 pm bzw. G<2d/6= 17,33 pm, d. h

Werte, die mit den Voi‘gaben Ubereinstimmen.

FUr das Volumen eines Einzeltrépfchens gilt

V@ = T4 a 3)
Das mittlere Volumen Va. erh&lt man aus der Verteilung des Durchmessers geméags

- b '
Ve = 4 v(d) - Pq (d) dd, d. h. (11 4)

2

b (d-d)

- _ Ym/z 3 ldd
V= 2= éd e, 2 dd .(ms).

Im Gegensatz zur Dichte pd(d) weist der Integrand in Gleichung (I 5) keinen in bezug
auf d symmetrischen Verlauf auf; das mittlere Volumen eines Einzeltrdpfchens ent-
spricht also nicht dem mittleren Durchmesser. Da der Exponentialterm gegeniiber
dem Potenzterm dominiert, konvergiert das Integral in jedem Fall; die Obergrenze b

ist gem&8 der geforderten Genauigkeit zu w&hlen.

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

grals
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Ve

b
3z = - é & p () dd (11 6)

s

zusammen mit den verwendeten ‘Integrationsparametem fir G = 5, 7, 9 und 11 (prn).
angegeben. Die Tabelle enth3dit auBerdem die Werte der Verteiliingsdichte und des
Integranden an dquidistanten Stiitzstellen. Der Verlauf der Verteilungsdichten ist zu-
sdtzlich in Abbildung IIl 1 dargestelit. Aus der Setrachtung der Tabelle Il 1 ergibt
sich, daB mit zunehmenden G -Werten das Integral immer weiter Uber den thegre-
tischen Symmetriebereich O<d<2 d hinaus erstreckt werden muB, da die zugehdrigen
Verteilungsdichten nicht geniigend stark fiir. d+2 d abfallen. Nur im Fall G = 5 stim-
men die Integrétionsgrenzen mit den angenommenen Grenzen der Durchmesservertei-

lung Uberein.

In der Tabelle III 2 sind die so berechneten mittleren Tropfchenvolumina Va und die
diesen zuzuordnenden Durchmesser dm in Abh&ngigkeit von g aufgelistet. Zusdtzlich
sind die mittleren Gesamtvolumina V= 12 Va und die gemiB Gleichung (III 1) hieraus

resultierenden Werte fuir den Austragsanteil F angegeben. Es ergibt sich fir

S £¢g £ 11 (pm)e
231 £d_% 265 (um)
bzw. 2-107°%F € 31 -107°.

Die Gr8Benardnung von F bleibt also unver@ndert.

) R—
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g =5 o= 7 o= 9 ICAREE

E (iunl 4 @ el pgldl: Py a’: pgld): px63= pgldl: pxd3: pgld): pxdj;_-
0.0 - lsx10® - ax 1074 - 0.0022 - 0.0049 -
4.4 . 85.2 |1.ex107' 0.01| o0.0024 0.2t} 0.0066 0.56 | 0.0101 .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. 214 0.0335  i&3
22.2 | 10648 0.0798 850 0.0570 607 0.0443 472 0.0363 386
25.0 | 15625 0.0665 1041
26.4 | 18400 997 861 724 L61.6
27.4 | 20571 0.0423 871
30.1 | 27271 0.0296 806
30.8 | 29218 495 . 756 aa3. | "169

. 33.0 | 35937 - ' 0.0220 791
35.2 | 43613 107 420 639 . 770

©39.5 | &zos9 10.1 - 150 407 5§25
33.0 | 83134 0.42 35 180 : 413
43.4 |113380 5.2 58 221
52.8 |1i7198 0.52 i 18.7 108

| 57.2 1187149 . 4.0 41
61.6 233745 0.63 13.0
65 287496 : . 3.5
70.4 1348914 . 0.80
I /b: 12288/44 13881/52.8 15993/61.1 18638/70.4

Infolge der Symmetxis veon pd(d) sind nur Werte bis d = 22 um angegeben.

o

" TabelleII1 Wertetabelle zv',xr Berechnung von V&

I T/e mit 3 = é a - e

Die eingerahmten Werte beziehen sich auf die jeweiligen Dichte-Maxima
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Verlauf der Normalverteilungskurven py (d) fir d = 2'2,um N
bei verschiedener Werten der Varianz G [pm]
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G V [um3]: d. {pm]:. Vv [um?]: F
5 6434 23.1 77208 2.0 - 1073
7 7268 24.0 87216 2.3 . 1073
9 8374 25.2 160493 2.6 - 1073
11 9759 26.5 117112 3.1 - 1073

Tabelle Il 2 Aerosclvolumina und Austragsanteile

d [pm]: v({d) [um3]: g = 5: g = 7: g = 9: g = 11:
4.4 44.6 5 .10 8| 7.9-107° | 2.15-107%}3.32-107¢
8.8 357 2.0-10"°2 ] 7.9-107° | 1.24-10™% | 1.45-10"%.

- - —-d -

13.2 1204 6.2:-107° | 9.4-107° | 1.00-107%| 9.6 . 107>
15.8 2065 -~ 9.8-10""°

17.6 2855 1.11-107 4} 9.6-107> | 8.1-107° |6.7 - 1077
19.4 3823 1.17.-107¢

22.0 5575 1.05-107%} 7.5.107° | 5.8-107° | 4.8 --107°
26.4 9634 4.9.-10"° | 4.3.107° | 3.6-107° | 3.1 . 10753
30.8 15229 1.1-107° 1 1.7-107° | 1.8.107° | 1.8 - 1073
35.2 22836 1 +10"%{s .107%!s ~107% |9 . 1078
39.6 32515 7 10781 10773 .107% |4 1078

Tabelle II 3 Wertetabelle zur Berechnung ven P4 V)

Die eingerahmten Werte geben den Durchmesser dh des

hiufigsten Valumens fir ¢ = 5 bzw. 7 an
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4. Betrachtungen zur Verteilungsdichte des Aerosoltrépfchen-Volumens

Aﬂgemem besteht zwischen den’ emdlmensxonalen Wahrschemhchkextsvertexlungen"_ )

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

py(y) dy = px(x) dx, . aun 7
dh by = X Py () . | (111 8)
e - i y‘y & - - 7
oder ‘~ p.(y) - 2 p (x)u : . | (111 9)
y y .. = dy/dx Px - ' ] )

Fir die hier behandelte Volumenverteilung ergibt sich daher mit p d(d) sowie

3 g &

(11 10)

) = X D | G
V(d) - F Puigg-F o
 ['<)1  V) =l a3 am 11)
pylVd] 2 p T, e ,=2 I 11).
v 7 “nyw/z642 29

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

Gezuf-Verteilung fiir den Aerosoltmpfchen—Druchmesser Diese Annahme ist im

- 3 ,trengen physxkahschen und mathematxschen Sinn mcht rxcntxg, da die Vertexlung, wie

berexts erw&hnt, ‘nach links bei d= 0 begrenz.. ist.

Das Maximum der Volumen-Verteilungsdichte erhdlt man aus

(d 3?2 - -
d 1 2 . 2(d-d)
P4 V) = - =2 ——=+ =0 (II12).
dvrd 2 - 20 G 28
Esfolgt d°-dd+20%=0 | o (m 13),

und daher fiir den Durchmesser des am hdufigsten auftretenden Trépfchenvolumens

d= dh:

d, =% @+ & -8562. . (U 14).

Der negative Wurzelwert fiuhrt aufgrund der Gau-Hypothese nicht zu sinnvollen Er-

— d, falls

gebnissen. Bei G = 9 bzw. 11 nimmt dh komplexe Werte an. Offenbar gilt dh

G-+ 0 bzw. d —*seader allgemein d>»G . Im Idealfall ist thearstisch d, = d.

S
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Tabelle [II 3 enthilt eine Werteliste van pd(V) mit Angabe der Extremwerte, wieder-
um fir @ =5, 7, 9 und 11. Wie man sieht, liefert auch hier nur der FallG = 5 eine
sinnvalle Verteilungsdichte mit einem ausgeprigten Maximum bei d= 19,4 yfn. Bei
gréBeren G -Werten verschiebt sich das Maximum immer weiter nach links und wird

schlieBlich fir V-0 durch den dominierenden Anteil —lz in Gleichung (III 11) {iber-

deckt. d

In Abbildung Il 2 ist der Verlauf der Verteilungsdichte pd(V) firG = 5 dargestellt.
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5. Diskussion der Ergebnisse

Aus den bisher gewonnenen Resultaten geht hervor, daB die Annahme einer GauB-
Vertéilung fir den Durchmesser der Mikrotrdpfchen, die beim Zerplatzen von Siede-
blasen entstehen, eine verniinftige Beschreibung der Volumenverteilung im Aerosol
ermdglicht. Vam theoretischen Stzndpunkt sus werden die Ergebnisse um so befriedi-
gender, je kleiner dabei der Wert von G gewahlt wird, dies wird im Fall vonG = 5
deutlich. Wesentlich im Hinblick auf die Behandlung des Aerosolaustrags aus wéfrigen
L&sungen ist jedoch die Erkenntnis, daB der Wert des Austragsanteils F auch bei An-

nahme hdherer Varianzen sich nur geringfligig &ndert.

e

it S+ e 0

Db satnd TR SRt Y & - -—
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Mathematische Beschreibung der
instationdren Autheizung hochaktiver flissiger Abfalle

infolge KGhlungsausfall
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Quantitative Bestimmung ‘der instationdren Aufheizung eines Tanklagers fiir hoch-
aktive fliissige Abfille

Der vorliegende Anhtang beinhaltet die Herleitung der Gleichungen (24) bis (26) bzw.
(37) und (38), die die instationdre Aufheizung eines Tanklagers fir flissige hochaktive
Abfille infolge tzilweisen bzw. vellstindigen Kiihlungsausfalls beschreiben (siehe
Kapitel 3). '

Nach den Ausfihrungen von Kapitel 3 Wird dabei vorausgesetzt, daB die von dem
Tanklager durch Konvektion und Strahlung pro Zeiteinheit nach auBen abgefiihrte
Wirme sehr viel kleiner als die Quellwdrmeleistung der betraffenden radioaktiven

Fldssigkeit ist.

Die Ermittlung der Zeitabhangigkeit der instationdren TemperaturerhGhung erfolgt in

Anlehnung an das in Kapitel 4 beschriebene fiktive Tanklager:

Demnach wird der Tanklagerinhalt im normalen Betriebszustand durch zwei Kini-

stringe auf einer Temperatur Tl gehalten. Bei Intzktsein von nur ncch einem Kini-

strang stellt sich eine Uberhdhte Temperatur T2 ein. SchlieGlich kommt es bei Total-

ausfall s2mtlicher Kihlstrange zum Sieden der Tankflissickeit.

Es sei hierzu angemerkt, daB die von dem fiktiven Tanklager durch Konvektion und
Strahlung nach auBen pro Zeiteinheit abgegebene Warme allerhdchstens 3 % der
Nachzerfallswirmeleistung des Tankinhalts betrdgt, so daB die cbige Voraussetzung
erfillt ist. Dieses Ergebnis 188t sich mit den Standardbeziehungen der W&rmeliber-
tragungsthearie (siehe /24/) unter Verwendung der geometrischen und physikalischen

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

a) Autheizung der Flissigkeit von T; und T,

Zur Beschreibung der Aufheizung der Flissigkeit von 'l'l auf T2 infolge Teilausfall der

Kihlung wird der Energiesatz

CF - M-%(tt) = L-K - (T()-TM) v 1)

e

s
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mit den Bezeichnungen

Spezifische Wirme des Tankinhalts

CFE :

M : Masse des Tankinhalts

T(L) : Temperatur des Tankinhalts zur Zeit t

L : Quellwdrmeleistung der TankflUssigkeit infolge radioaktiven Zarfalls

K : Produkt aus Warmelbergangskoeffizient und Warmeaustauschfliche
zwischen TankflUssigkeit und intaktem Kihlstrang

™ : Mittlere Kiihlwassertemperatur im intakten Kihlstrang

verwendet.

Die Bestimmung der GrdBe TM erfolgt anhand der Vor- und Ricklauftemperaturen

des primiren und sekundiren Kiihikreislaufs (vergl. Abbildung 5).

Fur das Beispiel des fiktiven Tanklagers stellt sich im bestimmungsgemZBen Betrieb
mit Tl".- 50°C eine mittlere Kiinlwassertemperatur TM £ 33°C im Sekundirkihlkreis
ein (siehe Abbildung 5).

Unter der Voraussetzung, dz8 wzhrend der Autheizperiode auf T2"= 75°C infolge Teil-
kiihlungsaustall die Vorlauftemperatur des priméaren Kihlkreises den konstanten Wert
25"'C beibehalt (vergl. Abbildungen 5, 6) werden sich im gest&rten Betriebszustand bei
T2 2 75°C die Vor- und RUcklauftemperaturen entsprechend Abbildung 6 einstellen.
Diese Daten ergeben sich unmittelbar aus den entsprechenden Zahlen der Abbil- -
dung 5, wenn man berlicksichtigt, dal sich aufgrund des Kihlstrangausfalls die wir-
melbertragenden Flachen halbieren. Zur Abfuhr der gleichen pro Zeiteinheit anfal-
lenden Wirme missen sich daher die einzelnen treibenden Temperaturdifferenzen

verdoppeln.

Die hierbei getroffene Annzhme einer unversinderten Priméarkreisvorlauftemperatur
von 26°C ist berechtigt, da sich (vergl. Abbildung 6) das Riicklaufwasser vor Er-
reichen der Kihltirme in dem Sammelbecken mit den tbrigen Riicklaufstrémen ver-
mischt, so daB die Auslegungstemperatur der Kihltirme von 32°¢C praktisch nicht

Uberschritten wird.
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Die sich neu einstellende mittlere KKihlwassertemperatur im Sekundirkiihlkreis be-
trigt nach Abbildung 6 samit TM = 40°C.

Damit 1&8t sich aus der Gleichung (IV 1) die GréB8e K ermitteln (siehe Tabelle 5), da
im gestdrten Betriebszustand bei T2= 75°C die linke Seite dieser Gleichung den Wert

Null annimmt.

Zu ihrer L8sung wird konservativ angenommen, daB die mittlere Kiihlwassertempera-
tur TM wihrend der Aufheizperiode den festen Wert T™M = 40°C besitzt (vergl. auch
Tabelle 5), der sich nach den obigen Ausflihrungen streng genommen erst am Ende der

Aufheizperiode einstellt.

Im Anhang V wird fir das Beispiel des fiktiven Tanklagérs gezeigt, dal der Massen-
verlust der FlUssigkeit infolge Verdunstung wshrend der Aufheizphase von Tl auf T2
bedingt durch Kihistrangausfall 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) suftretende Masse M dec Arifangsmasse MA gleichgesetzt. Die Beziehung
(IV 1) 128t sich damit in eine inhomuogene Differentialgleichung erster Ordnung mit

konstanten Kaoeffizienten Uberflinren:

dT(t) _ L+K - TM K ) ,
dt - CF‘ N MA - CF . MA T(t) (IV 2/.

Eine derartige Gleichung 188t sich nach Standardverfahren (siehe /25/) 16sen. Im vor-
liegenden Fall ist die L&sung durch das System der Gleichungen (24) bis (26) in Kapi-
tel 3 gegeben. :

b) Aufheizung der Flissigkeit von T2 auf Siedetemperatur

Aufgrund der vorangehenden Betrachtungen wird die Aufheizung der Tankfllssigkeit

infolge Totalausfall sémtlicher Kihistringe durch die Beziehung

a7 _ L av 3)

CF.M at

mit den gleichen Symbolen wie in Gleichung (IV 1) beschrisben. Mit der Annahme
M = MA analog zu den Ausfiinrungen zu a) (vergl. auch Anhang V) lautet die L&sung
van Gleichung (V 3)
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L

T = TA+ EF- VA t (v 4),

die mit der Anfangstemperatur TA ¢ TZ) den Gleichungen (3'{) und (38) in Kapitel 3

dquivalent ist.
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Ermittlung des Massenverlustes
hochaktiver flissiger Abfille

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

Flissigkeit bei instation3rer Aufheizung

Die nachfolgenden Ausflihrungen beinhalten die Erlduterung der Gleichungen (27) bis
(29), die den Massenverlust einer radioaktiven w&Brigen L&sung infnlge Verdunstung
bei instationdrer Aufheizung beschreiben (siehe Kapitel 3). Es wird dabei teilweise
auf das in Kapitel 4 beschriebene Anwendungsbeispiei des fiktiven Tanklagers Bezug

genommen.

Die Gleichung (27) stellt eine N&herung der Clausius-Clepeyron-Gleichung dar. Sie
gibt den S&ttigungsdampfdruck PS als Funktion der Temperatur T wieder. Nach /15/
sind dabei die Annahmen zu treffen, daB sich Wasserdampf wie ein ideales Gas ver-
hdlt und die Verdampfungsenthaipie von Wasser temperaturunabhdngig ist; d. h. die in

der Gleichung auftretende GridBe H stellt einen mittleren Wert dar.

Die Beziehung (28) beschreibt nach /8/ den Feuchtegehalt von gesittigter Luft XS bei
gegebenem Gesamtdruck PG in kg Feuchte/kg trackene Luft .

Gleichung (29) représentiert einen Ansatz flr den Feuchtegehalt X in kg Feuchte/kg
trockene Luft Uber der FlUssigkzitsoberfldche. Ihr liegt die Varstellung zugrunde,
da8 die GrdGe _;_('S— linear mit der FlUssigkeitstemperatur wénrend der Aufheizung
zunimmt. Wie im folgenden gezeigt wird, ist dieser Ansatz tir das fiktive Tanklager

physikalisch sinnvoll:

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

Kapitel 3 zurtickgegrifien.

Anhand des Spilluftvolumenstroms (vergl. Tabelle 3) und der Geometriedaten des
Tanklagers (vergl. Tabelle 2) 188t sich Uber die Kontinuitétsgleichung leicht absch&t-
zen, daB die Sptlluftgeschwindigkeit an der Oberfliche der TankflUssigkeit ver-
schwindend klein ist. Es ist daher gerechtfertigt, die in Gleichung (2) auftretende
GréBe v Null zu setzen. Mit Gleichung (1) bzw. Gleichung (30) folgt damit

ka
m2 h

I\:ID-ft) - 25 « OF - (XS(t)-X(1)) v 1),

waobei QF die Gri8e der Flissigkeitsoberfldche und MD(t) den Flissigkeitsmassenver-

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

Mt
kg

m’h

X(B) = XS -
25

v 2).
. OF

FUr die Temperaturen TCZ_.L = 50°C und TC2 = 75°C, die gem3B Tabelle 3 die statio-

niren Betriebszustinde des Tanklagers kennzeichnen, gilt nach /8/:

XS = 0,089 fir  TC,= 50°C und
XS = 0,403 fir TC,= 75°C.

Einsetzen dieser Daten sowie der zugehﬁrigen’Massenstr'dme h;iD aus Tabelle 3 und
der Fliche OF = 213,85 m2 (siehe Tabelle 2) in Gleichung (V 2) liefert die Zahlen-

werte

X=0085 fir TC;= 50°C und
X=0387 fur . TC,=75°C.

Fur die GréBe <z ergibt sich damit

= 0,947 fir Tcl=so°c und

XX x|
wn wn

=0,961  fur TC,= 75°C.

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

N&he von 1; d. h. erwartungsgeméB liegt nshezu Sdttigung vor.

Physikalisch gesehen wird die relative Feuchte -;(—s der Luft Uber der FlUssigkeits-

oberflache konvex monaton mit der Temperatur TC zunehmen.

Unter Berlcksichtigung der vorangehenden Betrachtungen ist es daher sinnvoll, kon-

servativ den linearen Ansatz

%:AC-TC+BC v 3)
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mit den Koeffizienten AC und BC zu widhlen. Fir den Temperaturbereich

50°c<TC<75°C ergeben sich dxese Koeffizienten mit den cben angegebenen Werten
X

5 fir die Grenztemperaturen

TC; =.50°C und TC, = 75°C zu
AC=5,6-10"%[°C"Y] undBC = 0,919
(vergl. auch Tabelle 5).

Eine analoge Vargehensweise bietet sich an, um den verdunstungsbedingten Massen-
austr2c wéhrend des Aufh’eizens der Flussigkeit von TCZ = 75°C auf Siedetempera-
tur - hervorgerufen durch den Totalausfall der Kihlung - zu beschreiben. Die ent-
sprechenden Grenztemperaturen sind in diesem Fall TC:2 = 75°C und TC3 = 99°C*,
Der entsprechende Massenstrom MD fir 75°C ist der Tabelle 3 zu entnehmen. Zur
Ermittlung des zugehdrigen Wertes fUr 99°C wird auf Gleichung (10) in Kapitel 2.2
zuriickgegriffen. Mit den Daten fur L und QV gem3B den Tabellen 4 und 7 folgt

4 Kk . 4
Mg = 0,96 - 10 —hﬂ fir TCy= 99°¢C.

Nach /8/ gilt in diesem Fall XS = 200,023.

Aus den Gleichungen (V 2) und (V 3) ergeben sich damit analog zur obigen Vargehens-
weise die Koeffizienten AC = 1,25 - 10™° [OC"l] und BC = 0,867 (vergl. Tzbelle 6)
zur Beschreibung des verdunstungsbedingten Massenverlustes der Tanklagerflissigkeit
wiéhrend der Autheizung von TE:2= 75°C auf Siedetemperatur infolge Totalausfall der
Kihlung. ’

Anhand der obigen Ausfiihrungen 188t sich abschdtzen, dal der Verdunstungsmassen—
verlust des Tankinhalts wéhrend der Aufheizphasen von TCl = 50°C auf TCZ2 = 75°C
bzw. von TC2 = 75°C auf Siedetemperatur bedingt durch Teil- bzw. Totalausfall der
Kihlung um mehrere GrdBenordnungen unter der Anfangsmasse MA = 1,2- 10 kg

(vergl. Tabellen 5, 6) liegt.

Die im Anhang IV verwendete Vorgehensweise, zur Ermittlung der zeitlichen Tem-
peraturentwicklung wahrend der besagten instationdren VorgZnge eine konstante

Flussigkeitsmasse M = MA zu verwenden, ist daher gerechtfertigt.

* Bei TC = 100°C hat XS fiir Wasser den Wert o (siehe /8/). Daher wird TC = 99°C
gewdhlt.

~,
VT
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ANHANG VI
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Definitionen von Begriffen
bei Starfallbetrachtungen

g



Definitionen
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An verschiedenen Stellen des vofliegenden Berichts treten spezielle Begriffe auf, die

im Rahmen von Storfallablaufanalysen h3ufig verwendet werden. Zum besseren Ver-

st3ndnis des Textes werden flUr diese sowie weitere bei Stdrfallbetrachtungen benutz-

ten Begriffe in der unten aufgefihrten Tatelle Cefinitionzn angegeben.

Bezeichnung Bedeutung

Quelle Objekt mit Stoffinventar. Keine Stoffzufuhr, aber Abgabe
durch Quelleffekte. '

Quelleffekt Physikalischer Vorgang, der Transport von Stoffen aus einer
Quelle (Austrag) bewirkt.

Quellterm Mathematische Beschreibung des Quelleffekts.

Austrag Transport von Stoffen aus einer Quelle.

Rickhaltung Verminderung eines Stofistroms durch eine Barriere.

Rickhaltefaktor
Dekofzktor
Stoffstrom

X-Rate

Aerosolfraktion

Verhiltnis des Stoffstroms 12 nach einer Barriere zum Stofi-
strom Il vor der Barriere:

Reziproker Rickhaltefaktor

Pro Zeiteinheit transpcrtierte Stoffmenge (Dimensionen

2. B.: Volumen/Zeit, Masse/Zeit, Aktivitit/Zeit)

GriBe X differenziert nach der Zeit: %ZE

| (Aerosolaustragsanteil) Verhiltnis: Aerosolstoffstrom/Gesamtstoffstrom

X-fraktion

X-Partialstoffstrom/Gesamtstoffstram

Tabelle VI1 -

Definition vaon Begriffen bei Stdrfallbetrachtungen
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12/

13/

14/

15/

16/

17/

/8/
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Zusammenstellung der verwendeten Symbale

* Ad

Symbol Bedeutung -Einheit
a Kor.stante zur Ermittlung des Aerosolaustrags-
anteils F -
A Gesamtaktivitdt Ci
A Gesamtaktivitdtsaustragsrate Ci/h
A (AE) Aki:ivit’a’tsaustragsrate infolge Aerosclbildung Ci/h
A (H3) Aktivitdtsaustragsrate infolge HTO-Gasbildung Ci/h
AC Konstante zur Ermittlung der Luftfeuchte X (‘OC)']'
Anfangsaktivitit Ci
AK Konst.ante zur Ermittlung der Témperatur-— 1
verteilung T (t) h
AL Konstante zur Ermittlung der Temperatur-
verteilung T (t) K/h
AS Spezifische Gesamtaktivitit Ci/kg
AS (H3) Spezifische Tritiumsaktivitdt Ci/kg
b Konstante zur Ermittlung des Aerosolaustrags-
anteils F K
BC Konstante zur Ermittiung der Luftfeuchte X -
C Konzentration ‘(v.on Krypton) kg/m3
c "Konstante zur Ermittiung des Aerosolaustrags
CF Spezifische Warme der Flﬁss‘igkeit J/kg K
cK Kanstante zur Ermittlung der Temperatur-
verteilung T (t) K
d Durchmesser m
F Aerosolaustragsanteil -
FG Austragsbruchteil fiir gasfdrmiges Ruthen -
f Bildungsfrequenz ht
Gr Materielle Grashoffzahl -
g Erdbeschleunigung m/s2



e

H(T)

HA

AH

P S

3'

MA

CF

P8
PG
Ps

PST

PU

Qv

Sc

TA
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Hahe

Henry-Konstante fir Temperatur T
Hdhenabnahme pro Zeiteinheit
Anfangshdhe

Malare Verdampfungsenthalpie
Integralwert

Produkt aus Warmeubergangskoefﬂzxent und
Wiarmeaustauschflache

Konstante zur Berechnung des Stoffiibergangs-
koeffizienten

Zur Verdampfung einer Flissigkeit aufgebrachter

Warmestrom

Masse

Massenverlust pro Zeiteinheit
Anfangsmasse

Partikelanzzhl
Flussigkeitsoberflédche

Druck

Verteilungsdichte (eindimensional)
Flussigkeitsdruck am Tankboden
Gesamtdruck
Sattigungsdampfdruck der Flﬁssigﬁeit

Sattigungsdampfdruck der Flussigkeit bex der
Temperatur TST

Umgebungsdruck

Massenbezogene Verdampfungsenthalpie
Ideale Gaskonstante

Schmittzahl

Zeit

Absolute Temperatur

Anfangstemperatur

m/h

J/mal

Jh K

J/n

kg
kg/h

atm

atm

atm

atm
atm
J/kg

J/mol
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TC Celsiuswert der Temperatur

T™ Mittlere Temperatur

TSY Beliebige Vorgabetemperatur

v Geschwindigkeit der Luft

V' Volumen

v Volumenstrom

X Konstante zur Berechnung des Stoffiibergangs-
koeffizienten

X Luftfeuchte

XM Molenbr;.tch

XS Sattigungsfeuchte der Luft

B St.offﬁbergangskoeffizient'

¢ Dichte

¢ - Oberfldchenspannung

T Varianz

? Malmasse

X Molenbruch

Bedeutunag der Indices:

AE Aerosole
Gasblase
D Dampf
d Durchmesser
DL Perlluft (Denitrierluft)
Fl Flussigkeit
G Gas
h h&ufig

Kr Krypton |

it



\\&d‘ pl '

Pt
Ru

RuQO

9l < C
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Luft

mittlerer

Mikrotropfen (Partikel)
Gesamtaerosolanteil
Ruthen
Ruthen-Tetroxid

Umgebung

Verdampfen bzw. Verdursten

Varianz
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z
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~ tragenen Aktivitst wihrend des Athéﬁzeth von 50°C (323 K)
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