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1. Einleitung

Der Rechencode NAUA-Mod 3 ist ein Programm zur Berechnung des Aerosolverhal-
tens im Containment eines Leichtwasserreaktors (LWR) nach einem angenommenen
Kernschmelzenunfall. Berechnungen dieser Art sind notwendig, da angenommen
werden muBl, daB ein sehr groRer Anteil der bei einem derartigen Unfall frei-
gesetzten Aktivitdt in Form von Aerosolen vorliegt. Dies gilt insbesondere
auch fir die langlebige Aktivitdt wie die Transurane, so daB Spdtfolgen fast
ausschlieBlich durch diese Art der Aktivitdt verursacht werden, wdhrend Kurz-
zeitschiden im wesentlichen ihre Ursache in den radioaktiven Edelgasen und
dem Jod haben.

Um nun zu realistischen Abschitzungen zu gelangen, welche Menge von Aerosolen
im Sicherheitsbehdlter durch natiirliche Abbauprozesse abgeschieden wird und
welche per Leckage aus dem Sicherheitsbehdlter in die Umgebung gelangen kann
bzw. in mdglichen Stdrfallfiltern zuriickgehalten werden muBl, ist ein Rechen-
programm notwendig, das sdmtliche physikalische Prozesse enthilt, die durch
theoretische {lberlegungen und experimentelle Befunde als wichtig erkannt wur-—
den. Diese beinhalten die Wechselwirkung der Partikeln untereinander, die
Abscheideprozesse an die Winde sowie als Besonderheit fiir den LWR die Wech-
selwirkung der Partikeln mit dem Wasserdampf. Alle diese Prozesse miissen ein-
zeln und mdglichst ohne einschrénkende Voraussetzungen in eingn derartigen
Code eingearbeitet werden, da ihre Bedeutung unter den verschiedensten Rand-
bedingungen sehr verschieden sein kann und in vielen Fdllen nicht ohne wei-
teres vorausgesagt werden kann. Dies soll spiter an einer Reihe von Beispiel-
rechnungen noch erliutert werden. Eine Beschreibung des Aerosolabbaus durch
empirisch ermittelte Abbaukurven, wie sie in der dlteren Literatur noch zu

finden ist, ist daher in keinem Fall mdglich.

Im folgenden wird nun eine Beschreibung des Codes NAUA-Mod 3 gegeben, der
vor dem Hintergrund dieser {iberlegungen entwickelt wurde. Auf die die Code-
Entwicklung begleitenden Experimente soll in diesem Bericht nur am Rande

eingegangen werden, da diese in einem separaten Bericht beschrieben wer-
den /1/.



2.

Physikalische Voraussetzungen und Modellgleichung

Ein polydisperses Aerosolsystem ist dadurch definiert, daR eine groBe An-

zahl Partikeln unterschiedlicher MaBe und mdglicherweise auch chemischer

Zusammensetzung und geometrischer Form in einem Trigergas dispergiert sind.

Die Partikeln kdnnen fliissig oder fest sein. Diese Partikeln sind einer

Reihe von physikalischen Prozessen unterworfen. Diese sind:

1.

Krdfte auf die Partikeln aufgrund HuBerer Felder, z.B. Gravitation,

elektrische Felder.

Krédfte auf die Partikeln, die vom umgebenden Trigergas ausgelibt werden.
Diese Kridfte haben ihren Ursprung sowchl in einer im Trigergas moglicher-
weise vorhandenen Konvektion als auch in den zuf&dlligen StGBen von Gas-

molekiilen auf die Partikeloberfliche aufgrund deren thermischer Bewegung.

Wechselwirkung der einzelnmen Aerosolpartikeln untereinander, die sich
durch Std8e zwischen den Partikeln aufgrund unterschiedlicher Geschwin-
digkeiten ergeben, Da die Partikeln bei einem StoB mit einer gewissen
Wahrscheinlichkeit aneinander haften bleiben (Koagulation), ver#dndert
sich dadurch das GrdBenspektrum der Partikeln und damit ihr Verhalten
gegeniiber allen iibrigen Prozessen. Prinzipiell ist auch der umgekehrte
ProzeB der Desagglomeration vor allem bei sehr groBen und verzweigten
Partikeln mdglich. Da aber, wie spiter noch ausgefiihrt werden soll, nur
das statistische Verhalten des Aerosolsystems interessiert und die Koa-
gulation oder Agglomeration i{iberwiegt, wird diese mit der Koagulation

verrechnet und tritt deswegen nicht mehr gesondert auf.

Absorption und Desorption von Einzelmolekiilen und kleinen Molekiilclustern.
Auch dies filihrt zu einer Verdnderung des GridBenspektrums mit den unter
Pkt. 3 erwdhnten Auswirkungen. Auch hier ist nur eine statistisch gemit-
telte Behandlung mdglich, mit dem Unterschied allerdings, daB aufgrund
des thermodynamischen Gesamtsystemzustandes und der PartikelgroBe ent-

schieden werden muB, welcher Vorgang iliberwiegt.

. Wechselwirkungen der Partikeln mit makrokopischen Oberfldchen. Hier kom-—

men Absorption und Desorption von Partikeln in Frage. Da aufgrund der

fiir kleine Partikeln sehr starken van-de-Vaals-Kridfte die Absorption die
Desorption weit liberwiegt, wirken Oberflichen als Partikelsenken. Den
Transport zu diesen Oberflédchen bewirken die unter Pkt. 1 und 2 genannten

Kridfte.




Von diesen Uberlegungen ausgehend, lige es zunichst nahe, einfach die ge-
koppelten Bewegungsgleichungen fiir die Einzelpartikeln zu 1l8sen und damit
das Problem vollstdndig zu beschreiben. In der Praxis ist dies leider un-
méglich, da die Zahl der Partikeln (bis zu 109 / cm?) dazu zu groR ist.
Man beschreibt deshalb das Aerosolsystem durch Konzentrationsfelder, die
sowohl vom Ort als auch der Zeit abhingen und formuliert ein Gleichungs-
system dafiir. Es wird nun nicht mehr nach Einzelpartikeln gefragt, sondern
nach Konzentrationen von Partikeln, die eine bestimmte Anzahl von Atomen
oder Molekiilen enthalten. Dies ergibt folgendes hochdimensionales nicht-
lineares Gleichungssystem /2, 3/: Bemerkung: Bedeutung der Symbole ist

aus separater Liste ersichtlich.
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Die einzelnen Terme der Gl. (1a) bedeuten dabei in ihrer Reihenfolge von

links nach rechts:

+
1. Zeitliche Anderung der Konzentration von i-Meren am Ort R



2. FluB von i-Meren aus oder in das Volumenelement d3ﬁ am Ort ﬁ auf-

grund der Gasstrdmung

3. FluB von i-Meren aufgrund der Bewegung der Partikeln relativ

zum Trigergas
4. Produktion von i-Meren durch Koagulation kleinerer Partikeln
5. Koagulation von i-Meren mit anderen Partikeln

6. Gewinn bzw. Verlust von i-Meren aufgrund von Evaporation von

7. Einzelmolekiilen

Gl. (1b) entspricht weitgehend Gl. (1a). Da Gl. (1b) aber das Verhalten
der Monomere beschreibt, miissen s&mtliche Terme, die Partikelerzeugung

aus kleineren Partikeln beschreiben, fehlen.

Die Zahl N ist die maximal in einem Partikel vorkommende Anzahl an Mono-
meren bzw. Molekiilen (oder Atomen). Diese Zahl gibt gleichzeitig die Zahl
der partiellen Differentialgleichungen an, die simultan flr den gesamten
Raum geldst werden miissen. Sie liegt normalerweise in der GrdBenordnung

von 108 - 1012

. Daraus ergibt sich unmittelbar, daB eine direkte Ldsung

der Gleichungen (1a) und (1b) praktisch nicht in Frage kommt, sondern Ver-
. . . . -+

einfachungen notwendig sind, selbst wenn die Funktionen Ei’ Kij’ v, und

das Stromungsfeld Z bekannt wdren.

Die erste dieser Vereinfachungen betrifft die Partikelgrdfe. Da nimlich
die Eigenschaften eines i-Mers von denen eines i+1-Mers kaum verschieden
sind fiir die aerosolphysikalisch interessanten Bereiche mit i >> 1, ist
es berechtigt, eine ganze Reihe von i-Meren vergleichbarer GrdRe zu einer
GroBenklasse zusammenzufassen, die etwa durch das mittlere Volumen der

Partikeln dieser Klasse gekennzeichnet ist,

I
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T .2_ 1ni(R,t)
2 1=1I
+ ; ' k]
n(y, Bey=) n®&e . v, =v (2a; b)
k, 1 i k 1 e ﬁ t)
i=Ik k1 >
2
mit I, -1, << {1, , I 3}, 1I =1 +1, {1, , I -}> 1
k, k, k> Tk (k+1)1 k, k1 k,




Eine weitere Vereinfachung betrifft den betrachteten GrBenmbereich. Wie
bereits erwdhnt, ist die Mittelung nach Gleichung (2) nur sinnvoll und
méglich fiir groBe i, d.h. es muB eine M&glichkeit gefunden werden, sie
sich nach Gl. (2) ergebende GrSBenverteilung zu den kleinen TeilchengSs—
sen hin abzuschliefen., Eine m8gliche (und auch physikalisch sinnvolle) Ab-
grenzung nach unten ist die kritische Clustergrtfe, die dadurch gegeben
ist, daB die freie Energie fiir diese ein Maximum besitzt, was bedeutet,
daf kleinere Cluster thermodynamisch instabil sind und bevorzugt wieder
zerfallen, wihrend gr&Bere bevorzugt weiterwachsen. Diese Abgrenzung ist
aber nur filir Stoffe anwendbar, die bei den herrschenden thermodynamischen
Bedingungen einen noch merklichen Dampfdruck besitzen, so daBdie kritische
GroRe obige Bedingung erfiillt. Dies aber ist fiir die hiufig betrachte-
ten Rekondensationsaerosole - bestehend aus Metalloxiden - nicht mdglich,
da diese bei normalerweise vorkommenden Temperaturen einen extrem kleinen
Dampfdruck besitzen, was bedingt, daB bereits fiir Cluster aus einigen we-
nigen Atomen die freie Energie kleiner ist als fiir gleiche Anzahl von Ein-
zelatomen sind. Dies trifft z.B. fiir die hier interessierenden Feststoff-

aerosole (UO,, Stahl, Silikate etc.) zu. Fiir Stoffe dagegen (z.B. Wasser),

’
deren Dampfdiuck unter den zu betrachtenden Bedingungen in der gleichen
GrbBRenordnung wie der Atmosphirendruck liegt, dndert sich die kritische
GroBe unter Umstinden bei kleinen Anderungen der thermodynamischen Rand-
bedingungen betrichtlich, was stindige Anderungen der unteren GrenzgriBe
bedingen wiirde. Dies aber ist fiir die praktische Durchfiihrung im Programm
relativ umstdndlich. Deshalb wird die untere GrenzgrdBe zunichst willkiir—
lich definiert, etwa durch die Partikelgr®Be, die meBtechnisch gerade mnoch
nachweisbar ist., Diese Willkiir 148t sich nachtrdglich dadurch rechtfer-
tigen, daB - wie die Rechenergebnisse zeigen - Aerosolpartikeln sehr klei-
ner GroBe (etwa < 0.01 u) insbesondere bei den betrachteten, hohen Parti-
kelzahlkonzentrationen sehr schnell (in wenigen Sekunden) durch Koagula-
tion mit den grdBeren Partikeln verschwinden und somit die Vernachldssi-
gung der sehr kleinen Rekondensationsaerosolpartikeln nur ein AuBeracht-
lassen eines fiir den eingangs geschilderten Zweck v8llig unwichtigen

Kurzzeiteffekts ist.

Die Wechselwirkung der Partikeln mit Clustern und Monomeren aus leicht-
fliichtigen Bestandteilen (z.B. Wasser) 13#Bt sich dagegen am zweckmifig-
sten entkoppelt von der Wechselwirkung der makroskopischen Partikeln als

GrdBenwachstum durch Kondensation beschreiben. Dafiir aber gibt es Formeln,



die aus der Diffusionsgleichung abgeleitet wurden und deshalb bereits auch
eine Summation {iber eine sehr groBe Anzahl an Monomeren enthalten. Diese
Ansitze lassen sich experimentell bestitigen /1, 4/. Dabei spielt es auch
keine Rolle, ob Monomere oder kleine Cluster anlagern (oder abdampfen),

da man ja nur eine pauschale Verdnderung der Partikelgr6Be berechnet bzw.

miBt.

Die obere Grenze des zu betrachtenden GrdBenspektrums (in Gl. (1) durch
die Zahl N gegeben) 1l#Bt sich zunichst nicht genau festlegen, da die Par-
tikeln durch Koagulation und Kondensation im Prinzip unbegrenzt wachsen
kénnen. Trotzdem 148t sich eine obere Grenze dadurch abschdtzen, daB sehr
groBe Partikeln bevorzugt durch Sedimentation ausfallen und somit nicht
mehr zu betrachten sind. Im allgemeinen 138t sich die obere Grenzgrdfie da-
durch definieren, daf der FluB von Partikeln in diese GrdBenklasse durch
die Wachstumsprozesse kleiner ist als der negative FluB durch die Sedimen-

tation.

Eine weitere entscheidende Vereinfachung von Gl. (1) betrifft die Behand-
lung der raumlichen Variatiomen der Aerosolgr8Benverteilung. Da n#mlich
die Behandlung der ortsabhingigen Terme in Gl. (1) zum einen enorme nume-—
rische Schwierigkeiten bringen wiirde, zum anderen das Str&mungsfeld E nur
in den seltensten Fdllen (insbesondere fiir reale Containments) genau genug
bekannt ist, wird der EinfluB der Strdmung pauschal so behandelt, daB die-
se dafilir sorgt, daB das Partikelspektrum stindig im gesamten Raum homogen
verteilt ist, d.h. der EinfluB der Strdmung reduziert sich auf die Durch-
mischung der Atmosphdre und des Aercsolsystems. Diese Annahme wird durch
Simulationsexperimente im groBen und ganzen bestitigt. Damit aber entfal-
len in Gl. (1) s3mtliche Ableitungen nach dem Ort und man kann die B-Ab-
hédngigkeit aus den Gleichungen fiir n (ﬁ, o t) entfernen. Die einzige
Schwierigkeit, die sich damit zunichst ergibt, ist die, daB sich mit einer
nun ortsunabhingigen Gleichung natiirlich die geometrische Randbedingung,
die fordert, daB an den Oberflichen des Containments die Partikelzahlkon-
zentration gleich null ist, nicht erfiillen 14B8t. Diese Schwierigkeit wird
dadurch umgangen, daB man annimmt, daB die erwdhnte homogene Durchmischung
nicht bis zur Wand gilt, sondern daB die Konzentration homogen ist bis zu
einer laminaren Grenzschicht und sie in dieser vom Volumenwert bis zur
Wand hin auf Null abfidllt. Da die Zahl der Partikeln in der Grenzschicht

klein ist gegen die Gesamtzahl der Partikeln, konnen die Wechselwirkungs-
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prozesse 1innerhalb der Grenzschicht vernachlidBigt werden. Dies bedeutet,
daB die Oberflidchen mit den ihnen iiberlagerten Grenzschichten lediglich
als Partikelsenken wirken, wenn man davon ausgeht, daB eine Partikel, die
die Wand erreicht hat, dort haften bleibt, was aber durch die Erfahrung
bestdtigt wird. Die Partikelabscheidung 1#B8t sich damit durch folgenden
Koeffizienten beschreiben:

F

o, () = v, ) F 3)
¥ steht dabei fiir die Prozesse der Sedimentation (S), Diffusion (D) und bei
Vorhandensein von Temperaturgradienten, Thermophorese (T). Der Gesamtab-
scheidekoeffizient ergibt sich daraus durch einfache Summation der Einzel-
koeffizienten. Diese Vorgehensweise ist nicht unumstritten, da sie streng
nur gilt, wenr keine Korrelationen zwischen den verschiedenen Aerosol-
prozessen auftreten, was aber keineswegs notwendig der Fall ist. Die einfache
Summation ist deshalb nur eine erste Nidherung , die aber dadurch gerecht-
fertigt wird, daB in fast allen realistischen Fdllen die Sedimentations-
abscheidung die {ibrigen Prozesse um mehrere Grdfenordnungen iiberwiegt, so
daf die ihnen zugeordneten Abscheidekoeffizienten nur kleine Korrektuten
darstellen und man erwarten kann, daB mdgliche durch Korrelation auftretende
Korrekturkoeffizienten ebenfalls von sehr kleiner GrdRenordnung sind und
deshalb vernachldBigt werden kdénnen. An senkrechten Wianden ist die Sedimentations-
abscheidung sowieso von den iibrigen Prozessen entkoppelt. Es ergibt sich nun
das Problem, die Geschwindigkeiten Vo (r) zu berechnen. Diese lassen sich mit
Hilfe des Stokes'schen Gesetzes und der Betrachtung der den Prozessen

entsprechenden Kridfte gewinnen:

Kyp =V (r)/B () (4a)

Koy sel dabei die Reibungskraft auf die Partikel bei einer Geschwindigkeit v(r).
Gl.(4a), die der Einfachheit halber nur eindimensional formuliert ist, gilt
genau genommen nur fiir Reynoldszahlen kleiner 1, die aber bei den vorkommenden
PartikelgroBen und —geschwindigkeiten grundsitzlich vorausgesetzt werden konnen.

B (r) hat die Form /5, 6/:

(1 +A - Xn+ Q * Kne - b/Kn) ~ (4b)

mit Kn = A/r (Knudsenzahl)
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Der Klammerausdruck in Gl. (4b) ist dabei die sogenannte '"Slip-Flow'-Korrektur,
die die Abweichung im Strdémungswiderstand sehr kleiner Teilchen (< 0.5 pm)

vom klassischen Stokes'schen Gesetz beschreibt. Anschaulich 148t sich dieses
Verhalten damit erklidren, daB die Partikeln bei hinreichender Kleinheit
anfangen, das Vakuum zwischen den einzelnen Trigergasatomen zu "'sehen". Dies
ergibt einen gegeniiber dem normalen Stokes'schen Gesetz verminderten Strémungs-—
widerstand. Die Partikelgeschwindigkeit 148t sich dann mittels Gl. (4a)
gewinnen, indem man KSt gleich der entsprechenden treibenden Kraft setzt.

Man bekommt dadurch nur eine stationdre Grenzgeschwindigkeit, was aber

6 bis 10_3 sec) gerechtfertigt

angesichts der kurzen Relaxationszeiten (ca. 10
ist (siehe dazu auch /7/).

Fiir die Sedimentation ergibt sich damit

K, =m (r) - g (5a)
woraus folgt

vo=m () - g+ B (r) (5b)
und ay = v, (r) + F/V

m(r) ist fiir ideal kugelf&rmige, porosititsfreie und aus einem Material

bestehenden Partikeln gleich %—E— p r3.

Die fiir die Diffusion verantwortliche Kraft wird durch die ZufallstdSe

der Gasmolekiile mit dem Partikel erzeugt. Diese St8BRe sind gleich verteilt
iiber den Raumwinkel, so daB im Mittel {iber sdmtliche Partikel die angreifende
Kraft verschwindet. Trotzdem aber ergibt sich in Wandnihe ein effektiver Par-
tikelstrom zur Wand hin, da aufgrund der Zufallsbewegung immer eine gewisse
Anzahl sich in Richtung der Wand bewegt und bei Berilihrung mit dieser haften
bleibt, so daB kein Riickstrom stattfindet. Dieser Bewegung 148t sich formal
eine von Null verschiedene mittlere Kraft in Richtung der Wand zuordnen.
Diese Kraft und damit die Geschwindigkeit ist proportional zum Gradienten

in der Teilchenzahldichte (genommen senkrecht zur Wand)

vy (£ vD (1) V2 n ®R,r,t) (5¢)

. + . ve . . . (13
wobei n die Flichenormale ist. Dieser Gradient miiBte nun auf der gesamten
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inneren Oberfliche des Containments berechnet werden. Da dies aber sehr
schwierig, wenn nicht unmdglich ist, wird stattdessen zum einen der Mittel-

wert {iber die gesamte Oberfldche genommen und zum anderen, wie oben bereits
erwdhnt, angenommen, daf der Abfall der Partikelzahlkonzentration ausschlieBlich
in der laminaren Grenzschicht {iber der Oberfliche erfolgt, d.h. der Gradient

in Gl1. (5¢) wird ersetzt durch:

V>n (R,r,t) = L n(r,t) (54)
n 8
D
wobel n(r,t) wiederrum die vorher definierte volumenhomogene Partikelzahl-
verteilung ist. Die Grenzschicht GD ist mach einer schwachen Potenz

O'25) von der PartikelgrdBe abhingig /8/, wird aber als unabhingig von

(v r
der PartikelgrtBe angenommen, zumal ihre theoretische und experimentelle
Bestimmung mit gewissen Unsicherheiten behaftet ist. Im allgemeinen wird sie
so gewdhlt, daB das Ablagerungsverhalten der Aefosolpartikeln durch den

Code 1im Vergleich zu Exerimenten richtig beschrieben wird. Dazu kommt noch,
daB die Diffusion als AblagerungsprozeB im Vergleich zur Sedimentation von
geringer Bedeutung ist, so daB es sich zumindest fiir den hier angesprochenen
Zweck des Codes ein zu grofer Aufwand zur genaueren Bestimmung der Grenz-

schicht nicht gerechtfertigt erscheint. Die Geschwindigkeit\rD (r) und der

Abscheidekoeffizient o (r) ergeben sich damit zu:

v, () =D (@) - n(e,t) , _1 -D (1) - — (5e)

ap (r) = vp (r) * F /v
Fiir die thermophoretische Abscheidung, die dem Temperaturgradienten an der
Wand proportibnal ist, wird eine #hnliche Vorgehensweise wie im Falle der
Diffusion gewdhlt. Auch hier wird angenommen, daB dieser Gradient, der in
Wirklichkeit natiirlich lokal aufgrund der unterschiedlichen Str8mungsverhiltnisse,
unterschiedlicher Oberfldcheneigenschaften, wie Wirmeleitfdhigkeit, Wirme-
kapazitdt sowie Warmeabfiihr durchaus sehr verschieden sein kann, durch einen
gemittelten effektiven Temperaturgradienten beschrieben werden kann. Ein
derartiger effektiver Gradient 148t sich wie in Gl.. (5e) mittels einer
Grenzschichtdicke (GT) darstellen. Somit folgt fiir die thermophoretische
Abscheidung
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Ky (5,0 = £ () - 721 &0 = @ - A8 5
T

vp (1) =K, (r) * B (r)

ap (r) = Vo (r) - F./V

fT (r) ist dabei eine Funktion nicht nur der Gr&Be r sondern auch der
thermischen Eigenschaften des Partikelmaterials und des Tridgergases (siehe

dazu u.a. /9/).

Die vollstdndige Modellgleichung, wie sie in NAUA-Mod3 verwendet wird, 13Bt

sich damit wie folgt beschreiben:

%%£5k452>= S (rk,t) - (aD(rk) + as(rk) + g (rk) + aL(rk))' n(rk,t)
N
— ¥ (1 - %— 6ik) * K (ri, rk) . n(ri,t) . n(rk,t)
1=1
N N
+ % ) Y K(ri, rk) Bij . n(ri, t) - n(rj, t)
i=1  j=1
; (t)
Vk—-1
+ (1 61k) m n (rk_1, t)
e (O Cnlr, ©) fir k = 1, vo.., N (6)
Vierr T Vi

Die mathematischen Formen der Funktionen K (ri, rj) sowie V, (t) lassen sich

k
aus der Literatur /10, 11, 12, 13/ entnehmen und seien deshalb an dieser Stelle

nur kurz wiederholt.

Die Koagulationsfunktion K(ri, rj) spaltet sich in mehrere Terme auf,

deren Bedeutung je nach GréBe der Partikeln sowie den Eigenschaften der
Trigergasatmosphire unterschiedlich ist. Die fiir den hier zu betrachtenden
Fall der Nachunfallsituation in einem LWR am bedeutendsten sind die Brown'sche
Koagulation /10/ sowie die Graviationskoagulation (z.B. /11/). K (ri, rj) hat

damit die folgende Form:
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K (ri, rJ) = KB (ri, rJ) + KG (ri’ rJ) (7&)

mit

KB (ri, rj) =47 .+k-T: (B(ri) + B (rj)) . (ri + rj) (7b)

und

KG(ri’rj) = ¢ (ri,rj) oo (ri + rj)2 IVS (ri) - vs(rj)| (7¢)

Dariiberhinaus gibt es noch Koagulationseffekte durch Turbulenzen und Scher-
stromungen im TriAgergas, die sich aber fiir den genannten Anwendungszweck
schwer quantifizieren lassen und deshalb auBer acht gelassen werden. Da aber
zusdtzliche Koagulationseffekte mit Sicherheit eine vermehrte Partikel-
abscheidung bedingen, ist man mit dieser Vernachldssigung auf jeden Fall

auf der sicheren Seite beziiglich der Risikobetrachtungen.

Der Interpolationskoeffizient B?. ist notwendig, wenn eine (wie im

allgemeinen) nicht massendquidistante Einteilung fiir die AerosolgrdBen—
verteilung verwendet wird, da dann die durch Koagulatione entstehenden Partikeln
nicht in die vorgegebene GrdBeneinteilung hineinpassen. Es ergibt sich

zu [14/:

Viaq - v, + vj) + fir (V, + vj)él(vk, Vier)
. Viwt = Vi - fir (v, + vj)él(vk_1, v,)
B' .= {
ij
0 sonst

Fiir die Volumenwachstumsgeschwindigkeit V., wird ein Ansatz verwendet, wie er

von Mason /12/ fiir das Wachstum von Regenirﬁpfchen entwickelt wurde. Die Anwend-
barkeit dieses Ansatzes fiir kernschmelzentypische Situationen wurde experimen-—
tell iiberpriift und bestidtigt /1,15/. Die Geschwindigkeit 6k ist neben der
Partikelgr6B8e von der Temperatur, Stoffeigenschaften des Wassers und er Luft

sowie sehr stark vom Wasserdampfgehalt in der Atmosphire abh#ngig. Damit ergibt

sich:
S - exp (20M/p,, 'R+ T - ¥, ) (8)
. W k
V. =4 1rT
k k . R T
Loy (LM _ oy, W*
K - T R.T M. D PS(T§
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Aus der Bestimmung der Nullstelle des Zihlers der rechten Seite von Gl. (8)

ergibt sich unmittelbar der kritische Radius T,

. (9

welcher den Partikelradius (oder Trdpfchenradius) bezeichnet, der die

Tropfchen, die unter den gegebenen Umstdnden verdampfen (r < r ), von denen trennt,
C

die weiter wachsen (r > rc). Gl. (8) ist also ohne weiteres in der Lage,

auch negatives Wachstum (d.h. Wiederverdampfung von Tr&pfchen) zu berechnen.

Ein weiteres Problem fiir die modellmdfige Behandlung des Aerosolsystems,

wie es hier vorliegt, ist die Tatsache, daf dieses aus zumindest zwei sich
physikalisch recht unterschiedlich verhaltenen Komponenten, nidmlich dem
Feststoffanteil und dem Wasser besteht. Der Feststoffanteil 148t sich natiirlich
in eine Reihe weiterer Komponenten zerlegen, im Prinzip bis auf die Ebene

der einzelnen vorkommenden chemischen Verbindungen. Auf diese zweite Unter-
teilung wird im NAUA-Programm allerdings verzichtet, zum einen wegen des

enormen zusdtzlichen rechenzeitintensiven Aufwands, zum zweiten kann man

davon ausgehen, daB aufgrund der zu erwartenden groBen Partikelzahlkonzentrationen
die hohe Koagulationsrate fiir eine gute Durchmischung aller Feststoffkompo-—
nenten iiber alle PartikelgrdBen sorgt. Deshalb soll im folgenden unter Fest-
stoffanteil das homogene Gemisch sdmtlicher aerosolfSrmig vorkommender Feststoff-
materialien verstanden werden, dessen Zusammensetzung sich nur zeitlich

indert (siehe dazu Kapitel 3).

Diese Argumentation 148t sich natiirlich auf den Wasseranteil der Aerosol-
partikeln nicht anwenden, der sich bereits bei kleinen Anderungen der thermo-
dynamischen Randbedingungen stark #ndern kann und somit explizit behandelt
werden muB. Eine derartige Behandlung aber wiirde der Klassifizierung der
Aerosolpartikeln, wie sie in Gl. (2) beschrieben wurde, eine weitere Dimension
hinzufiligen insofern, als man jedes Partikel nicht nur nach der Anzahl der
Atome oder Molekiile, die es enthdlt, charakterisieren muB, sondern auch nach
dem Anteil von Molekiilen jeder der beiden Kompomenten., In Gl. (6) miiRte dann
der Index nicht von 1 bis N laufen, sondern von 1 bis N-N1, wenn man davon aug-
geht, daB man fiir die Klassifizierung nach dem Wasseranteil in N1 Klassen
wihlt. Dies aber wiirde den Rechenaufwand in nicht vertretbarer Weise

erhShen, da dieser - wie aus Gl. (6) ersichtlich - zu einem Teil zwar

nur linear, im anderen Teil (Koagulation) aber quadratisch mit der Anzahl
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von Klassen anwdchst. Aus diesem Grunde wird die Einteilung nach der

GréBe nach Gl. (2) beibehalten, jeder GrdBenklasse aber zusdtzlich noch

nur fiir die Gr6Re gemittelte Anteile an Feststoff und Wasser zugeordnet.
Diese werden jeweils neu berechnet, wenn Koagulation mit Partikeln anderer
Zusammensetzung stattfindet, sowie natiirlich bei Kondensation oder Ver-
dampfung von Wasser.

Diese Vereinfachung spielt bei simtlichen aerosolphysikalischen Prozessen,
die nur von der GréBe der Partikeln abhingen, keine Rolle, wohl aber

bei denen, die auch von der Masse der Partikeln abhingen. Dies betrifft

aber in erster Linie die Sedimentation (Gl. (5a), (5b)), die gleichzeitig
auch der wichtigste AbscheideprozeB ist. Da nun der Zweck des NAUA-Programms
die Berechnung der fiir die Freisetzung in die Umgebung eines KKW zur
Verfiigung stehenden Aerosole ist, hat man nachzuweisen, daB das geschilderte
Verfahren auf der sicheren Seite ist, d.h. daB die Abscheidung dadurch

immer unterschitzt wird. Das dies der Fall ist, wird im Anhang 1 gezeigt,

womit die Anwendung dieser Vereinfahcung gerechtfertigt erscheint.

Zum AbschluB dieses Kapitels soll noch einiges zum Begriff der "GroBe" bei

Aerosolpartikeln bemerkt werden.

Die Definition, wie sie nach Gl. (2) gegeben ist, impliziert eine Charakteri-
sierung der Partikeln nach der Masse, da diese der Anzahl der Molekiile und
deren Molekiilargewicht proportional ist. Dies ist auch die Einteilung,

wie sie im NAUA-Code angewandt wird, was auch sinnvoll ist im Hinblick
darauf, daB die eigentlich interessierende Aktivitdt direkt mit der Masse
korreliert ist. Die an der Masse orientierte GrdBe 1#Bt sich allerdings

in sehr vielen Fidllen nicht auf die aerosolphysikalischen Prozesse, wie sie
durch die Gleichungen (4) bis (8) beschrieben werden, anwenden. Dies liegt
ganz einfach daran, daB sehr viele Aerosolpartikaln keineswegs kugelfdrmig

und kompakt sind, was den durch

(10)

Partikelradius in diesen Fillen zu einer rein fiktiven GrdBe macht, die
keinem physikalischen ProzeB zugeordnet werden kann. Als Beispiel dafiir
soll Abb. 1 dienen, die eine elektronenmikroskopische Aufnahme von durch

einen Lichtbogen erzeugten UO,-Partikeln zeigt. Diese unregelmiBige geometrische

2
Form sehr vieler realer Aerosolpartikeln bedingt, daB fiir praktisch jede
einzelne physikalische Erscheinung (Beweglichkeit, Lichtstreuung, Masse etc.)

ein spezieller Partikeldurchmesser definiert werden muf, der durch das
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Verhalten der entsprechenden Aquivalentkugel gegeben ist. Die einzelnen
Definitionen sind in /16/ aufgefiihrt. Zur Transformation der einzelnen
Durchmesser ineinander bedient man sich sogenannter Formfaktoren, die im
allgemeinen experimentell bestimmt werden miissen. So ist zum Beispiel

die Beweglichkeit (Gl. (4b)) von Partikeln, wie sie in Abb. 1 zu sehen

sind, erheblich kleiner als diejenige der entsprechenden massendquivalenten
Kugel. Deshalb muB in Gl. (4b) bei Verwendung des masseniquivalenten Radius
zur Korrektur der dynamische Formfaktor x eingefiihrt werden, welcher von

der Partikelgeometrie abhdngt und fiir jedes Partikel verschieden sein kann.
Im allgemeinen kdnnen nur gemittelte Formfaktoren bestenfalls fiir bestimmte
Gruppen von Partikeln angegeben werden. So gibt es Ans#tze, die sich nach
der Anzahl der Prim#rpartikeln richten, die in dem betrachteten agglo-
merierten Partikel enthalten sind /17/.

Fiir den hier zu betrachtenden Fall der Partikeln in einer kondensierenden
Atmosphidre allerdings konnte experimentell festgestellt werden, daB diese
sich aufgrund der auBerordentlich starken Kapillarkridfte immer zu Kugeln
(Abb. 2) umformen /15/. Da aber mit Kondensation stets - vielleic¢ht auch nur
zeitlich oder ridumlich flukturierend (je nach Unfallszenario)- gerechnet
werden mufl, kann man sidmtliche Partikeln als kugelfdrmig annehmen.

Die Frage, die dazu lediglich noch offen ist, ist die Bestimmung der
effektiven Diehte der Partikeln, da die genannten Kapillarkrifte selbst-
verstdndlich nicht ausreichen, die Partikeln bis auf die wirkliche Material-
dichte zusammenzupressen. Dafiir sind, wie aus der Materialforschung bekannt
ist, sehr groBe Krdfte und hohe Temperaturen erforderlich (ProzeB der
Sinterung). Die Bestimmung dieser effektiven Dichte aber ist mdglich

durch Messung der Partikeldurchmesser mittels elektronenmikroskopischer
Aufnahmen und durch Messung der Aerosolmassenkonzentration. Es muR

aber betont werden, daB diese vereinfachende Annahme der Kugelfdrmigkeit nur

unter den vorliegenden Bedingungen mdglich ist.

3. Numerische Behandlung

Gleichung (6) stellt ein System von gekoppelten nichtlinearen Differential-
gleichungen 1. Ordnung dar. Dieses ist wegen seiner Nichtlinearitit analytisch
nicht 18sbar und muB deshalb numerisch geldst werden, wobei ein vertretbarer
KompromiB zwischen erforderlicher Genauigkeit einerseits und der dafiir
notwendigen Rechenzeit andererseits gefunden werden muB8. Durch Test- und
Vergleichsrechnungen mit anderen numerischen Verfahren konnte nachgewiesen
werden, daB bereits ein Euler-Cauchy-Verfahren mit variabler Zeitschritt-

wahl numerisch stabil ist und brauchbare Ldsungen von Gl. (6) liefert.




_15_.

Fiir die Berechnung des Zeitinkrements wird davon ausgegangen, daB das
Verhdltnis der Terme 2. Ordnung zu denen 1. Ordnung sich mittels des
Verhaltenisses von denen 1. Ordnung zu denen von O. Ordnung abschitzen
lassen, d.h.

|5/n n/n| (11a)

4"

Dies aber 148t sich wie folgt begriinden: Es gilt

n(t+At)=n(t)+f1-At+1/2.r.1(At)2+.... (11b)

wobel vorausgesetzt wird, daB diese Reihe konvergiert und die Heranziehung
der ersten Terme zur Konvergenzbeurteilung ausreicht. Gl. (6) ist nun

von der Art

n=- an - Bn? (o >0, B >0) (11¢)

Daraus ergibt sich:

n=-(a+28n) -n=2C(+28n) + (an+ Bn2) (11d)
‘;/ﬁ =g+ 28 *n (11e)
n/n| = o + fn (11£)

Daraus folgt:

2 |#/n] > |o/a a/n | (11g)

da s#mtliche vorkommenden Gr&Ben positiv sind (auch n, das als Teilchenzahl

natiirlich immer positiv ist).

Dies bedeutet, daB die Abschdtzung des Terms 2. Ordnung durch diejenige
des Terms 1. Ordnung ersetzf werden kann, was natiirlich eine enorme
Erleichterung darstellt. Da nun Gl. (6) ein Gleichungssystem ist, das
simultan fiir alle n, geldst werden muB, wird der Zeitschritt At wie

folgt bestimmt:

At = Min e+ |n /n | (12)

k = 1,N
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Da nun die Geschwindigkeit der Kondensation des Wasserdampfes an den
Partikeln erheblich iiber den Geschwindigkeiten der iibrigen Prozesse
(Koagulation, Sedimentation etc.) liegt, muB die Integration dieses
Teils von Gleichung (6) getrennt von der iibrigen Gleichung mit erheblich
kiirzeren Zeitschritten erfolgen.

Dies fiihrt zu einem prinzipiellen Aufbau des Codes, wie er aus Abb. 3

zu ersehen ist, die ein Blockschema des Codes zeigt.

Wie bereits erwdhnt (Kap. 2), kann sich aufgrund der Freisetzung ver-
schiedenartiger Materialien die Zusammensetzung des luftgetragenen
Materials zeitlich dndern. Dem wird dadurch Rechnung getragen, daB die
liber die gesamte AerosolgrtBfenverteilung gemittelte Materialdichte
abhingig von der Menge der jeweiligen freigesetzten Masse und der bereits
luftgetragenen Masse nach jedem Zeitschritt, in dem eine Aerosolfrei-

setzung stattfand, neu berechnet wird.

z Zg
p(t + At) = €y (&) + At £i1 S, (£))/(Cy (£)/ p (t) + At 2;1 S, (t)/pi) (13)

ZS ist dabei die Zahl der unterschiedlichen Aerosolquellen,pi sind die unter-
schiedlichen Materialdichten dieser Quellen. Ein #hnliches Schema wird auch

zur Bilanzierung des radioaktiven Anteils des Aerosolsystems angewandt:

vA Zg
At + At) = (CM () - A (t) + At gi1 Si (t) - Ai)/(CM (t) + At 2;1 Si(t)) (14)

Diese Berechnungsweise des Aktivitdtsanteils 14Rt sich im iibrigen unschwer

auch nuklidspezifisch durchfiihren. Ansonsten wird die Zahl der Quellpartikeln
einfach jeweils zu der entsprechenden Partikelklasse dazuaddiert. Somit ergeben
sich beziiglich der verwendbaren Aerosolgrdfenverteilungen keinerlei Ein-

schrinkungen.

Da nun je nach Freisetzungsszenario die erforderliche Rechenzeit stark
schwanken kann, wurde das Programm restartfi#hig gemacht. Dies wird durch die
Struktur des Programms (Abb. 3) sehr erleichtert, da man nur die gesamten
Daten, die am Ende einer Zeitschleife zur Ausfilhrung der nichsten verfiigbar
sein miissen, auf einen Zwischendataset speichern muB, um dann mittels diesem
in einem neuen Job weiterrechnen zu kdnnen. Deshalb wird die auf der Jobkarte
angegebene CPU-Zeit zusitzlich nochmals als normale Inputgrdfe angegeben,

so daB wihrend des Rechnens stédndig gepriift werden kann, ob diese erreicht

ist. Wenn ja, wird dann der genannte Zwischendataset geschrieben.
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Jede Rechnung 14Rt sich so in eine Reihe von Einzeljobs zerlegen.

Im i{ibrigen werden si#mtliche physikalischen Grdfen wie Gasviskositit,
mittlere freie Weglinge, Dampfdruck etc. bei jedem Zeitschritt abhidngig

von der jeweiligen Containmenttemperatur neu berechnet.

4. Beschreibung des Inputs und Outputs

I) Input
Die Liste der Inputparameter 148t sich in drei Teile aufgliedern:

a) aerosolphysikalische Parameter
Diese bestimmen die Eigenschaften des Aerosols, dessen Verhalten
im Containment berechnet werden soll. Darunter fallen Angaben liber
die GrdBe der Partikeln, die Varianz der Verteilung, die Quell-

funktion, materialspezifische Daten, Formfaktoren etc.

b) containmentspezifische Parameter
Dazu gehdren zum einen die Geometrie des Containments, d.h.
Volumen und Oberflichen, zum anderen thermodynamische Daten wie
Temperatur, Wasserdampfgehalt und -quelle und Containmentleckage
jeweils als Funktion der Zeit. Besonders starken EinfluB auf das
Aerosolverhalten haben davon das Oberflichen-Volumen-Verhdltnis
und beim Auftreten von Ubersittigungszustidnden Temperatur und

Wasserdampfgehalt im Containment.

c) Parameter zur Steuerung des Programmablaufs und des Outputs
Der gr8Bte Teil der Parameter dieser Gruppe beeinfluBt den
eigentlichen Ablauf der Rechnung wenig, sondern bestimmt lediglich
Art und Umfang des Inputs und Outputs sowie den Genauigkeitsgrad
der Rechnung. Mittels einiger anderer kdnnen noch bestimmte
Programmoptionen wie Kondensation und Containmentleckage aktiviert

werden.

Anmerkung

Schliissel zum Variablentyp: T 4: INTEGER * 4
L 4: LOGICAL * 4
R 4: REAL * 4
R 8: REAL * 8
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a) Aerosolphysikalische Parameter

Variable Bedeutung Typ Dimension

AKTIVI Feld: Aktivititsanteil der verschiedenen R 4 -
Aerosolquellen in Massenanteilen
Linge = Anzahl der verschiedenen Aerosol-
quellen

DELD Diffusionsgrenzschicht R 4 cm

FORM Dynamischer Formfaktor R 4 -

FORMC Koagulationsformfaktor R 4 -

FORMKO Kondensationsformfaktor (i.a. = 1) R 4 -
siehe /14/

KONTIN siehe SRATE L 4 -

RG Feld: mittl. geometrische Radien der ver-— 4 cm
schiedenen Aerosolquellen

RMIN kleinster bzw. grdfter Radius der zu R 4 cm

RMAX behandelnden Partikelverteilung

RHO1 Feld: Materialdichten der verschiedenen R 4 cm
Aerosolquellen

SIGL Feld: geometrische Standardabweichungen R 4 -
der verschiedenen Aerosolquellen.

Alternativ zu den mittels rg undo
definierten Aerosolgréssenverteilungen
kdnnen auch beliebige Wertetabellen als
Verteilungen eingelesen werden.

SRATE Feld: Quellrate bzw. Gesamtmasse der R 4 g/sec
verschiedenen Aerosolquellen in bestimmten oder
Zeitabschnitten (siehe TQ). Das Feld KONTIN g
bestimmt, ob SRATE als kontinuerliche
Quelle (.TRUE.) oder als Punktquelle
(.FALSE.) aufzufassen ist.

TIMEK1 Zeitpunkte des Beginns bzw. des Endes der R 4 sec

TIMEK2 Kondensation des Wasserdampfes an den R 4 sec
Partikeln

TQ Feld: Zeitpunkte zur Abgrenzung der R 4 sec

einzelnen Aerosolfreisetzungsphasen
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b) Containmentspezifische Parameter

Variable Bedeutung Typ Dimension
FDIFF Cesamtinnenoberfliche des Containments maBgebend R 4 cm?
fiir die Diffusionsabscheidung
FSED Gesamtbodenfliche (= Summe aller waagerechten R 4 cm?
Flichen
VOL Volumen des Containments R 4 cm?
Zusitzlich werden in den Unterprogrammen TEMPC,
STEAM und TLEAK Tabellen als zeitabhidngige Con-
tainment temperatur, Dampfquelle und Leckrate
eingelesen.
TEMPC:

N Anzahl der Stiitzpunkte TI 14 -
DELT Zeitabstand zwischen den Stiitzpunkten R 4 sec

TI Feld: dquidistante Tabelle der Containment- R 4 c

temperatur

STEAM:

N Anzahl der Stitzpunkte von TD und D 14 -

D Feld: Dampfquelle zu den Zeiten TD R 4 g/sec
D Feld: Zeitstiitzpunkte zur Dampfquelle R 4 sec
TLEAK:

N Anzahl der Stlitzpunkte von TL und RL I4 -

RL Feld: Leckrate zu den Zeiten TL R 4 1/sec
TL Feld: Zeitstiitzpunkte zur Leckrate R 4 sec
¢) Steuerparameter
Variable Bedeutung Typ Dimension
CPUZT Maximale Rechenzeit laut Jobkarte R 4 min
CUTOFF Minimale Anzahl von Partikeln in einer GrdRen- R 4 em >
klasse; bei kleiner Zahl wird diese Klasse auf
Null gesetzt
EPS Genauigkeitsparameter (siehe Gl. (12)) R 4 -
KMAX Anzahl der Klassen zur Einteilung des Partikel- I4 -
spektrums
LEAK = ,TRUE. : aktiviert Leckagefunktion (TLEAK) -
LKOND = .TRUE. : aktiviert Wasserdampfkondensation L -
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Variable Bedeutung Typ Dimension

NPLOT Zahl der Zeitschritte, nach der Output zur An- I4 -
fertigung von Plots erfolgt

NWRITE Zahl der Zeitschritte, nach der Output gedruckt I4 -
wird

RESTRT = ,TRUE. : Es handelt sich um einen Fortsetzungs- L 4 -
job; es wird ein entsprechender AnschluBdaten-
satz erwartet

SZEIT Startzeit R 4 sec

TEXTH1

TEXT?2 Text fiir Uberschrift R 8 -

TEXT3

TEXT4

TIME Gesamtproblemzeit R 4 h

Die Form der Inputliste ist aus Abb. 4 zu ersehen. Der Input erfolgt aus-

schlieBlich iiber das listengesteuerte READ /18/, wobei numerierte Dateien

als Input benutzt werden. Dies erfordert, daB jeweils am Ende jedes Records

ein Parameter NDUMMY gelesen wird, der dazu dient, die Zeilennummerierung

zu iiberlesen.

IT. Output

a) Ausgabe des Inputs

Zur besseren Kontrolle wird der gesamte eingelesene Input (mit Ausnahme

der Restartdatei) zu Beginn des Rechenlaufs ausgedruckt.

Die Ausgabe ist selbsterkldrend.

b) Ausgabe der Rechenergebnisse

Alle NWRITE-Zeitschritte bzw. am Ende der Problemzeit erfolgt eine

Druckausgabe, die alle wesentlichen Ergebnisse, die bis zu diesem

Zeitpunkt berechnet wurden, enthdlt. Diese sind (in der Reihenfolge

der Ausgabe):

- Problemzeit in sec, min, h

- Gesamtteilchenzahlkonzentration in P/cm?

- Gesamtmassenkonzentration in g/ cm?

- Containmenttemperatur in C



_21_

- mittlerer Partikelradius in cm

- Feststoffanteil der Massenkonzentration in g/cm?
- Wasseranteil der Massenkonzentration in g/cm?

- zeitabhingige Materialdichte (Gl. (13)) in g/cm?
- Aktivititsanteil am Feststoffanteil (Gl. (14))

- Leckrate aus dem Containment in g/sec

- Aktivititsanteil davon in g/sec

- aufintegrierte Leckage in g

- Aktivititsanteil davon in g

- auf den Containmentoberflidchen abgeschiedene Partikeln in g/cm?

- durch Diffusion

- durch Sedimentation

- Feststoffanteil der Diffusionsabscheidung

- Wasseranteil der Diffusionsabscheidung

- Feststoffanteil der Sedimentationsabscheidung

- Wasseranteil der Sedimentationsabscheidung

- aktueller Integrationszeitschritt in sec

- aus dem Abfall des Trockenanteils der Massenkonzentration berechnete
effektive Abscheiderate

- aktuelle Wasserdampfsidttigung

- Tabelle der aktuellen AerosolgréBenverteilung

- Nummer der GrofRenklasse

- Zahl der Partikeln in der Gr&Benklasse in P/cm?

- Radius der Partikeln in der Gr6Benklasse in cm

- Masse der Partikeln in der GréBenklasse in g/cm?

- Feststoffmasse der Partikeln in der GrSBenklasse in g/cm?

- Wassermasse der Partikeln in der GrdBenklasse in g/cmd

Am SchluB eines jeden Laufs wird als Informationswert noch die Gesamtzahl

der Zeitschritte ausgedruckt.

Zusdtzlich zur Druckangabe kann als Option alle NPLOT-Zeitschritte
auf eine Datei (meist auf einer Magnetplatte) geschrieben werden, die dann
spdter zur Anfertigung von Plots der Massenkonzentration, Zahlkonzentration

und der verschiedenen Ablagerungen als Funktion der Zeit verwendet werden k&nnen.
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5. Beispielrechnungen

Im folgenden sollen einige Beispielrechnungen erliutert werden,

die m8gliche Abldufe eines hypothetischen Kernschmelzens als Hintergrund
haben. Als Basisfall wird dabei angenommen, daf 1 t Brennstoff (zusammen
mit Spaltprodukten und Strukturmaterial) sowie 55 kg Silikate aus

dem Beton aerosolformig freigesetzt werden. Der zeitliche Freisetzungs-

ablauf wird dabei durch den Unfallablauf wie folgt bestimmt:

1) Freisetzung von Brennstoff-Aerosolen aus dem noch intakten Reaktor-
druckbehdlter (RDB) wihrend des Abschmelzens des Kerns und gleich-

zeitiger Restwasserverdampfung als treibende Strdmung.

2) Ausbildung des Schmelzens im RDB; wihrenddessen wird mangels einer

treibenden Strdmung kein Aerosol mehr ins Containment freigesetzt.

3) Versagen des RDB; dabei Freisetzung der gesamten im RDB zu diesem
Zeitpunkt luftgetragenen Aerosole; zusdtzliche Freisetzung beim
Kontakt der Schmelze mit dem Beton. Ein Teil davon ist dabei Silikat

aus dem Beton.

4) Ausbildung des Schmelzsees im Betonfundament. Die Temperaturen
sinken in relativ kurzer Zeit so stark ab, daB keine nennenswerten
Aerosolmengen mehr freigesetzt werden, wohl aber stark {iberhitzter

Wasserdampf, der deswegen nicht zur Kondensation beitragen kannm.

Der Freisetzungsverlauf, der sich daraus vereinfachend konstruieren

148t, ist aus Abb. 5 zu ersehen. Zu bemerken ist dazu, daB bei den relativ
grofen Mengen an aerosolfdrmigem Material, wie sie bei einem Kernschmelzen-
unfall zu erwarten ist, der genaue Zeitverlauf der Freisetzung keinen
groBen EinfluB auf das Langzeitverhalten hat, solange die Gesamtdauer

der Freisetzung einige Stunden nicht iiberschreitet. Zusitzliche konnte
durch ausgedehnte Parameterrechnungen nachgewiesen werden, daB auch

die GrdBenverteilung der Quellpartikeln in derartigen Fdllen praktisch
keinen EinfluB auf den langfristigen Aerosolabbau hat /19/. Dies 1Bt

sich aus Abb. 6 ersehen, die den Aerosolabbau bei 3 verschiedenen An-
fangsgr&Benverteilungen zeigt. Der Grund fiir diese Unabhéngigkeit

von der Anfangsgréfenverteilung ist, daB sich bei geniigend groBen
Partike%zahkonzentrationen und geniigend groBen Volumina quasi-stationire
Zustinde unabhingig vom Eingangszustand ausbilden kdnnen. GroRen EinfluB

auch auf das Langzeitverhalten hat hingegen die Gesamtfreisetzung
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(siehe Abb. 7). Es zeigt sich der bekannte Effekt, daB die Massen-—
konzentration als Funktion der Zeit umso schneller abfi#llt, je hdher

die Aerosolfreisetzung ist. Dies ist in der Ausbildung im Mittel

groBerer schnellerer sedimentaler Partikeln in den Fillen h&herer

Zahl- und Massenkonzentrationen begriindet.

Den mdglichen EinfluB von Wasserdampfkondensation auf den Abbau der
luftgetragenen Aktivitit zeigt Abb. 8. Die obere Kurve stellt dabei

den Verlauf der Aerosolmassenkonzentration bei einer Freisetzung von

1.000 kg dar, wobei das oben beschriebene Szenario zugrundegelegt ist.
Diese Kurve ist deshalb mit den Kurven aus Abb. 6 identisch, bei denen
ebenfalls keine Wasserdampfkondensation beriicksichtigt wurde. Fiir die
untere Kurve wurde die gleiche Masse zugrundegelegt, die aber am Anfang
innerhalb von 2000 sec freigesetzt wird. Gleichzeitig zu dieser Freisetzung
kondensiert Wasserdampf an den Partikeln, wobei ausgehend von einer
gesittigten Atmosphire (wie sie nach dem Blowdown erwartet werden kann)
aufgrund einer volumenhomogenen Abkiihlung kondensierbarer Wasserdampf
freigesetzt wird. Der Schwerpunkt der Aussage liegt dabei auf dem Wort
"volumenhomogen', was bedeutet, daB irgendein Mechanismus (z.B. ein
Containmentspray) vorausgesetzt ist, der in der Lage ist, insbesondere die
bei der Wasserdampfkondensation an den Partikeln freiwerdende latente
Wirme abzufiihre, so daf diese nicht mehr extra zu berilicksichtigen

werden braucht und etwa zu einer Temperaturerhdhung in Volumen fihrt,

die die kondensierbare Dampfmenge sofort wieder reduzieren wiirde.

Unter diesen Voraussetzungen, die eine sehr starke Wasserdampfkondensation
ergeben, zeigt sich ein starker Effekt dieser auf den Abbau der luft-
getragenen Aktivit#dt. (In der Abbildung ist nur der Feststoffanteil des
Aerosols aufgetragen). Die Frage, ob derartige oder dhnliche thermo-
dynamische Zustinde in der Containmentatmosphire in Verbindung mit einem
dazu passenden Freisetzungsverlauf der Aerosolpartikeln berhaupt
auftreten, 1l4Bt sich nur in Verbindung mit geeigneten Containment-Codes

kliren. Dies soll im ndchsten Kapitel diskutiert werden.

6. Zusammenhang des NAUA-Codes mit Contaimentcodes

Durch die numerische Ldsung der Gl. (6) ist es mdglich, das Verhalten

eines Aerosolsystems, bestehend aus einer fliichtigen und einer nicht-
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fliichtigen Komponente zu berechnen. Zu beriicksichtigen ist dabei

nur die Einschrinkung, wie sie im Anhang noch genauer erliutert wird.
Die Art der verwendeten Gleichungen garantiert zudem, daB der Code
streng massenerhaltend arbeitet. Der Code ist damit in der Lage,
simtliche vorkommenden Unfallszenarien zu behandeln, wobei prinzipiell
.beliebige Partikelquellen und Dampfquellen behandelt werden konnen.
Diese Aussage gilt uneingeschrdnkt, allerdings im Moment nur fiir die
Partikelquellen, wo in der Tat beliebige GroBenverteilungen sowie
Freisetzungsverlidufe behandelt werden kdnnen. Die Einschrinkungen,

die im Moment noch beziiglich der Behandlung von Dampfquellen gemacht
werden miissen, sind im wesentlichen thermodynamischer Natur; denn wie
aus Gl. (8) ersichtlich, bendtigt das Programm zur Berechnung der
Wasserdampfkondensation als wichtigsten Parameter die Ubersdttigung,
wobei selbst kleine Anderungen die Kondensationsgeschwindigkeit und
den kritischen Radius stark beeinflussen. Dies bedeutet, daB es
notwendig ist, auftretende Dampfquellen sehr exakt in einen entsprechenden
Sdttigungszustand umzurechnen. Um dies tun zu k&nnen, miissen unter
Berilicksichtigung sé@mtlicher Wirme- und Massenstrdme die genaue
Containmenttemperatur und der Wasserdampfgehalt zu jedem Zeitpunkt
bestimmt werden, da der Dampfdruck des Wassers sehr stark temperatur-—
abhdngig ist /20/. Besonders zu beachten sind dabei konkurrierende
Prozesse, wie die Kondensation des Wasserdampfes an den Partikeln

und an der Wand und die Reduzierung des kondensierbaren (d.h. iiber-
sdttigten) Wasserdampfes durch die Temperaturerhthung, die durch

die bei der Kondensation an den Partikeln freigesetzte latente Wirme
bedingt ist. Die meisten bisherigen Containmentcodes beriicksichtigen
diese letzteren Effekte allerdings meist nicht, sondern gehen davon
aus, daB die Atmosphire gesdttigt oder untersdttigt ist und aller
iiberschiissige Wasserdampf direkt an der Wand kondensiert. Durch Ein-
bindung des NAUA-Codes in die weitere Entwicklung des Containmentcodes
wird es in Zukunft aber mdglich sein, auch diese Effekte zu berlick-
sichtigen. Der vorliufige Ansatz zur Behandlung von Wasserdampf-
quellen und Wandkondensation, wie er in /21/ beschrieben wird,

filhrt jedenfalls zu einem erheblich verminderten EinfluBf der Wasser-
dampfkondensation auf den Partikelabbau im Vergleich zu dem in Abb. 8
gezeigten Fall (volumenhomogene Abkiihlung der Containmentatmosphire).
Sicher ist, daB die zeitliche Korrelation von Wasserdampf- und Partikel-

quellen einen erheblichen EinfluB auf den Aktivitdtsabbau hat, so daB
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auch deshalb die Kopplung des NAUA-Codes an geeignete Containment-—

codes notwendig ist.

7) Zusammenfassung und Diskussion

Mit NAUA-Mod 3 steht ein Code zur Verfiigung, der prinzipiell in der

Lage ist fiir sdmtliche Unfallszenarien, die mit Aerosolfreisetzung
verbunden sind, das Verhalten der Aerosolpartikeln im Containment eines
LWR und das sich daraus ableitbare Unfallrisiko zu berechnen.

Dies ist mdglich, da die dem Code zugrunde liegende Modellgleichung

aus Formeln der als wichtig erkannten physikalischen Einzelprozessen
abgeleitet ist und keine empirische GrdBen fiir das Integralverhalten des
Systems erhdlt. Zu beachten sind allerdings die Einschrinkungen, wie sie
im Abschnitt 2 beschrieben wurden, in erster Linie dabei die Annahme,
daB die Aufenthaltswahrscheinlichkeit fiir Partikeln aller GrdBen

im gesamten Volumen konstant ist. Die Anwendbarkeit dieser Annahme

ist jeweils im Einzelfall zu priifen, evtl. muB das zu betrachtende Volumen
in einzelne Compartments aufgeteilt werden, fiir die dann das Prinzip

der homogenen Mischung wieder anwendbar ist.

Als HaupteinfluBgrdBen fiir den Aerosolabbau im Containment und die

daraus errechnete Leckage wurden folgende GréBen ermittelt:

a) die Geometrie des Containments, insbesondere das Oberflichen-Volumen-

Verhdltnis
b) die Gesamtmasse der freigesetzten Aerosolpartikeln

¢) der thermodynamische Zustand der Containmentatmosphire als Funktion

der Zeit.

Die Probleme, die beziiglich des letzten Punktes noch offen sind, wurden im
vorigen Abschnitt angesprochen. Zu bemerken ist noch, daB die EinfliiRe
irgendwelcher Sonderereignisse, die wihrend des Unfallablaufs auftreten
kdnnen, wie Wasserstoffexplosion oder —deflagration und starke Dampf-
strémung zu Strukturen, die zwangsgekiihlt werden z.T. nur qualitativ

aber nicht quantitativ bekannt sind und noch zu untersuchen sind.
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Anhang:

Beweis, daB die bei der Behandlung der Fliissig- und der Feststoff-
komponente gemachte Vereinfachung zu einer Unterschitzung der

Sedimentation des Feststoffanteils fiihrt.

Annahme: es exixtiere eine Klasse K von Partikeln mit Volumen VK;
diese enthalte NK Partikel.
Innerhalb dieser Klasse sei der jeweilige Feststoffanteil nach einer

beliebigen Funktion f(i) verteilt, d.h.

<.
]

£(1) - VK L=, e, NK Feststoffanteil

<.
]

(1-£(1)) Vg Wasseranteil

Der mittlere Feststoff- bzw. Wasseranteil, wie er im Programm

verwendet wird, ergibt sich damit

Vv
vt = Eoor @
K i
Vv
<vs = X .5 oa-ra)
N .
K 1

Die Sedimentationsabscheiderate fiir den Feststoff ist damit (bis auf

fiir diese Betrachtung unwesentliche Faktoren) gegeben durch

<W, >uv<Wl>=(p .+ < Vf > 4Pt < vWos) < Vf >

=—— (o - E £ - £(G) + e, N L E@ - ] £(1) £(3)
i)j i i’j
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Die wirkliche mittlere Abscheiderate, wie sie sich aufgrund der

Verteilungsfunktion f£(i) ergeben wiirde, berechnet sich dagegen

wie folgt:
ty oo £(i P v, (1-f(d £(3)
2V M = (P v Vo £G) + P - Vo (1-£(1)) - Vp - £(4
(Abscheidekoeffizient fiir das i-te Partikel)
2
, 1 i, Vk 2. . 2
<W,>= — - IW ——);(pf'NKf(1)+OW'NKf(1)—pw-NKf(1))
N 1 2 2 1
K NK

Nachzuweisen ist nun, daB < W, > grofer als < W1 > ist, damit die
erzielten Rechnungen als auf der sicheren Seite liegend betrachtet

werden konnen. Das heifit, es ist zu zeigen, daB gilt:

< Wé > - < Wi >>0

Aus (2) und (3) ergibt sich

2
\Y
' _— ' = —_—— . -— . . -— .
<W > - < W1 > 5 (pf pw) I (NK £(1) 1_’(3)5.ij fFE@£G))
NK 1,]

Da nun die Differenz der Dichten Pe = Py in allen realistischen Fdllen
(Qf liegt fiir Mischungen aus U02, Spaltprodukten und Stahl zwischen 8 und
10 g/cm® die Dichte des Wassers aber ist 1 g/cm®) groBer als O ist,
bleibt noch nachzuweisen, daB die verbleibende Summe gr8Ber als O ist.

Diese aber 148t sich wie folgt abschidtzen:

oG = TEQ) N £E) 6, - £(E)
1,1 ] 1
= ? £(3) ? (N £G) 8,0 - £(i)+ ? ﬁ(j)g (N - £(i)8; 0 = £(1))

NB: £(j) < f NB: £(j) > f
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Da aber gilt

i (N £G)6 ;0 = £() = N £(3) - N -
= N - (B - ©) =N - A £()
folgt
iy GO =N BEG) 0 E) F KB EG - 8 £
NB: £(j) < f NB: £(j) > f
=f, N ? A £(3) o+ £, Ne A £(3)
NB: f () < f NB: £ (j) > f

mit £, € Lo, £)

£, € £, 1_/

woraus folgt: f > f

Aus der Definition des Mittelwerts aber folgt unmittelbar

IAf(G) = - A £(3) >0
j j
NB: f(j) > £ NB: £(j) < f

Daraus folgt

I (..), = (f2 - f1) N ZA £(GG) > o w.z.b.w.
i,j j
NB: £(j) > f

Damit ergibt sich, daB das geschilderte Verfahren bei jeder beliebigen
Verteilung des Feststoffs iiber Partikeln gleicher GréRe konservativ ist
und daher seine Verwendung bei Berechnungen zur Storfallfolgenab-

schitzung gerechtfertigt ist.
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Liste der verwendeten Symbole

ﬁi (R, t): Dichte der Partikeln, bestehend aus i Monomeren am
ort R zur Zeit t im P/cm3

> . . . . .

q (R, t): Strémungsgeschwindigkeit am Ort R zur Zeit t in
cm/sec .

> > . . s . .

A (R, t): Mittlere Geschwindigkeit i — Mere relativ zum
Trigergas in cm/sec .

Ki.: Koagulationswahrscheinlich zwischen i-Meren und

J : . -3 -

j~Meren in cm sec

Ei: Wahrscheinlichkeit fiir die Evaporation in sec_1

Vk: Volumen der Partikeln der GrdRenklasse k in cm?®

vi =iv': Volumen eines i-Mers.

1

.’ Volumeniquivalenter Radius der Partikeln der Klasse k
in cm .

Vo (rk): Mittlere Geschwindigkeit der Partikeln der Klasse k
senkrecht zu Fx in cm/sec Dbeziiglich des Abscheide-
prozesses X.

a (rk): Abscheidekoeffizient der Partikeln der Klasse k bez.
des Prozesses x in 1/sec .

FX: Abscheidefldche zu AbscheideprozeB x in cm?
x =T, D, S, L

V: Volumen des Containments in cm?

K: dynarischer Formfaktor

A, Q, b: Empirische Werte fiir die Slip-Flow-Korrektur nach /5/
in Verbindung mit /6/.

A Mittlere freie Weglinge des Trdgergases in cm .

n Viskositdt des Tridgergases in Poise .



t):

v (t):

wn

o R a
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Materialdichte der Partikeln in g/cmd

Diffusionsgrenzschicht in cm .

Diffusionskoeffizient eines Partikel der GriéfBe r.
> . .

Temperatur am Ort R zur Zeit t in K .

Uber die Fliche FT gemittelte Temperaturdifferenz

zur Zeit t in K .

Koagulationswahrscheinlichkeit zwischen Partikeln der
-3
m

o . -1
GroBenri_und r, in ¢ sec

k

Interpolationskoeffizient bei Koagulationsrechnung

Konzentration von Partikeln der Klasse k zur Zeit t

in P/cmd

Volumenwachstumsgeschwindigkeit der Partikeln der

Klasse k aufgrund von Wasserdampfkondensation in cm?®/sec .

Ubersittigung

Oberflichenspannung der Wasser in erg/cm?
Molgewicht des Wassers

Allgeméine Gaskonstante in erg/grad-mol

Latente Wirme des Wassers beim Ubergang Dampf/Wasser

in erg/g .

Wirmeleitfihigkeit des Trdgergases in erg/cm-sec*K .
Diffusionskoeffizient des Trigergases in cm?/sec

Sittigungsdruck des Wasserdampfes in dyn/cm? .
Kritischer Radius bei Kondensation in cm s. Gl. (9)

Kollisionseffizienz bei der Gravitationskoagulation

Ausdruck fiir die verminderte Trefferwahrscheinlichkeit

der Partikeln aufgrund des Abbiegens der Strdmungslinien um

die Partikeln,
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S(rk,t):

CM (t):

A(t):
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Genauigkeitsparatmeter bei der Zeitintegration.

Quelle von Partikeln der Klasse k zur Zeit t

in P/cm3.sec .

Partikelquellrate der Quelle i in g/cm3 sec .
Aktivitdtsanteil von Si'
Aerosolmassenkonzentration in g/cm?

Aktivitdtsanteil von CM (t).
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Verzeichnis der Abbildungen:

1)

2)

3)

4)

5)

6)

7)

8)

Elektronenmikroskopische Aufnahme von UO_—Aerosolpartikeln

2
Wie 1), aber nach einem Kondensationsexperiment
Blockschema des NAUA-Codes
Inputliste des NAUA-Codes

Aerosolquelle als Funktion der Zeit fiir die Beispielrechnungen

Verlauf der Aerosolmassenkonzentration als Funktion der Zeit

fiir verschiedene Gr6Benparameter der Quellpartikeln
Wie 6), aber fiir verschiedene Gesamtfreisetzungen

EinfluB der Wasserdampfkondensation auf den Aerosolabbau
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Abb. 2 Elektronenmikroskopische Aufnahme von UO,-Aerosolpartikeln

nach einem Kondensationsexperiment
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Blockschema NAUA-Mod2

Input-Daten

Anfangabedingungen
t=0

Berechnung der
Abacheidekoeffizienten

Differentialquotienten Kondensations-
zur Zeit t geschwindigkeit
fUr_jede Teilchenklasse

et Abb. 3 Blockschema des
NAUA-Codes

Zeitintegration

|

Keue Partikelverteilung

READ(S5+%*) TQ.NDUMMY,

*RGeSIGL ¢ RHOL s NDUMMY

*SRATE+AKTIVI ¢ NDUMMY,

AKONTINy NDUMMY,
*VOLy FSEDyFDIFFyRMINyNOUMMY ,
*RMAX s KMA Xy DELDy FORMy FORMC y NDUMMY »

*CUTOEF, FORMKOs TIME,SZEITyEPSoCPUZT 4 NDUMMY,
*NWRITE,NPLOTLKONOyRESTRT 4 LEAK, TIMEK]L » TIMEK2 y NDUMMY
*TEXT1 yNDUMMY, TEXT2 ; NDUMMY, TEXT3,NDUMMY, TEXT4
FUNCTION TEMPCIT)

EINLESEN DER TEMPERATURFUNKTION

READ(54%) N,DELT

NN={N-11/9¢1

READIS,*) ((TI(9x(1-1)}#K),K=1,9),NDUMMY,I=1,NN)
FUNCTION STEAM{T1,T2)

EINLESEN DER DAMPFQUELLE

READ(Sy*) NoNDUMMY, {TD{K)sD{(K) NDUMMY K=1,N)
FUNCTION TLEAK(T)

EINLESEN DER LECKAGEFUNKTION

READ(S+*) N¢NDUMMY,(TLUK)sRLIK) sNDUMMY,K=1,N)

Abb. 4 Inputliste des NAUA-Codes
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Abb. 5 Aerosolquelle als Funktion der Zeit fiir die Beispielrechnungen

[(6/Hwe3)

"
o

—=§ rg =01 ; sgd. «0.3

E rg = 0.3 ; sd. =04

] frp =01 ; sd. =0.7

=)

—ad

E

]

-

E

=

4

5 ]

o

"E

5]

T

o

0.00 12.00 24,00 3%.00 72.00 84.00 "9b.00 106.00  120.00

+h.00 60,00
TIME (H)

Abb. 6 Verlauf der Aerosolmassenkonzentration als Funktion der Zeit

fiir verschiedene GrdBenparamter der Quellpartikeln





