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事故工况下核电厂安全壳内放射性

气溶胶电荷分布研究
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摘要：核电厂发生严重事故后，在安全壳内形成大量的放射性裂变产物气溶胶。由于核电厂气溶胶放射

性这一特殊性，放射性核素的衰变过程及衰变粒子与周围介质的相互作用过程会使得气溶胶粒子带电。

同种电荷及不同电荷之间的相互作用，可能会影响气溶胶粒子的输运过程。然而，目前的核电厂源项评

估过程中忽略了电荷对气溶胶输运过程的影响。考虑到放射性气溶胶所带电荷量及电荷分布是后续实

验研究电荷对气溶胶输运影响的基础，本文研究了放射性气溶胶的放电机理，编写电荷分布及电荷量求解

程序，并对计算过程进行了实验验证，最终得到了典型核电厂严重事故工况下安全壳内气溶胶所带的电荷

量及电荷分布。结果表明：在核电厂事故条件下安全壳内的气溶胶整体带负电荷；对于典型粒径的气溶胶

（０．１，５）μｍ，对应的电荷区间为（０，－２５）；电荷量随粒径的增大而增加；气溶胶粒子电荷呈正态分布。
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　　核电厂发生严重事故后，大量的放射性裂

变产物释放至安全壳中。除放射性碘和惰性气

体外，上述裂变产物主要以气溶胶的形式进行

迁移。由于核电厂气溶胶具有放射性这一特殊

性，放射性核素的衰变过程及衰变粒子与周围

介质的相互作用过程使气溶胶粒子带电。

通常认为气溶胶所带的电荷很少，原因是

放射性源物质对放电的气溶胶进行了中和。目

前，核电厂源项评估过程中，忽略了电荷对气溶

胶输运过程的影响。然而，Ｒｅｅｄ和 Ｃｌｅｍｅｎｔ

等［１２］搜集相关证据发现，静电可影响放射性气

溶胶的迁移过程，如气溶胶粒子的凝聚速率和

沉降速率。研究事故工况下安全壳内电荷对气

溶胶输运过程的影响，其前提条件是确定安全

壳内气溶胶的电荷分布。

本文对气溶胶放电过程及其数学模型进行

描述，并采用ＦＯＲＴＲＡＮ编写气溶胶电荷量及

电荷分布计算程序，以得到典型核电厂严重事故

工况下安全壳内气溶胶的电荷量及电荷分布。

１　放电过程及数学模型

１１　放电过程

放射性气溶胶放电过程如图１所示，主要

包括衰变、电离、再结合和吸附过程。

图１　放射性气溶胶放电过程

Ｆｉｇ．１　Ｃｈａｒｇｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓｏｆｒａｄｉｏａｃｔｉｖｅａｅｒｏｓｏｌ

１）衰变过程

放射性核素的衰变类型主要有α、β、γ辐

射，其中α射线由氦原子核组成，带两个正电
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荷，发射α射线的母核素带两个负电荷；β辐射

由原子核发射电子形成，包括正电子和负电子，

主要指负电子，母核素带１个正电荷；γ辐射是

由于原子核结构变化发射出来的辐射，母核素

不带电。由于γ射线能量较低，与前两者相比，

电离产生的离子浓度很低且其母核素不带电，

因此本文只考虑了α辐射和β辐射。

２）电离过程

由辐射发射的辐射粒子与周围的空气分子

作用，使气体分子发生电离产生离子对的过程

即电离过程。此外，α粒子的能量较高，若产生

α粒子的位置位于气溶胶粒子内部，在气溶胶

内部也会发生电离过程。因此，电离过程包括

气溶胶内部电离和外部电离。

３）再结合过程

经放射性粒子电离的区域，离子浓度较高，

正负离子会按某一速率结合，使带电离子的浓

度降低。

４）吸附过程

在气溶胶周围的气体中通过电离形成的任

何带电离子会迅速吸附在分子上形成离子，并与

形成的离子一起重新组合或附在气溶胶颗粒上。

１２　数学模型

１２１　过程模型

１）衰变过程

为适用于气溶胶粒子的衰变计算，引入气

溶胶放射性衰变速率η这一参数，其定义是单

位时间、单个气溶胶颗粒放射性粒子的发射速

率，可通过实验得到。测量单位体积气溶胶的

发射速率，然后除以单位体积内气溶胶颗粒的

个数得到单个气溶胶颗粒的发射速率。此参数

依赖于放射性气溶胶的材料以及气溶胶材料中

是否包含大量的可发射性物质。

考虑到单位体积内包含不同粒径的气溶胶

粒子，１个气溶胶颗粒中可能包括了多种放射性

核素。假设半径为犪的气溶胶浓度为犖（犪），则

总的气溶胶粒子浓度犣（ｍ－３）如式（１）所示。

犣＝∫犖（犪）ｄ犪 （１）

　　假设球形气溶胶粒子的密度为ρｓ，则总的

气溶胶密度ρａ（ｋｇ／ｍ
３）如式（２）所示。

ρａ＝
４

３
πρｓ∫犖（犪）犪

３ｄ犪 （２）

　　同位素犻的半衰期为τ犻，则其衰变速率η犻

如式（３）所示。

η犻（犪）＝
４

３
π犪

３

ρｓ犳ｄｉ犖Ａｌｎ２／（珔μτ犻） （３）

珔μ＝
犻

（μ犻犳犻＋μｄｉ犳ｄｉ） （４）

式中：珔μ为平均原子质量；犖Ａ 为阿伏伽德罗常

数；角标ｄｉ指其衰变产物。

单位体积的某一放射性气溶胶的衰变速率

如式（５）所示。

∫犖（犪）η犻（犪）ｄ犪＝
ρａ犖Ａ犳ｄｉｌｎ２

珔μ

１

τ犻
（５）

　　若气溶胶是单分散的，则上式可简化为

η犣，核素衰变速率可直接转化为气溶胶粒子衰

变速率。

２）电离过程

（１）气溶胶粒子外部电离

α粒子能量较高，因此电离的离子密度较

高，形成的离子数量与α粒子的能量呈正比。

若α粒子与空气分子之间的反应不足引发电

离，则空气分子将会被激发，激发态的分子返回

基态的过程会发射二次光子。在与空气分子的

每次碰撞中，在激发和电离之间消耗的α粒子

的能量比例大致相等。因此，每个α粒子产生

的离子数取决于这个比例和产生离子对所需的

能量。Ｃｈｒｉｓｔｏｐｈｏｒｏｕ
［３］于１９７０年给出了在空气

中进行α电离的离子对产生的能量约３５ｅＶ。

考虑激发效应，每个能量为犈０ 的α粒子产

生的离子对数通过式（６）可估算得到。

犐α＝犈０／２狑ｉ （６）

式中：犐α 为α粒子的电离常数；狑ｉ为物质的平

均电离电位，ｋｅＶ。

与α辐射相比，β辐射产生相对低密度的

电离辐射，电离的过程伴有少量的气体分子激

发。来自一个源的β粒子具有不同的能量分

布，最大值为犈ｍａｘ。能谱的形状给出了β粒子

的平均能量约为犈ｍａｘ的１／３
［４］。

因此，对于特定能量的β辐射，离子对产生

常数犐β如式（７）所示。

犐β＝犈ｍａｘ／３狑ｉ （７）

　　（２）气溶胶粒子内部电离

Ｙｅｈ等于１９７６年通过实验进行β辐射的

气溶胶内部存留电荷研究；Ｒｅｅｄ等于１９７７年、

Ｃｌｅｍｅｎｔ和 Ｈａｒｒｉｓｏｎ等于１９９０年进行了相关
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的数值模拟，发现数值模拟结果与实验结果一

致，均接近＋１个电荷。对于发生α辐射的气

溶胶粒子，气溶胶粒子带电量可能不等于－２。

Ｅｈｒｅｎｈａｆｔ于１９２５年、Ｉｖａｎｏｖ等在１９６９年的

实验和Ｙｅｈ等在１９７８年的实验全部给出一些

指示，犿的期望值应大于１，范围为（１，２０）
［５］。

可用ＢｅｔｂｅＢｌｏｃｈ公式
［６］估计发生α辐射

后气溶胶粒子的电荷量。

－
ｄ犈
ｄ狓
＝
４π犲

２
狇
２
α狀犃

犿ｃ狏
２

［

·

ｌｎ
２犿ｅ狏

２

狑
－ｌｎ（１－β

２）－β］２ （８）

β＝狏／犮０ （９）

式中：犲为１个电子的电量，Ｃ；犿ｅ为电子质量，

ｋｇ；狏为粒子速度，ｍ／ｓ；犃为原子数。

３）吸附过程

放射性粒子在空气中电离形成的电子将非

常迅速地吸附在分子上形成离子，并与形成的

正离子再结合或吸附在气溶胶颗粒上。吸附速

率取决于气溶胶半径和相应的克努森数。本文

采用了 Ｇｕｎｎ在１９５４年提出的解析吸附系

数［７］，表达式如下。

β１，犼 ＝
犼犲μ＋

ε０［ｅｘｐ（２λ犼）－１］
（１０）

β－１，犼 ＝
犼犲μ－

ε０［１－ｅｘｐ（－２λ犼）］
（１１）

λ＝
犲２

８πε０犪犽犜
＝
８．３５１

犪犜
（１２）

式中：β１，犼为正离子与带犼个电荷的气溶胶颗粒

吸附系数，ｓ－１；β－１，犼为负离子与带犼个电荷的

气溶胶颗粒吸附系数，ｓ－１；ε０ 为真空介电常数，

Ｆ／ｍ；μ＋ 为正离子迁移率，ｍ
２·Ｖ－１·ｓ－１；

μ－为负离子迁移率，ｍ
２·Ｖ－１·ｓ－１；犪为气溶

胶粒子半径，μｍ；犜为温度，Ｋ。

为能准确计算事故工况下的吸附系数，借

鉴 Ｈａｒｒｉｓｏｎ给出的事故典型温度４００Ｋ对应

的电迁移率［２］，如式（１３）和式（１４）所示。

μ＋＝９．７６×１０
－５ｍ２·Ｖ－１·ｓ－１ （１３）

μ－＝１．０７×１０
－４ｍ２·Ｖ－１·ｓ－１ （１４）

　　由上述放射性气溶胶过程的描述可知，影

响放射性气溶胶电荷的主要参数包括温度、衰

变类型、衰变速率、气溶胶粒径等。

１２２　气溶胶电荷平衡方程　考虑上节描述

的气溶胶过程，气溶胶电荷方程可如下给出。

ｄ犖犼
ｄ狋
＝β１，犼－１狀＋犖犼－１－β１，犼狀＋ 犖犼＋

β－１，犼＋１狀－犖犼＋１－β－１，犼狀－ 犖犼＋

η
犿

犘犿（犖犼－犿 －犖犼） （１５）

　　正负离子浓度变化关系式如下所列。

ｄ狀＋
ｄ狋
＝－狀＋

犼
β１，犼犖犼＋犐η犣－α狀＋狀－＋狇

（１６）

ｄ狀－
ｄ狋
＝－狀－

犼
β－１，犼犖犼＋

犐η犣－α狀＋狀－＋η犣
犿

犿犘犿 ＋狇 （１７）

　　用平均电荷参数代替上述方程和离子浓度

方程的求和项，可得到下列方程。

ｄ狀＋
ｄ狋
＝β１，犼狀＋犣＋犐η犣－α狀＋狀－＋狇 （１８）

ｄ狀－
ｄ狋
＝－β－１，犼狀－犣＋犐η犣－α狀＋狀－＋珡犿η犣＋狇

（１９）

ｄ犑
ｄ狋
＝β１，犼狀＋－β－１，犼狀－＋珡犿η （２０）

式中：犖犼为携带犼个电荷的气溶胶数量浓度，

ｍ－３；犘犿 为衰变在气溶胶粒子上留下犿 个电荷

的概率；犼ｍａｘ为截断误差。

通过对上述３个方程进行迭代求解，可得

到稳态情况下，放射性气溶胶所携带的平均

电荷。

稳态情况下，电荷方程的左侧项ｄ犖犼／ｄ狋

为０，电荷方程可转化为犖犼／犖０ 的１组线性方

程。一般情况，通过设置最大截断电荷数｜犑｜

来进行数值求解。为区别放射性气溶胶和非放

射性气溶胶，对于非放射性气溶胶，引入变量。

狓＝
狀＋μ＋
狀－μ－

（２１）

　　则可推导方程的解如下。

犖犼
犖０

＝
狓犼

λ犼
ｓｉｎｈλ犼ｅｘｐ（－λ犼

２） （２２）

犖犼
犖犼－１

＝β
１，犼－１狀＋＋η

β－１，犼狀－
＝
［１－ｅｘｐ（－２λ犼）］

犼
·

狓（犼－１）ｅｘｐ［－２λ（犼－１）］

１－ｅｘｐ［－２λ（犼－１）］
＋｛ ｝狔 　犼＞１

（２３）

犖１
犖０
＝ （１－ｅｘｐ（－２λ （））狓２λ＋ ）狔 （２４）

犖－犼

犖－犼＋１

＝
１

狓

（犼－１）［
犼

１－ｅｘｐ（－２λ犼）

ｅｘｐ［２λ（犼－１）－１
］］
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｛１＋狔狓
［１－ｅｘｐ（－２λ犼）］｝

犼
（２５）

犖－１

犖０
＝
１

２λ
｛狓
［１－ｅｘｐ（－２λ）］－

１
＋
狔｝狓 （２６）

通过对上述方程进行求解可得到稳态情况

下放射性气溶胶所携带电荷的分布。

方程求解流程如图２所示，其中，犼ｍａｘ为截

断误差。

图２　方程求解流程图

Ｆｉｇ．２　Ｆｌｏｗｃｈａｒｔｆｏｒｓｏｌｖｉｎｇｅｑｕａｔｉｏｎ

２　计算程序验证

通过实验验证编写的气溶胶电荷量及电荷

分布计算程序。Ｙｅｈ于１９７６年对１９８Ａｕ单分散

气溶胶的放电过程进行了实验［８］。实验过程采

用的气溶胶参数为：半径，０．２６５μｍ；气溶胶粒

子浓度，１．５×１０７ ｍ－３；粒子衰变系数，０．４７、

０．２１０、０．０７７ｓ－１。

针对不同的衰变系数，气溶胶粒子所携带

的平均电荷计算结果如图３所示。平均电荷随

时间迅速上升，达峰值后缓慢下降并趋于稳定。

电荷分布如图４所示，呈正态分布。

程序计算结果与 Ｙｅｈ实验对比结果列于

表１。由对比结果可知，对于衰变速率较大的

气溶胶，程序计算结果与实验值吻合较好；对于

衰变速率较小的气溶胶，程序计算结果与实验

结果差近１倍。考虑到气溶胶放电精密实验的

测量不确定性和模型中多处假设及经验参数的

使用引入误差的不确定性，此误差在可接受范

围内。

３　典型核电厂安全壳内气溶胶电荷计算

本文的最终目的是评估核电厂安全壳内在

严重事故工况下气溶胶的电荷分布。参考

ＮＵＲＥＧ／ＣＲ６１８９报告中给出的典型核电厂

安全壳内气溶胶放射性的相关参数（表２
［９］）。

报告中给出了事故后２～１０ｈ之间的数据，

１个粒径为１μｍ的气溶胶粒子对应的衰变速

率为５～２０００ｓ
－１，本文采用１０００ｓ－１。此外，

根据 ＥＨＲＥＮＨＡＦＴ、Ｉｖａｎｏｖ和 Ｙｅｈ等的实

验，１次α衰变在气溶胶粒子内部电离电子逃逸

导致气溶胶粒子所带正电荷的量一般不超过

２０个，假设由α衰变导致的气溶胶粒子所带正

电荷的量为１９，则根据α和β的份额，平均电荷

图３　气溶胶平均电荷量

Ｆｉｇ．３　Ｍｅａｎｃｈａｒｇｅｏｆａｅｒｏｓｏｌ
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量１≤珡犿≤１９。计算不同粒径、不同珚犿情况下对

应的气溶胶电荷量如图５、６所示。由图可知，在

核电厂事故条件下安全壳内的气溶胶整体上带

负电荷；对于典型粒径的气溶胶（０．１，５）μｍ，对

应的电荷区间为（０，－２５）；电荷量随粒径的增

大而增加。

图４　气溶胶电荷分布

Ｆｉｇ．４　Ｃｈａｒｇｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆａｅｒｏｓｏｌ

表１　程序计算电荷量与实验结果对比

犜犪犫犾犲１　犆狅犿狆犪狉犻狊狅狀犫犲狋狑犲犲狀犮犺犪狉犵犲犮犪犾犮狌犾犪狋犲犱

犫狔狆狉狅犵狉犪犿犪狀犱犲狓狆犲狉犻犿犲狀狋犪犾狉犲狊狌犾狋狊

气溶胶衰变速率／ｓ－１ 实验值 理论修正计算结果

０．４７０ ９．０ ９．６７

０．２１０ ５．２ ６．３５

０．０７７ １．９ ３．６９

表２　典型核电厂严重事故工况下

安全壳内气溶胶参数

犜犪犫犾犲２　犃犲狉狅狊狅犾狆犪狉犪犿犲狋犲狉狊犻狀犮狅狀狋犪犻狀犿犲狀狋狌狀犱犲狉狊犲狏犲狉犲

犪犮犮犻犱犲狀狋犮狅狀犱犻狋犻狅狀狊狅犳狋狔狆犻犮犪犾狀狌犮犾犲犪狉狆狅狑犲狉狆犾犪狀狋狊

参数 数值

正离子扩散系数 ０．０５

负离子扩散系数 ０．０８

正负离子结合速率因子，ｃｍ３／ｓ ２×１０－６

离子产生速率，ｃｍ－３·ｓ－１ ２×１０１２

１μｍ气溶胶颗粒衰变速率，ｓ
－１ ３００

气溶胶密度，ｇ／ｃｍ３ １×１０－７

气溶胶微粒有效密度，ｇ／ｃｍ３ ３

气溶胶电荷分布如图７所示，不同粒径的

气溶胶电荷分布曲线中位值均小于０，且与图６

中的平均电荷量匹配；随着气溶胶粒径增加，电

荷分布的中位值向左偏移且峰值下降。

图５　气溶胶电荷量与珡犿之间的关系

Ｆｉｇ．５　Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎａｅｒｏｓｏｌｃｈａｒｇｅａｎｄ珡犿

图６　电荷量与粒径之间的关系

Ｆｉｇ．６　Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎａｅｒｏｓｏｌ

ｃｈａｒｇｅａｎｄｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ

图７　气溶胶电荷分布

Ｆｉｇ．７　Ａｅｒｏｓｏｌｃｈａｒｇｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ

４　结论

本文描述了气溶胶的放电过程，推导了气

溶胶电荷分布及平均电荷的计算过程，编写了

计算程序，并通过实验数据对计算程序进行了

验证，最终通过典型核电厂严重事故工况下的
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相关参数计算得到安全壳内气溶胶的平均电荷

量及电荷分布，并得到如下结论：

１）在核电厂事故条件下安全壳内的气溶

胶整体上带负电荷；

２）对于典型粒径的气溶胶（０．１，５）μｍ，对

应的电荷区间为（０，－２５）；

３）电荷量随粒径的增大而增加；

４）气溶胶粒子电荷呈正态分布。

本文的研究结论可为接下来实验研究电荷

对安全壳内气溶胶输运及迁移影响提供基础

参数。
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