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POMIAR STALE3 TERMODYFUZOI W MIESZANINIE GAZOW 222Rn-C02

Streszczenie. Przedstawiono metodyke pomiaru statej teraodyfuzji
w mieszaninie gazéw Rn-CC>2, numeryczne opracowanie wynikéw pomia-

row oraz wyniki eksperymentalne wyznaczenia réwnowagowego stopnia
wzbogacenia i statej teraodyfuzji w badanej mieszaninie gazow,

1. Wstep

W pierwszych kontrolnych pomiarach zmian szybkosci zliczed pochodzag-
cych od radonu i jego produktéw rozpadu stwierdzono wystepowanie pewnych
zjawisk towarzyszacych rozpadowi promieniotwérczemu radonu i" jego pochod-
nych, ktére tdumaczono w ramach nastepujacych hipotez:

1. Radon, a przede wszystkim produkty rozpadu radonu (atomy metalu) mo-
ga by¢ adsorbowane na elektrodach licznika z pewng charakterystyczng dla
tego procesu statg czasowa. Stan stacjonarny, w ktéorym szybko$¢ zaniku
liczby zliczedé bedzie odpowiadata szybkos$ci zaniku aktywnos$ci radonu, na-
stapi po czasie wynoszacym kilka (6 do 8) statych czasowych charakteryzu-
jacych adsorpcje radonu i produktéw rozpaau na $ciankach licznika.Ekspery-
mentalnie stwierdzono, ze stata ta wynosi okoto 600 min [I-2].

2. Mozliwe jest wystepowanie zjawiska desorpcji atoméw radonu i produk-
téow rozpadu ze Scianek licznika. Przyczyng desorpcji sg zderzenia jonow
dodatnich dochodzgcych do katody licznika z powierzchnig katody w czasie
pracy licznika (przy wkaczonym wysokim napieciu) [2].

Obserwowano procesy adsorpcji w przerwach miedzy pomiarami i desorpcji
w czasie pomiaru.

Stanowisko pomiarowe, ktérym postugiwano sie w pracy, nie pozwalato na
doktadne wyznaczenie statych czasowych zwigzanych z ustalaniem sie stanu
réownowagi promieniotwérczej pomiedzy radonem i produktami jego rozpadu,
zjawiskiem adsorpcji i desorpcji. Dlatego doswiadczenia nad badaniem zja-
wiska termodyfuzji nalezato zaprojektowa¢ w ten sposo6b, aby przy wylicze-
niach stopnia wzbogacenia i statej termodyfuzji wartosci stalych czasowych
wyzej wymienionych zjawisk i powodowane tymi zjawiskami zmiany szybkosci
zlicze6 nie wchodzity w rachube.
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2. Metodyka przeprowadzania eksperymentéw z badaniem zjawiska
dyfuzli termicznej w mieszaninie Rn-CO,,

Pomiary zmian koncentracji radonu w badaniach zjawiska dyfuzji termicz-
nej byty Wykonywane za pomocag matej komory licznikowej [1]. Zjawiska to-
warzyszace rejestracji radonu oraz konstrukcja stanowiska aparaturowego
narzucity nastepujacy sposob przeprowadzania eksperymentéw z badaniem ter-
modyfuzji w mieszaninie Rn-C02<

2.1. Po wype#nieniu komér termodyfuzyjnych mieszaning Rn-C02 do stan-
dardowego cisnienia (475 Tr w temp. pokojowej), bezposrednio po wypednie-
niu na licznik maty wkaczono wysokie napiecie odpowiadajgace napieciu pra-
cy licznika. Zawér odcinajacy komory oraz kran tgczacy je poprzez rurke
kapilarng pozostawaty otwarte, aby nastgpit roéwnomierny rozktad stezenia
radonu w catej objetosci komér. Wysokie napiecie pozostawiono wkgczone na
licznik przez caty czas trwania eksperymentéw w celu wyeliminowania stwier-
dzonego wczes$niej zjawiska desorpcji. W czasie trwania pomiarow wartosc
wysokiego napiecia ulegata zmianie w niewielkich granicach w celu uzyska-
nia nominalnej wartosci parametru Kk, okreslajgcego punkt pracy oraz w cza-
sie ustalania temperatur komér termodyfuzyjnych. Zmiana gestosci gazu w
liczniku matym wskutek konwekcyjnego doptywu gazu z duzej komory "po jej
nagrzaniu (powodowata oczywiscie przesunigcie punktu pracy licznika, mate-
go w kierunku wyzszych napiec.

2.2. Gaz pozostawat w komorach przez okres okoto 3 dni od chwili wypet-
nienia do momentu rozpoczecia grzania duzej komory i chtodzenia licznika
matego.

Przed rozpoczeciem procesu zmian temperatur komér kontrolowano steze-
nie radonu w liczniku matym, a nastepnie ustawiono warto$¢ wysokiego na-
piecia na liczniku, odpowiadajaca punktowi pracy po uzyskaniu przez komo-
ry. zagdanych temperatur. Zmiane wartosci napiecia pracy ustalono wczes$niej
w oddzielnych dos$wiadczeniach.

Eksperymenty z nagrzang duzg komora i chtodzong mata przeprowadzono w
dwéch wersjach:

a) Po zamknieciu kranu odcinajacego uktad komér od aparatury prézniowej
i zamknigciu zaworu #+aczacego liczniki nagrzewano duza komore i chto-
dzono licznik maty za pomocg obiegdéw cieczy termostatycznych do odpo-
wiednich wartos$ci temperatur. Czas osiagania zadanych temperatur komor
wahat sie w poszczeg6lnych eksperymentach od 40 do 45 min.Wyréwnywanie
cidnien gazu w obu komorach nastepowato poprzez rurke kapilarng +acza-
ca komory. Z chwilg osiagniecia przez komory odpowiednich wartosci tem-
peratur i ustalenia doktadniej wartosci napiecia pracy licznika matego
rozpoczynano pomiary $Sledzenia zmian szybkosci zliczen w funkcji czasu.
W trakcie trwania pomiaréw temperatury komér byty podtrzymywane za po-
mocg obiegbw cieczy termostatycznych i kontrolowane za pomocg termome-
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tréw rteciowych. Podczas $ledzenia zaian koncentracji radonu zjawisko

dyfuzji termicznej nie wystepowato z powodu odciecia obu koadr przez za-
wor oraz watego przekroju kapilary i stosunkowo duzej jej dtugosci. Po

zakonczeniu serii pomiarowej termostaty wytaczono, otwierano zawér od-

cinajacy liczniki 1 przy obnizonej wartos$ci napiecia pracy licznika aa-
tego do napiecia pracy w temperaturze pokojowej obu komér pozostawiano

gaz w licznikach na okres 2-3 dni, do chwili rozpoczecia drugiej wer-"
8Ji eksperymentu.

b) Druga wersja eksperymentu miata na celu $Sledzenie zmian koncentracji
radonu w funkcji czasu w obecnosci zjawiska ternodyfuzji.Ustalania tea-
peratur komér ternodyfuzyjnych i punktu pracy matej komory licznikouaj
oraz pomiary zmian 9tezenia radonu w funkcji czasu byty wykonywane w
tan san sposob Jak w wersji pierwszej, przy czyn zawér odcinajacy na-
ezynia ternodyfuzyjne przez caty czas trwania doswiadczenia pozostawat
otwarty. Otwarcie zaworu powodowato wystapienie zjawiska ternodyfuzji
poprzez rurke ternodyfuzyjng.

Dla zadanej ro6znicy temperatur wykonano po dwa eksperymenty z otwartym
i zamknietym zaworem odcinajacym komory, w odwréconej kolejnosci,dla dadch
réznych wypednien komér ternodyfuzyjnych mieszaning gazéw Rn-CO02.

Dla poszczegbélnych par eksperymentéw z otwartym zaworem odcinajacym ko-
mory termodyfuzyjne (obecno$¢ zjawiska ternodyfuzji) oraz zaworem zamknie-
tym (brak zjawiska ternodyfuzji), roéznica funkcji opisujgcych zmiane ste-
zenia radonu w czasie w obu wersjach eksperymentu powinna oddawac prze-
bieg zmiany stezenia radonu w matej komorze na skutek obecnos$ci zjawiska
dyfuzji termicznej.

Wartosci cisnienia mieszaniny Rn-COg wyped#niajace komory termodyfu-
zyjne w temperaturze pokojowej (PL), napigcia pracy licznika matego w tej
samej (pokojowej) temperaturze obu licznikéw (vpi)> napiecia pracy po na-
grzaniu duzej komory i ochtfodzeniu matej (VP2”> temperatur obu konor ter-
nodyfuzyjnych (T~,Tg) sa zestawione w tabeli 1.

3. Wyniki pomiaréw i opracowanie wynikéw pomiaroéw

3.1. Opracowanie numeryczne bezpos$rednich wynikéw pomiaréw

Przyjeta metodyka eksperymentéw pozwala na konstrukcje uproszczonego
modelu matematycznego do opisu zmian stezenia radonu w funkcji czasu,w a-
pisanycb powyzej dwéch wersjach eksperymentu.

W celu aproksymacji bezposrednich wynikéw pomiaréw zaian rejestrowanej
szybkosci zliczehn w mniejszej komorze termodyfuzyjnej, powodowanych kon-
wekcyjnym doptywem gazu po nagrzaniu duzej komory (komory te.rnodyfuzyjne
odciete), przyjeto funkcje w postaci:



Zestawienie pomiaréw wykonanych przy badaniu zjawiska dyfuzji
w mieszaninie

Nr

i . PL
pomraru [mm Hg]
1 472
472
z 477
477
3 473
473
4 473
473

VP1
vl

2470
2470

2510
2510

2490
2490

2510
2500

VP2
vl

2710
2710

2740
2740

2770
2770

2780
2780

0.3462
0,3354

0,3435
0,3465

0,3550
0,3463

0,3471
0.3461

T1
[°K]

293,5
293,6

293,3
293,4

288,3
288,6

288,3
288,2

T2
1°K]

393,6
293,8

393,8
293,7

402,7
402,8

402,9
402,8

Tabela

termicznej

Wersja pomiaru

bez termodyfuzji
z termodyfuzje

z termodyfuzje
bez termodyfuzji

bez termodyfuzji
z termodyfuzje

z termodyfuzje

bez termodyfuzji
4
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-Bet -B t
Y(t) = Axe 1 ¢ Age * (3.1)

gdzie Aj, Ag,-Bj i Bg oznaczajg pewne state parametry.

State czasowe

ri " rz " (3-2)

noge by¢ interpretowane (w znacznym uproszczeniu) Jako wynik natozenia sie
statych czasowych zwieznach z rozpadem promieniotwérczym radonu i Jego po-
chodnych, konwekcyjnym doptywem gazu oraz zjawiskiem adsorpcji.

W przypadku obecnoéci zjawiska termodyfuzji (zawdér miedzy komorami ot-
warty) jako funkcje opisujece przebieg zmian szybkosci zliczen® w czasie
przyjeto sume trzech eksponent:

Y(E) - A 1 + A2e + A3e & . (3.3)

State czasowe

i oM . (3.4)

mozna interpretowa¢ (réwniez w sposéb uproszczony) jako natozenie sie sta-
tych czasowych zjawiska dyfuzji termicznej i zjawisk towarzyszgcych.

Nalezy podkresli¢, ze zatozenie postaci funkcji Y(t) jako sumy tylko
dwéch lub trzech eksponent nie oddaje rzeczywistego przebiegu zjawisk i zo-
stato przyjete tylko ze wzgl-edu na prostote obliczen numerycznych.Funkcje
Y(t) zostaly dopasowane numerycznie metode najmniejszych kwadratow.Obli-
czenia wykonano na maszynie cyfrowej Odra 1305, w artymetyce zmiennoprze-
cinkowej z podwéjnag precyzja [3-4].

Wyniki pomiaréw zmian liczby zliczen w funkcji czasu po unormowaniu
wzgledem wartosci liczby zliczen Aq w chwili t = 0, dla obu wersji dop
Swiadczen, sa przedstawione na rys. 1-4. State normalizacji Aq wynoszga:

Ag » Aj + Ag ¢ W] (3.5)

dla krzywych opisanych réwnaniem (3.3) oraz

Ag = AJ + Ag (3.6)

w przypadku krzywych opisanych réwnaniem (3.1).
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Rys. 1. Pomiar 1. Wzgledne zmiany szybkosci zliczen
(@) - w obecnosci zjawiska termodyfuzji, (b) - brak zjawiska termodyfuzji,

(r) - roéznica krzywych (@) i (b), (c) i (d) - krzywe dopasowane do (r) dla
réznych wartosci t° i Q°
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*

Rys. 2. Poaiar 2. Wzgledna zalany szybkos$ci zliczen

zjawiska ternodyfuzji, (b) - brak zjawiska teraodyfuzjl,
(d)- krzywe dopasowane do (r) dla

2j Q°

(a) - w obecnosci
(r) - roéznica krzywych (@) i (b), (c) i
réznych wartosci
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yuoo
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Rys. 3. Pomiar 3. Wzgledno zmiany szybkosci zliczen

(a) - w obecno$ci zjawiska termodyfuzji, (b) - brak zjawiska termodyfuzji,
(r) - roznica krzywych (a) i (b), (c) i (d)-krzywe dopasowane do (r) dla
roéznych wartosci X° i Q°
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Rys. 4. Pomiar 4. Wzgledne zmiany szybkosci zliczen

(@) - w obecnosci zjawiska termodyfuzji, (b) - brak zjawiska teraodyfuzji,
(r) - réznica krzywych (@) i (b), (c) i (d)- krzywe dopasowane do (r) dla

réznych wartosci T9 i Q°
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Podwéjng wartos¢ dyspersji dopasowania krzywych zaznaczono na wykre-
sach odcinkani pionowymi.

3.2. Wyznaczenie stopnia wzbogacenia w stanie roéwnowagi
i statej ternodyfuzjl

W celu wyznaczenia stopnia wzbogacenia w stanie réwnowagi i ewentual-
nie czasu relaksacji procesu termodyfuzji do réznic krzywych (@) i1 (b)
zaznaczonych na rys. 1-4 liniami kropkowanymi (krzywe r) dopasowywano nu-
merycznie metode iteracyjne funkcji postaci

y(t) = Q1 - e"t/r) ; (3.7

gdzie: |
y(t) - wzgledny przyrost szybkosci zliczen w matej komorze termodyfu-
zyjnej spowodowany zjawiskiem ternodyfuzjl.

Q - wzgledny przyrost szybkosci zliczen w stanie roéwnowagi,

T - czas relaksacji.

W celu sprawdzenia jednoznaczno$ci zastosowanej metody iteracyjnej wy-
konano po dwa dopasowania krzywych do wynikéw doswiadczalnych dla kazdego
pomiaru, przy réznych parametrach przyblizenia zerowego. W pierwszym do-
pasowaniu jako parametry zerowe przyjeto X° = 50 min, Q° « 0.0100. Przy-
jeta wartos¢ T° jest rzedu statej czasowej okresSlajacej szybkos¢ narasta-
nia krzywych (r) z rys. 1-4. W drugim dopasowaniu za warto$¢ r° przyje-
to, w oparciu o dane literaturowe .[5], czas rzedu czasu relaksacji proce-
su ternodyfuzjl, tj. t° = 150 min oraz Q = 0.0250. Wyniki pierwszej i
drugiej wersji dopasowania przedstawiajg krzywe (c) i (d) na rys. 1-4, a
otrzymane warto"sci Q i T oraz dyspersje dopasowania Sy zestawiono w ta-
beli 2. v

W przypadku pomiaru zmiany sk#adu mieszaniny gazéw tylko w matym naczy-
niu termodyfuzyjnym, dla matych stezen ciezszego sktadaka (X1<CX2).sto-
pien wzbogacenia w stanie rownowagi wyraza sie wzorem (np. [6]):

x}(-) )@(-) r VT Aih) T 1
“Y) » -§ - 1 +trr il - +J 3.8
at) xf(—=) x*(0) L Vi X (o)) J ( )
gdzie:
X*(==), X*(0) - stezenia ciezszego sktadnika (radonu) w stanie réwnowa-

gi w matej komorze.

V+, V2 - objetosci komér.



Tabela 2

/
Parametry dopasowanych krzywych wed#ug roéwnania (3.7) oraz wyznaczone wartosci stopnia
wzbogacenia 1 statej termodyfuzji dla mieszaniny Rn-COg

Mniejszym statym czasowym odpowiadajg parametry zerowe T° m 50 min, Q° » 0.0100,
wiekszym - T° @150 min, Q° = 0.0250«

Nr T t S i
i Q y a(-) Oi aC’ ) ot
pomiaru ° -
t°K ] {min] [i02 1

1 337,5 0,0100 32,1 0,3542 1,011 0,038 1,012 0,042
0,0128 98,6 0,0273 1,014 0,047

2 338,9 0,0093 15,3 0,0705 1,010 0,034 1,010 0,034

3 339,5 0,0161 30,9 0,3128 1,017 0,050 1,018 0,054
0,0186 68,5 0,2520 1,020 0,059

4 339,3 0,0109 11,5 0,3904 1,012 0.036 1,015 0,044

® 0,0164 118,2 - 0,4118 1,018 0,053
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Tj, Tg - temperatury komér,

A - pewna niewielka poprawka na objetos¢ gazu w rurce termodyfu-
zyjnej.
W obecnych warunkach eksperymentalnych stosunek X*(~)/X*(0) wynosi:
»
X1¢) "

&Q + 1 (3.9)°
X>) - .

Zatem, bez uwzglednienia niewielkiej poprawki A , stopien wzbogacenia w
stanie rownowagi Jest opisany wyrazeniem

q(=)—- 1 K .r (3-10)

State termodyfuzji oc wyznaczano ze wzoru [7]

Wartosci q (=) oraz of, dlawartosci Q otrzymanych z réznych dopa-
sowan sapodane w tabeli 2.W tabeli tej podanoréwniez Sredniewartosci
stopnia wzbogacenia q¢=®) istatej termodyfuzji oc z obudopasowan.

Przy zatozeniu, ze zalezno$¢ ctod temperatury napostac [6-8] :

T = A*- B-/T (3.12)

wartos¢ oc zmierzong przy temperaturach komér i Tg nozna przypisac tem-
peraturze okreslonej wyrazeniem

T.T-
T - In(T-A, ) (3.13)
2 1

We wszystkich czterech pomiarach réznice wartosci T wynoszg co najwyzej
2°K  (tj. okoto 0,6%). Wynika stad, ze wyznaczone wartosci or 2z poszcze-
g6lnych pomiaréji w granicach btedu mozna przypisa¢ temperaturze T roéwnej
Sredniej wartosci T ze wszystkich pomiaréw. Wartos¢ *T odpowiadajaca
temperaturze T bedzie Srednig wartoscig wielkosSci of ze wszystkich czte-
rech pomiaréw« *

Zatem wyznaczona eksperymentalnie wartos¢ statej termodyfuzji dla mie-
szaniny gazow Rn—COT, przy él%?owym stezeniu radonu, w temperaturze
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wynosi :

otf = 0,044 + 0,004.

4. Podsumowanie

Spowodowana whasnosciami konstrukcyjnymi komér konieczno$¢é ogranicze-
nia sie w eksperymentach do stosunkowo matej réznicy temperatur komér ter-
modyfuzyjnych spowodowata, ze obserwowane wzbogacenie mieszaniny w radon
byto niewielkie. Efekt wzbogacenia niewiele wiekszy od 1% byt obserwowany
w obecnosci "tda“ tego samego rzedu (maksymalny wzgledny przyrost szybko-
Sci zliczen w matej komorze pod nieobecno$¢ zjawiska termodyfuzji wynosi+t
okoto 2%).

Zastosowana metodyka przeprowadzenia eksperymentéw, pozwalajeca na wy-
eliminowanie trudnych do ilosciowego ujecia zjawisk adsorpcji i resorpcji
radonu i jego pochodnych na $Sciankach komér, data w efekcie koncowym zado-
walaJece reprodukowalno$¢ wynikéw pomiaru stopnia wzbogacenia i statej
termodyfuzji. Oezeli zatozyé, ze zastosowany model matematyczny Jest wy-
starczajeco doktadny, a charakterystyczny ksztatt krzywych doswiadczalnych
wywotany Jest zjawiskiem dyfuzji termicznej oraz zjawiskami ubocznymi.dwu-
krotna aproksymacja przyrostu szybkosci zliczen krzywymi relaksacyjnyni o
kilkakrotnie roéznigcych sie czasach relaksacji pozwala okresli¢ maksymal-
ny bted pojedynczego pomiaru. Bted ten waha sie w granicach od 10% do 18%
w zalezno$ci od pomiaru.
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H3MEPEHHE KO3$$HISIEHTA TEPMOTIH$$Y3HH
B BHHAPHOM TA30BOE CMECH Rn-C02

P esBne

11pefl0TaBJieHO MeioxHKy H3kepeHHft K03$$nr(HeHTa iepMO,HHIIXJ>y3HH b CnHapHoft
ra30Boii CMecH Rn-CO02 MeTOfl HyuepHnecKOH o6pa6oiicn pe3dyjibTaTOB H3MepeHHft h
nojiy~eHHHe sKcnepHMemaJibHHe pe3yjiLiaTH onpe”eJdieHHa CTeneHH paBHOBecnoro
odorameHza h KO03$$imHeHTa TepMO,nH(ixi>y3HH b HccjieayeMOfi OMecn.

MEASUREMENT OF THERMAL DIFFUSION CONSTANT IN 222Rn-C02
GAS MIXTURE

Sunmary

The experimental procedure and mehtod of atatlatical analysis of re-
sults of measurements of thermal diffusion constant is presented. The va-
lues of steady-state enrichment coefficient and thermal diffusion constant

determined for 222Rn-C02 are given.
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