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Die physikalisch-chemischen Radioiodkomponenten in der Abluft

eines Druckwasserreaktors (DWR3)

Kurzfassung

In einem deutschen Druckwasserreaktor wurden die physikalisch-chemischen
13]I—Komponenten in der Kaminfortluft wihrend 2 Jahren und in den einzel-
nen, die Kaminfortluft bildenden Abluftstrdmen wihrend ca. | Jahr be-

stimmt. Diese Messungen dienten vor allem der Bestimmung des Anteils und
der Herkunft des in die Umgebung freigesetzten, radiologisch entscheiden-

13lI—Komponenten durch Todfilter

den eiementaren 13]1. Die Riickhaltung der
wurde ebenfalls untersucht. Die 133I-Komponenten wurden teilweise in die

Messungen miteinbezogen.

Das mit der Kaminfortluft abgegebene 1311 bestand etwa zur Hdlfte aus
elementarem Iod. Dieses wurde vor allem mit der ungefilterten Abluft aus

dem Ringraum und aus den Chemielaborabzligen in die Umgebung freigesetzt.

The physico-chemical radioiodine species in the exhaust air of

a pressurized water reactor (PWR3)

Abstract

In a German pressurized water reactor, the physico-chemical ]3lI species
were determined in the plant exhaust during 2 years and in the individual
exhausts during about 1 year. These measurements aimed in particular at
determining the percentage and the source of the radiologically decisive
elemental 13]I released to the environment. The penetration of the 1311
species by iodine filters was also investigated. The 1331 specles were

partly included in the measurements.

About half of the 131I discharged with the plant exhaust consisted of

elemental iodine. This was largely released with the wunfiltered exhaust

from the annular compartment and from the chemical laboratory hoods.
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Einleitung

Die Abgabe radioaktiver Stoffe mit der Fortluft deutscher Kernkraft-
werke ist beim bestimmungsgem#Ben Betrieb in der Regel so gering, daf
nach dem heute iiblichen Berechnungsverfahren /1/ eine Strahlenexposi-
tion der Bevdlkerung in der Umgebung resultiert, die weit unter dem
nach der Strahlenschutzverordnung zuldssigen Wert liegt. Nur bei

einem Radionuklid, n#mlich bei 13]I, kann die Abgabe zu einer Strahlen-—
exposition in Hohe eines wesentlichen Anteils des zulissigen Wertes

fihren.

Luftgetragenes Radioiod trigt itiber Ingestion und Inhalation im wesent-—
lichen durch die Schilddriisendosis zur Strahlenexposition bei. Die fiir
den Ingestionspfad berechnete Schilddriisendosis liegt in Abhdngigkeit
von den Ortlichen Bedingungen um 2 bis 3 GrdRfRenordnungen iiber der fiir

den Inhalationspfad berechneten.

In dem genannten Berechnungsverfahren der Strahlenexposition werden
3 physikalisch-chemische Radioiodkomponenten beriicksichtigt:
elementares (Ip), schwebstoffSérmiges und organisches (CH3I) Iod.
Diese Iodkomponenten tragen iiber den entscheidenden Weide-Kuh-Milch-
Pfad in sehr unterschiedlichem MaBe zur Ingestionsdosis bei, da sich
ihre Ablagerungsgeschwindigkeiten bei Weidepflanzen etwa wie 100:10:1

verhalten (Fallout).

Nur bei Kenntnis der Anteile der Radioiodkomponenten in der Fortluft
148t sich daher eine anndhernd realistische Berechnung der Strahlen-
exposition der Bevdlkerung durchfiihren. Vor allem durch Einsatz von
Iodfiltern in den Abluftstrdmen, die die Hauptquellen fiir das in die
Umgebung freigesetzte elementare Radiociod darstellen, ist eine effek-

tive Reduzierung der Strahlenexposition zu erreichen.

Im vorliegenden Bericht wird auf Radioiodmessungen in einem deutschen
Druckwasserreaktor (DWR 3) wdhrend eines Zeitraumes von insgesamt ca.
2 Jahren eingegangen. Diese Messungen dienten vor allem der Bestimmung
des Anteils des elementaren 1311 in der Kaminfortluft und der Haupt-

quellen des in die Umgebung freigesetzten elementaren 1317,



Die Riickhaltung der 131I—Komponenten durch Iodfilter wurde ebenfalls

1 . . . ,
33I—Komponenten wurden teilweise in die Messungen

untersucht. Die
miteinbezogen. Es wird ferner i{iber einige Laborversuche zur Abschei-
dung von ]311 an einer Aktivkohle berichtet, die zur Vertiefung der
vor Ort gewonnenen Erkenntnisse zur Riickhaltung von ]311 durch Iod-

filter durchgefiihrt wurden.

Uber die Messungen im DWR 3 wurde teilweise schon berichtet /2,3/.
Ein Bericht iiber entsprechende Messungen in der Kaminfortluft eines
anderen deutschen Druckwasserreaktors (DWR 2) mit weitgehend gleichem
Liif tungssystem liegt vor /4/. Analoge Untersuchungen in auslindischen

Druckwasserreaktoren werden in der Literatur beschrieben /5/.



Experimentelles

Wegen der niedrigen Radioiodkonzentrationen in der Ab- und Fortluft
von Kernkraftwerken kann die Bestimmung der Radioiodkomponenten nur
mit diskriminierenden Iodsammlern durchgefiihrt werden, in denen eine
selektive Abscheidung der Radioiodkomponenten an Schwebstoffiltern

bzw. Iodsorptionsmaterialien erfolgt.

Der in den vorliegenden Messungen benutzte diskriminierende Tod-
sammler ist in Abb. | wiedergegeben. Er dient der Bestimmung von
schwebstoffdrmigem, elementarem und organischem Radioiod. Aufbau,
Betrieb und Leistung wurden bereits beschrieben /4,2/. Das Ergeb-
nis einer Messung ist in Abb. 2 dargestellt. Eine Stufe zur Be-
stimmung von hypoidiger Sdure (HIO), einer weiteren mdglicherweise
auftretenden Iodkomponente, ist nicht vorgesehen, da z.Z. kein all-
gemein einsetzbares Material zur selektiven Abscheidung dieser Iod-
komponente existiert. Es kann aber davon ausgegangen werden, daB hy-
poiodige SHure in den hier untersuchten Abluftstrdmen nicht in sig-

nifikanten Anteilen auftritt /6/.

Die Nachweisgrenze (Fehler von 100 % auf der 1 ¢ — Vertrauensebene)
bei einer Sammelzeit von | Woche und einer MeBzeit der Radioaktivi-
tit der Sammlerkomponenten von 1000 min betrug ca. 1.1071% ¢ci 1311
bzw. 610719 ]331. Der Zerfall des Radioiods widhrend der verschie-
denen Zeitabschnitte (Sammelzeit, Zeit zwischen Sammeln und Messen,
MeBzeit) wurde briicksichtigt. Fiir Sammelzeit und MeBzeit wurde fol-

gender Korrekturfaktor F verwendet:

F = 1n 2 - T
In 2 - T
T - T
1/2 1 - e 1/2
T : Sammelzeit bzw. MeBzeit (h)

T Halbwertszeit (193,2 h bei 13]I; 20,9 h bei 1331)

172 ¢



Fiir eine Sammelzeit von 168 h (1 Woche) z.B. betrdgt dieser Faktor

1,33 bei '3'1 und 5,59 bei 1331

Die Probenahme in den Abluftstrdmen erfolgte isokinetisch. Im Falle
der Kaminfortluft wurde die Probenahme jedoch anisokinetisch in einer
Bypassleitung (LuftaktivititsmeBstrang) durchgefiihrt (MeBstelle I).
Zur Abschitzung des dadurch eventuell entstehenden Fehlers wurden
wdhrend 4 Sammelperioden (Wochen) gleichzeitig diskriminierende Iod-
sammler an der MeBstelle I und im Kamin eingesetzt. Die Ergebnisse
sindlgn Tabelle 1 wiedergegeben. Wie ersichtlich, traten weder bei
1 131

den I-Konzentrationen noch bei den Anteilen der I-Komponenten

wesentliche systematische Abweichungen auf.
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1 Stufe fir schwebstofformiges Iod:
2 Schwebstoffilter GF/A

2 Stufe fir elementares Iod:
2 Betten Sorptionsmaterial DSM 11

3 Stufe fir organisches Iod:
2 Betten imp. Aktivkohle CG 0.8

T8
LAF II 14177

Diskriminierender Iodsammier

Abb. 1 3)
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Verteilung des 13 im diskriminierenden
Iodsammler
Abb. 2 3



Tab. 1: 131I—Konzentrationen und Anteile der 1311—Komponenten in der Kaminfortluft bei Messung

an verschiedenen MeBstellen

Messung a) MeBstelle b) 1311— Anteil der 131I—Kom.ponenten [Z]
Konzentration
[Ci/m3] schwebstoff.I elementares I organisches I
1 1 1,0 - 10713 9 68 23
2 1,2 - 10713 7 63 30
9 1 1,1 10713 56 42
2 1,1 - 10713 3 50 47
5 1 3,1 - 103 <1 2% 77
2 3,8 - 10713 <1 19 82
. I 2,3 - 1013 < 36 64
2 2,0 - 10713 <1 39 60

a)

Dauer der Messungen: 1 Woche;

Messungen | und 2 bzw. Messungen 3 und 4 direkt hintereinander durchgefihrt
b) MeBstelle 1: Kamin, in der Nzhe des Beginns des Luftaktivitétsmeﬂstrangs;
MeBstelle 2: LuftaktivitdtsmeBstrang ("MeBstelle I');

Linge des LuftaktivitidtsmeBstrangs (Polyethylen) bis MeBstelle 2: ca. 13 m




Daten des Reaktors

Das Liiftungssystem des DWR 3 geht aus Abb.3 und den dazugeh®drenden
Erklidrungen hervor. Wichtige Daten zur Abluft sind in Tabelle 2

enthalten.

Zu Messungen in der Kaminfortluft diente die MeBstelle I. Alle im
Normalfall betriebenen Hauptabluftstr&me, ndmlich Anlagenraumabluft,
Ringraumabluft, Digestorienabluft und Hilfsanlagengebdudeabluft wur—
den mit den MeBstellen A, B, C, E, F, G, H erfaBt. Weitere, in Abb. 3
nicht eingetragene MefRstellen (El, Fl1) dienten der Erfassung von Teil-
stromen der Ringraumabluft und der Digestorienabluft (Spiilluft bzw. |
Abluft aus den Chemielaborabziigen). Das Abgas des Turbinenkondensators
wurde an der MeRstelle H erfaBt, das des Abgassystems nur an der MeR-
stelle I. Von beiden Abgasen ist jedoch normalerweise keine signifi-
kante Radioiodabgabe zu erwarten (geringe Leckage in den Sekunddr-

kreislauf bzw. Abgabe iiber eine VerzBgerungsstrecke).

In der Turbinenhausluft, die wegen der zu erwartenden sehr geringen
Konzentrationen an radiocaktiven Stoffen i{iber Dachentliifter abgegeben
wird, wurden einige Probemessungen durchgefiihrt. Es ergaben sich

13]I—Konzentrationen in der Nihe der Nachwelsgrenze (10”15 Ci/m3).

Die elektrische Leistung des DWR3 wihrend des MeBzeitraums von 2 Jahren
ist in den Abb. 4 bis 7 verzeichnet. Einige Ereignisse in der Anlage
sind in Tab. 3 aufgefiihrt. Die Betriebsphasen, in denen an allen in
Abb. 3 angegebenen MeBstellen Sammler eingesetzt wurden (falls Abluft-
betrieb) und die im folgenden gesondert ausgewertet werden, gehen aus
Tab. 4 hervor. Es handelt sich, wie ersichtlich, um je 2 Leistungsbe-

triebsphasen und Revisionsphasen von 9 bis 13 Wochen Dauer.



a)

® Meflstelle

1.3
23 | 22 21
212,211 12
%% “
o
oC .
oL N HEPA
£ AN
- 2 Filter:
B A -Kohle
Reaktorgebaude: ‘ Hitfsanlagengebaude:
1.1 Anlagenraume 2.1 Laboratorien {2.1.1 Digestorien, 2.1.2 Raume)
1.2 Betriebsraume 2.2 Sozialrdume
1.3 Ringraum 2.3 Hilfsanlagenraume

— i

Vereinfachtes Abluftschema des DWR 3

Abb. 3 )

LAF 111430778

Die Abluft aus den Anlagen— und Betriebsriumen des Reaktorgebiudes

wird bei Leistungsbetrieb praktisch nur i{iber eines der Anlagenraum-—

abluftfilter (vor MeBstelle B bzw. C) abgegeben

("Anlagenraumabluft'),

bei Revision praktisch nur iiber die in den Betriebsriumen gelegenen

Filter ("Spiilluft"). (Letztere kdnnen auch im Umluftbetrieb gefahren

werden.) Die Ringraumabluft witrd im Normalbetrieb durch die einge-

zeichneten Schwebstoffilter geleitet; im Stdrfall kann sie {iber das

aufgefijhrte Schwebstoff- und Aktivkohlefilter abgegeben werden.

(Weitere Angaben in Tab. 2.)




Tab. 2: Abluft des DWR 3

Bezeichnung Temperatur rel.Feuchte Durch-) MeR- Sammelperioden )

o flug © stelle 131 133

[°c] [7] (m3/h] I I
Kaminfortluft 20-30 20-30  [165.000 V| 1 10-113 74-89; 94-96
Zuluft der Anlagenraumab-
luftfilter 2) 20-30 40-60 1.200 A 36- 48; 58- 95 | 74-89
Abluft der Anlagenraumab-
luftfilter 20-30 30-50 1.200 B,C 36- 48; 58- 95 74-89
Ringraumabluft P 20-30 20-40 61.500 | E 36- 74; 96-104
Digestorienabluft ©) 20-30 20-30 4.300 F 10-115 74-89; 94-96
Hilfsanlagengebdudeabluft d) 20-30 20-30 41.000 G 36— 74; 96-104
Hilfsanlagengebdudeabluft e) 20-30 20-30 57.000 H 36— 743 96-104
Spiilluft ©) 20-30 20-40 8.000 37| E1 96~104
Abluft aus Chemielaborabzﬁgen 20-30 20-30 4.300 Fl 83— 86;112-115 | 83-86

a) Abluft aus Anlagen—~ und Betriebsriumen; wihrend der Revision meistens auBer Betrieb

b)
c)

d)

e)
£)
g)
h)
i)
i)

wihrend der Revision meistens zus#tzlich Spiilluft (Abluft aus Anlagen— und Betriebsridumen)

Abluft aus Chemielaborabziigen und Primdrwasserentnahmebox

Abluft aus den oberen Anlagenrdumen des Hilfsanlagengebdudes, aus den Sozialrdumen und aus den

Chemielabors

Abluft aus den unteren Anlagenriumen des Hilfsanlagengebdudes

praktisch nur widhrend der Revision in Betrieb

in den folgenden Rechnungen verwendete Mittelwerte

keine Eintragung: keine Sammler eingesetzt; s. auch Tab. 4

A 3 3 .
bei Betrieb der Spiilluft um 8.000 m™/h bzw. 13.000 m”/h hSher

bei Betrieb von 1 Filter 8.000 m3/h, von 2 Filtern 13.000 m3/h
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Tab. 3: Ereignisse im DWR 3

SamTel— ) Ereignis b)
periode
16 Abfahren des Reaktors
17 Anfahren des Reaktors
27 Abfahren des Reaktors
30 Anfahren des Reaktors
47 Abfahren des Reaktors
(Anfang der Revision)
48 Offnen des ReaktordruckgefiBes
49 kurzzeitige Lagerung einer kleinen Menge bestrahl-

ten Brennstoffs.im Lager fiir radioaktiven
Abfall im Hilfsanlagengebiude

54 SchlieBen des Reaktordruckgefifes
57 Anfahren des Reaktors
(Ende der Revision)
60 Abfahren des Reaktors
60, 61 Reparaturen an den Hauptkiihlmittelpumpen
62 Anfahren des Reaktors
96 Abfahren des Reaktors

(Anfang der Revision)
Eindampfen einer grdBeren Menge Primirwassers
in den Chemielaborabziigen

97 Offnen des ReaktordruckgefiBes

98, 99 Reparaturen an den Hauptkiihlmittelpumpen
102 SchlieBen des ReaktordruckgefiBes

104 Anfahren des Reaktors

(Ende der Revision)

a) s. Tab. 4

b) Ab- und Anfahren des Reaktors bei Stillstandsphasen von

> | Sammelperiode und andere Ereignisse
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Tab. 4: Dauer von Betriebsphasen

Betriebsphase 2) Sammelperioden b)
Leistungsbetrieb 1 36-46
Leistungsbetrieb 2 62-74
Revision 1 47-57
Revision 2 96~104

a)

Leistungsbetrieb: Betriebsphasen auBerhalb der
Revision
b) aneinandergrenzende, fortlaufend numerierte

MeBzeitrdume von lwbchiger Dauer
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Ergebnisse und Diskussion der ]3]I—Messungen

Wie erwdhnt, wurden schwebstoffdrmiges, elementares und organisches
]311 in der Ab— und Fortluft des DWR 3 bestimmt. Da der Anteil des
schwebstofformigen 1311 meistens < 1 7 war, wird im folgenden auf

diese 131I-Komponente nicht ndher eingegangen.

Messungen in der Kaminfortluft

Die wdhrend der einzelnen Sammelperioden in der Kaminfortluft er-
mittelten ]3]I-Konzentrationen und Anteile der 13]I—Komponenten
sind (im Anhang) in Tab. A-1 und in den Abb. A-1 bis A-8 wiederge-

geben. Es ist folgendes zu erkennen:

131 11

a) Die I-Konzentration lag meistens zwischen 10_13 und 10~ Ci/m3.

b) Am Anfang von Stillstandsphasen traten hdufig Spitzen in der

131I—Konzentration auf, Das gilt insbesondere fiir die beiden
Revisionen.

c¢) Der Anteil des elem. 1311 war in den meisten Sammelperioden
groBer als der des org. 131I.

d) Ein allgemein gililtiger Zusammenhang zwischen den Anteilen der
13]I—Komponenten und der Art der Betriebsphase widhrend der ein-
zelnen Sammelperioden ist nicht ersichtlich. Vielmehr k&nnen in
derselben Betriebsphase starke Anderungen der Anteile der 1311—

Komponenten auftreten (vgl. Sammelperioden 98 und 99).

Diese Resultate stimmen mit denen beim DWR 2 erzielten weitgehend iiber-

ein. Beim DWR 2 iiberwog allerdings meistens der Anteil des org. ]311 /4/ .

Die wdhrend der einzelnen Betriebsphasen der beiden MeRjahre in der

. 131 131
Kaminfortluft festgestellten mittleren 3 I-Abgaberaten, I-Abgaben
und Anteile der 131I—Komponenten gehen aus Tab. 5 und den Abb. 8 bis

11 hervor.
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Es ist folgendes zu verzeichnen:

. 1 . . .
a) Die Abgaberaten der 31I—Komponenten waren bei Leistungsbetrieb

niedriger als bei Revision.

b) Die Abgaben der ]3]I—Komponenten waren im 1. MeBjahr bei Leistungs-—
betrieb am hdchsten, im 2. MeBjahr bei Revision.

131

¢) Bel Leistungsbetrieb waren die Anteile des elem. T h8her als
die des org. 1311.
d) Bei Revision iiberwog im 1. MeBjahr der Anteil des org. 1311, im

2. MeBjahr derjenige des elem. ]311.

e) Insgesamt iliberwog der Anteil des elem. 131I geringfiigig (59 Z im
1. MeRjahr, 54 7 im 2. MeBjahr).

AuBerdem ist ersichtlich, daB die .Jahresabgabe an ]311 ca. 5 bzw.
3 mCi betrug. Sie war bedeutend niedriger als die fiir den Standort

genehmigte Jahresabgabe. (Damit war auch die Jahresabgabe an elem,

131 31

I bedeutend niedriger als 50 7 der genehmigten Jahresabgabe an 1.)
Der Anteil des radiologisch entscheidenden elem. 1311 von im Mittel

57 7% in der Kaminfortluft des DWR 3 war hoher als derjenige in der
Kaminfortluft des DWR 2 /4/. (Bei Berechnung aus den jdhrlichen Abgabe-
raten der ]311-Komponenten hatte sich ein Anteil des elem. ]311 von

37 7 ergeben, bei Berechnung aus den wihrend der einzelnen Sammelperio-
den festgestellten Anteile der 131I--Komponenten ein solcher von 27 7.)

13]1 in der Kaminfortluft von DWR 3

Als Mittelwert der Anteile des elem.
und DWR 2 ergibt sich (bei Berechnung aus den Abgaberaten) ein Wert von
47 7. Sowohl beim DWR 3 als auch beim DWR 2 war der Anteil des schweb-
stofformigen 1311 vernachlidssigbar klein ( < 1 Z). Aufgrund dieser Er—
gebnisse kdnnen fiir die Berechnung der Ingestionsdosis durch ]311, das
mit der Kaminfortluft von Druckwasserreaktoren bei Normalbetrieb abge-
geben wird, Anteille von je 50 7 fiir elem. und org. 1311 verwendet werden.
Das Auftreten von hypoidiger Siure in signifikanten Anteilen kann, wie

erwdhnt, ausgeschlossen werden /6/.
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Fiir die Kaminfortluft von ausldndischen Druckwasserreaktoren werden
. . 1 .
mittlere Anteile von elem. und org. 311 von je ca. 30 7 angegeben.

Der Rest wird iiberwiegend hypoiodiger Sdure zugeordnet /7/.

Die Abgaberaten und Anteile der 131I—Komponenten in der Kaminfortluft
nach Messungen in der Kaminfortluft und nach Messungen in den einzelnen,
die Kaminfortluft bildenden Abluftstrdmen sind fiir verschiedene Betriebs-
phasen in Tab. 6 wiedergegeben. Die Werte stimmen innerhalb der Standard-
abweichungen liberein. Es traten also bei den Messungen in den Abluft-
strémen, auf die im folgenden eingegangen wird, keine wesentlichen

systematischen Fehler auf.




131

I-Abgaberaten,

3]I—Abgaben und Anteile der 131

Tab. 5: I-Komponenten in der Kaminfortluft
. . 1
Zeltraum Betriebsphase 2) 31I--A.bgabe— ]311—Abgabe b) Anteil der 131I—Komponenten c)
rate b) [z]
[ci/sl [cil elem.I org.1I
L 1,3 + 0,3 (-10) 3,3 + 0,8 (-3) 67 33
1.Megjahr ¥ R 2,4 + 1,6 (~10) 1,6 + 1,0 (-3) 43 57
L+R 1,6 + 0,4 (-10) 4,9 + 1,3 (-3) 59 41
L 1,5 + 0,2 (-11) 3,8 + 0,4 (-4) 61 39
2.MeBjahr e) R 5,2 + 2,3 (-10) 2,8 + 1,3 (-3) 54 46
L+R 1,0 + 0,5 (-10) 3,2 + 1,5 (-3) 54 45

a)
b)

c) berechnet aus den Abgaberaten der 131

d)
e)

Sammelperioden 10— 61

Sammelperioden 62-113

L: Leistungsbetrieb; R: Revision

I-Komponenten

Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern wiedergegeben;
Schwankungen durch Standardabweichungen ausgedriickt

_LI_
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Tab. 6: Abgaberaten und Anteile der 13

1I—Komponenten in der Kaminfortluft

Betriebsz) 1311— Abgaberate der 131I—Kom.ponenten Anteil der 13]I—S(om.ponenten
phase Komponente [ci/s] [z1 b
nach Messungen nach Messungen nach Messungeﬁ nach Messungen
in der Kamin- in den Abluft- in der Kamin- in den Abluft-
fortluft strdmen fortluft strémen
Leistungs— elem.I 3,3 + 1,4 (~11) 2,2 + 0,8 (-11) 73 70
betrieb ! org.I 1,2 + 0,4 (-11) | 9,2 + 3,0 (~12) 27 29
gesamt.I 4,6 + 1,9 (-11) 3,2 + 1,0 (-11)
Leistungs-— elem.I 1,2 + 0,4 (-11) 1,5 + 0,6 (~11) 62 67
betrieb 2 org.I 7,0 + 0,7 (-12) ,2 + 0,6 (-12) 37 32
gesamt.1 1,9 + 0,4 (-11) 2,3 + 0,6 (-11)
elem.I 1,0 + 0,5 (-10) 1,7 + 1,0 (-10) 43 59
Revision 1 org.I 1,4 + 1,0 (-10) 1,1 + 0,7 (-10) 57 39
gesamt.I 2,4 + 1,6 (-10) 2,9 + 1,7 (-10)
elem.I 2,8 + 1,6 (-10) | 3,0 + 1,7 (-10) 54 56
Revision 2 org.Il 2,4 + 1,4 (-10) 2,2 + 1,3 (-10) 46 41
gesamt.I 5,2 + 2,3 (-10) 5,5 + 2,4 (-10)
a)
Dauer: s. Tab. 4
b) 131

berechnet aus den Abgaberaten der I-Komponenten

_OZ_
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4.2 Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluftstrodmen

Die Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluftstrdmen dienten,
wie erwdhnt, insbesondere der Bestimmung der Herkunft und der Abschei-

dung der 13]I-—Komponenten durch Iodfilter.

Herkunft der 131I-Komponenten

Die widhrend der einzelnen Sammelperioden in den verschiedenen Abluft-
strémen (MeBstellen A, B, C, E, F, G, H) verzeichneten l3lI—Konzentra—
tionen und Anteile der 131I—Komponenten sind in den Tab. A-2 bis A-7
und in den Abb. A-9 bis A-46 aufgefiihrt.

Hinsichtlich der ]3]I-K0nzentrationen in den Abluftstromen ist folgen-

des festzustellen:

a) Die héchsten ]3lI-Konzentrationen traten i.allg. in der Anlagen-
raumabluft auf (10_ll bis 10_10 Ci/m3).

b) Hohe ]3lI—Konzentrationen traten ebenfalls in der Digestorienab-

luft zu Beginn der Revision auf.

1 . . . . .
c) Hohe 3]I—Konzentratlonen wurden beli besonderen Ereignissen 1in

verschiedenen Abluftstrdmen beobachtet:

Sammelperiode 49 (kurzzeitige Lagerung einer kleinen Menge be-
strahlten Brennstoffs im Lager fiir radioaktiven Abfall):

Hilfsanlagengebdudeabluft (H);

Sammelperiode 60 (gréBerer Austritt von Primidrwasser in die An-
lagenrdume infolge Reparaturen an den Hauptkiihlmittelpumpen):

Anlagenraumabluft;

Sammelperiode 96 (Eindampfen einer grReren Menge Primidrwassers

in den Chemielaborabziigen): Digestorienabluft,
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In bezug auf die Anteile der 131I—Komponenten in den Abluftstrdmen

ist folgendes zu erkennen:

a) 1In der ungefilterten und insbesondere in der gefilterten Anlagen-
raumabluft war der Anteil des elem. 13]1 stets kleiner als der

des org. ]311. In der Digestorienabluft war der Anteil des elem.

1311 meistens gréBer als der des org. 1311. In den anderen Abluft-

stromen iliberwog teils elem. ]311, teils org. 1311.

b) Eine allgemein giiltige Beziehung zwischen den Anteilen der 1311—

Komponenten und der Art der Betriebsphase widhrend der einzelnen

Sammelperioden ist nicht erkennbar.

c¢) Bei den angefiihrten besonderen Ereignissen traten sowohl sehr
niedrige (Sammelperioden 49 und 60) als auch sehr hohe (Sammel-
periode 96) Anteile des elem. l311 in den betreffenden Abluft-

stromen auf.

Die Abgaberaten der 13]]Z—Komponenten in den Abluftstrémen wihrend ver-
schiedener Betriebsphasen sind in Tab. 7 und in den Abb. 12 bis 15 wie-
dergegeben.

Bei Leistungsbetrieb war die Abgaberate des in die Umgebung freigesetzten
elementaren 1311 in der Digestorienabluft am grdBten, bei Revision in der
Ringraumabluft. Aus Tab. 8 geht hervor, daf im Mittel bei Leistungsbetrieb
die Digestorienabluft mehr als 60 7 und bei Revision die Ringraumabluft

mehr als 80 7 des mit der Kaminfortluft abgegebenen elem. 13]1 lieferte,

Die Ergebnisse von Messungen, die zur weiteren Kldrung der Herkunft des
elem, 131I in einem Teilstrom der Digestorienabluft (Abluft der Chemie-
laborabziige) bei Leistungsbetrieb und der Ringraumabluft (Spiilluft) bei
Revision durchgefiihrt wurden, sind in Tab. A-8 enthalten.

Daraus 148t sich berechnen, daB der groBte Teil ( > 80 Z) des elem. ]311
der Digestorienabluft aus den Chemielaborabziligen stammte und daB prak-
tisch das gesamte elem. 1311 (ca. 99 7) der Ringraumabluft im Ringraum

freigesetzt ( und nicht von der Spiilluft geliefert ) wurde. Als Quelle

des letzteren kommt vor allem das nukleare Nachkiihlsystem in Frage.

Ein Vergleich mit in auslindischen Druckwasserreaktoren erzielten Ergeb-
nissen /7/ ist insbesondere wegen verschiedener Liiftungssysteme wenig

sinnvoll.




Abgaberaten der 131

Tab. 7: I-Komponenten in den Abluftstrémen
. 131 .
Betriebs- I-Komponente Abgaberate [Ci/s]
phase
Zuluft der Abluft der Ringraum- Digestorien- Hilfsanlagen— | Hilfsanlagen-
Anlagenraum—a) Anlagenraum—a) abluft abluft gebdudeabluft gebidudeabluft
abluftfilter abluftfilter
(a) (B, C) (E) (F) (6) (#)

Leistungs- elem.I 1,8 + 0,4(-12) | 7,1 + 2,1(-15) | 1,3 + 0,7(~13)[1,7 + 0,6(-11) 5,4 + 1,9(-12) | 2,4 + 0,6(-13)
betrieb 1 org. I 1,7 + 0,3(=11) | 4,1 + 1,5(=12) | 2,5 + 1,2(-13)|1,7 + 0,8(-12) | 2,2 + 0,9(-12) | 8,8 + 1,9(~13)
gesamt.I 1,9 + 0,3(-11) [ 4,1 + 1,5(-12) [ 4,0 + 2,1(-13)[1,9 + 0,7(-11) - | 7,7 + 2,8(-12) | 1,2 + 0,2(-12)
Leistungs— | elem.I 9,3 + 1,1(-12) | - 1,3 + 0,5(-12)|8,8 + 4,7(-12) | 2,0 + 0,5(-12) | 3,2 + 0,9(-12)
betrieb 2 org. I 2,6 + 0,3(-11) | 5,6 + 1,3(-14) | 3,4 + 0,6(-12)}1,7 + 0,3(-12) 1,2 + 0,2(-12) | 8,4 + 0,9(-13)
gesamt. I 3,5 + 0,4(-11) | 5,6 + 1,3(-14) | 4,7 + 1,1(-12)[1,1 + 0,5(-11) | 3,2 + 0,6(-12) | 4,0 + 1,0(-12)
elem.I 1,6 + 1,0(-10)[1,9 + 1,1(-12) | 1,8 + 0,9(-12) | 7,9 + 2,3(-12)
Revision 1 | org.I 5,9 + 3,3(-11){5,8 + 3,6(-13) | 2,7 + 0,8(-12) | 4,8 + 4,3(-11)
gesamt. I 2,2 + 1,4(-10)[2,6 + 1,4(-12) | 4,6 + 1,3(-12) | 5,6 + 4,4(-11)
elem.I 2,4 + 1,7(-10)[4,3 + 3,9¢=11) | 3,3 + 1,2(-12) [ 1,5 + 0,6(~11)
Revision 2 org.I 2,0 + 1,3(-10)|8,2 + 7,8(-12) 4,0 + 1,1(-12) | 9,5 + 2,9(-12)
gesamt. T 4,6 + 2,4(=10)|5,2 + 4,7(-11) | 7,3 + 2,3(-12) | 2,5 + 0,9(~11)

a)

wihrend

b)

wihrend

der Revisionen meistens zusitzlich Spiilluft

der Revisionen Anlagenraumabluftfilter meistens auBer Betrieb

_EZ_



_24_

20 - -
_ 5 — DWR 3 4
T Sammelperioden 36-46
Lg_ | Leistungsbetrieb 1 i
= 124 .
]
= | .
E, 84 -
1 L
& -
< 4 .
_A_ﬂ____‘ Ehd] J-l
gefilterte Ringraum- Digestorien- | Hilfsanlagen-| Hilfsanlagen-
Anlagenraum-| abluft (E} abluft (F) gebdude- gebaude-
abluft (B,C) abluft (G) abluft (H)
B2 elem. 311, B :org. 131, [3:gesamt. 1311
mw LAF 11 141778
Abgaberaten der 1:‘”I-Komponenten in den Abluftstromen
Abb. 12
20+
- DWR 3
16+ Sammelperioden 62-74
L Leistungsbetrieb 2
¢ 124+
g L
S 8+
© L
3 l—l
g AT
()]
0 -
< — [HH e H
gefilterte Ringraum - Digestorien - | Hilfsanlagen- | Hilfsanlagen-
Anlagenraum-| abluft (E) abluft (F) gebdude- gebdude-
abluft (B) abluft(G) abluft (H)
ED:elem 31, mB:org3, 3 gesamt.131I
W“\‘;]h\g LAF T 14279

Abgaberaten der 131I-Komponenten in den Abluftstromen

Abb. 13




_25_

Abgaberate [pCi/s]

400 DWR 3 +
. Sammelperioden 47-57
Revision 1 4
Ringraum - Digestorien - [Hilfsanlagen - [Hilfsanlagen -
abluft + abluft (F) gebdude - gebdude -
Spulluft (E) abluft (G) abluft (H)
£ : elem. ', @M : org. 3, 33 : gesamt. I

Lf\QJ-I.'\rLAF 1L 1418788

Abgaberate [pCi/s]

Abgaberaten der 1:‘“I-Komponenten in den Abluftstromen

Abb. 14 2)
400+ DWR 3 4
L Sammelperioden 96-104
300+ Revision 2 .J-
200+ T
100+ T
= el ]
Ringraum - Digestorien - |Hilfsanlagen - |Hilfsanlagen -
abluft + abluft (F) gebdude - gebdude -
Spilluft (E) abluft (G) abluft {H)

elem. 3’1, @B : org. 3, 3 : gesamt 131

U\QHJ\Y LAF IT 146179

R I

Abgaberaten der 131I-Komponenten in den Abluftstromen

Abb. 15 )

2) Anlagenraumabluftfilter meistens auBer Betrieb



_26_

Tab. 8: Beitrdge der Digestorienabluft und Ringraumabluft zur Kamina)
fortluft hinsichtlich der Abgaberaten der 131I—Komponenten
. 131
Betriebsphase I- [%]
Komponente
Digestorienabluft Ringraumabluft
Leistungs-— elem.I 74 < 1
betrieb 1 org.T 19 3
gesamt.I 58 1
Leistungs— elem.I 58 9
betrieb 2 org.I 24 47
gesamt.I 47 21
elem.I 1 94
Revision 1 org.I <1 53
gesamt .1 <1 78
elem.I 14 80
Revision 2 org.I 4 90
gesamt,1 9 85

a)

nach Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluftstrdmen
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Abscheidung der 131I—Komponenten durch Iodfilter

Durch gleichzeitige Messungen mit diskriminierenden Iodsammlern in
der Zu- und Abluft der Anlagenraumabluftfilter wurde eine Bestimmung
131

der Dekontaminationsfaktoren fiir die I-Komponenten ermdglicht.
Die mittleren Dekontaminationsfaktoren der Anlagenraumabluftfilter
sind in Tab. 9 wiedergegeben. Die Dekontaminationsfaktoren fir
elem, 1311 waren um einen Faktor von > 10 hdher als diejenigen fiir
org. 13]1. Der Unterschied in den Dekontaminationsfaktoren infolge
unterschiedlicher Alterung der Aktivkohle bei dauernd und nur kurz-

zeitig eingeschaltetem Filter ist deutlich zu erkennen.

Die beim dauernd eingeschalteten Anlagenraumabluftfilter in den ein-
zelnen Sammelperioden zwischen den beiden Revisionen ermittelten De-
kontaminationsfaktoren fiir das org. und gesamte 13]I sind in Tab. 10
und in den Abb. 16 und 17 enthalten. (Elem. 1311 wurde nur zwischen-
zeitlich (Sammelperioden 75 bis 84) in der Reinluft nachgewilesen.)
Der Dekontaminationsfaktor fiir org. 13]I sank im Laufe dieser Zeit
fast stetig von ca. 103 auf ca. 101. Fiir das gesamte 1311 wurden
dhnliche Werte ermittelt,.da der Anteil des elem, 13]I in der Anlagen-—
raumabluft relativ gering war. (Zu der Zeit, in der elem. ]311 nachge-
wiesen wurde, ergab sich ein zeitlich praktisch unveridnderlicher De-
kontaminationsfaktor von ca. 2-103 fiir diese 13]I—Komponente.)
?g?rklﬁrlich hohe Dekontaminationsfaktoren fiir das org. und gesamte

I ergaben sich in der Zeit, in der eine erhdhte Freisetzung von
Primdrwasser in die Anlagenrdume erfolgte (Sammelperiode 60).
Auf die bei ]33I festgestellten Dekontaminationsfaktoren wird in
Kapitel 5 eingegangen. Uber Laborversuche zur Abscheidung von 13]1
an der Aktivkohle, die in dem dauernd eingeschalteten Anlagenraumab-

luftfilter ab Revision 1 eingesetzt wurde, wird in Anhang C berichtet.

In der Literatur finden sich Dekontaminationsfaktoren von Iodfiltern fiir
die 131I—Komponenten, die von den oben angegebenen teilweise stark ab-—
weichen /8,9/. Wegen unterschiedlicher Parameter (z.B. verschiedener

Bettiefe) ist ein Vergleich jedoch wenig sinnvoll.



3]I—Komponenten

Tab. 9: Dekontaminationsfaktoren der Anlagenraumabluftfilter fiir die
Temperatur: ca. 3000; relative Feuchte: ca. 40 %; Verweilzeit: ca. 0,6 s;
lin. Luftgeschwindigkeit: ca. 50 cm/s
' . c s b
Filtera) Art der Aktivkohle Einfiillung der Aktiv- Sammel- Dekontaminationsfaktor )
kohle in die Filter perioden
elem.I org.1l gesamt.l
1 KI-imprigniert, ca. 2 Jahre vor 36-41 290 + 70 3,1 + 0,2 3,3+ 0,2
gebrochen, Beginn der
2 8 - 12 mesh Messungen 42—48C) 960 + 310 21 + 4 25 + 3
KI3-imprégniert, direkt vor 59—95d) >6000e) 350 + 70 470 + 100
1 stranggepresBt, Beginn der
¢ 1,1 - 1,3 m Messungen 75-84 2400 + 500 | 55 + 16 79+ 20
a)

Filter 1: dauernd eingeschaltetes Filter (vor MeBstelle B);

Filter 2: kurzzeitig zu Filter 1 dazugeschaltetes Filter (vor MeBstelle C)

(in den Sammelperioden 42-48 ausnahmsweise nur Filter 2 eingeschaltet)

b)

Schwankungen durch Standardabweichungen ausgedriickt

c)
d)

e)

Nachweisgrenze von 3 - 10

ohne Sammelperiode 47 (kein elem.

131

311 in der Reinluft festgestellt)

ohne Sammelperiode 60 (ungewdhnlich hohe Dekontaminationsfaktoren ermittelt)

—15 ey

elem. 1311 in der Reinluft festgestellt wurde (Sammelperioden 59-74 und 85-95)

berechnet aus den in den einzelnen Sammelperioden ermittelten Dekontaminationsfaktoren;

3. . . .
I/m” in den Sammelperioden verwendet, in denen kein

_8Z_
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Tab. 10: Dekontaminationsfaktoren eines Anlagenraumabluftfilters fiir das
organische und gesamte 1317 pgy, 1331 2

Sammel- Dekontaminationsfaktor b)
periode
org. ]311 c) gesamt.lB]I c) org.1331 d) gesamt.]33I d)

59 1,4 (3) 1,8 (3)

60 1,5 (4) 1,5 (4)

61 1,1 (3) 1,3 (3)

62 1,0 (3) 1,3 (3)

63 1,1 (3) 1,5 (3)

64 1,2 (3) 1,9 (3)

65 1,1 (3) 1,5 (3)

66 1,1 (3) 1,5 (3)

67 8,4 (2) 1,1 (3)

68 7,8 (2) 9,5 (2)

69 4,5 (2) 6,2 (2)

70 3,3 (2) 4,6 (2)

71 4,4 (2) 6,2 (2)

72 3,0 (2) 4,3 (2)

73 3,0 (2) 4,3 (2)

74 2,3 (2) 3,2 (2) 3,1 (2) 5,3 (2)
75 1,9 (2) 2,4 (2) 2,6 (2) 4,3 (2)
76 7,4 (1) 1,0 (2) 1,0 (2) 1,8 (2)
77 6,1 (1) 8,3 (1) 1,2 (2) 1,9 (2)
78 4,3 (1) 6,3 (1) 7,4 (1) 1,5 (2)
79 4,1 (1) 6,4 (1) 8,0 (1) 1,6 (2)
80 3,6 (1) 5,8 (1 4,9 (1) 1,1 (2)
81 3,1 (1) 5,3 (1) 5,2 (1) 1,2 (2)
82 2,4 (1) 3,9 3,7 (1) 7,5 (1)
83 2,2 (D) 3,6 2,6 (1) 5,6 (1)
84 2,6 (1) 4,4 (1) 4,1 (1) 8,8

85 2,4 (1) 4,6 (1) 2,4 (1) 6,0

86 2,0 (1) 2,9 (1) 3,7 (1) 8,7 (1)
87 2,2 (1) 3,4 (1) 3,5 (1) 8,2

88 2,4 (1) 4,2 (1) 3,6 (1) 8,8

89 2,2 (1) 4,3 (1) 2,9 (1) 7,7 (1)
90 1,8 (1) 3,3 (1)

91 1,6 (1) 3,0 (1)

92 1,8 (1) 3,3 (1)

93 1,9 (1) 3,0 (1)

94 1,7 (1) 2,1 (1)

95 1,5 (1) 1,6 (1)

a) Filter 1, vor MeBstelle B (s. Tab. 9)
b)
c) elem. ]311 nur wihrend der Sammelperioden 75-84 in der Reinluft festgestellt

d) 13BI—Messungen nur wihrend der Sammelperioden 74-89 durchgefiihrt;
kein elem. 1331 in der Reinluft festgestellt

Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern wiedergegeben
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meistens kein elem. Radioiod in der Reinluft festgestellt;
erhdhte Freisetzung von Primidrwasser in die Anlagenridume

wdhrend Sammelperiode 60
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Ergebnisse und Diskussion der ]331—Messungen

Obwohl das kurzlebige 1331 radiologisch von geringer Bedeutung ist
/10/, wurden die Schwebstoffilter und Sorptionsmaterialbetten der
diskriminierenden Iodsammler teilweise auch hinsichtlich dieses
Todisotops vermessen. Diese Messungen dienten insbesondere der
Kldrung des Verhaltens von Radioiod nach der Freisetzung aus dem

Kiihlmittel und bei der Riickhaltung durch Iodfilter.

Die wdhrend einiger Sammelperioden in der Kaminfortluft, Anlagen-
raumabluft und Digestorienabluft ermittelten 133I-Konzentrationen

und Anteile der 133I—Komponenten sind in den Tab. B-1 bis B-4 und

in den Abb. B-1 bis B-8 aufgefiihrt. Die Parallelen im zeitlichen
Verlauf dieser und der entsprechenden, beim ]311 festgestellten
Werte sind deutlich zu erkennen. Wie beim ]311 war der schwebstoff-
formige Anteil meistens kleiner als 1 Z%.

In Tab. 11 sind die Abgaberaten und Anteile der ]31I- und 133I—Kompo—

nenten fiir denselben Zeitraum zusammengestellt (s. auch Abb. 18).

Es ist folgendes zu erkennen:

a) Die Abgaberaten (bzw. Konzentrationen) des 1331 waren hoher
als diejenigen des 1311 (um Faktoren von ca. 1 bis 7).

b) Die Anteile des elem, 1331 waren grofBer als diejenigen des

elem. 13]1

c) Die Digestorienabluft lieferte praktisch das gesamte, mit der
Kaminfortluft abgegebene 1331. (Rechnerisch ergibt sich sogar
in der Digestorienabluft eine etwas h&here Abgaberate als in

der Kaminfortluft .)

Aus den in der Abluft der Chemielaborabziige ermittelten Werten

(Tab. B-5) ergibt sich, daB diese Abziige die bei weitem groBte

133

Quelle fiir das in die Umgebung freigesetzte I darstellten.

(Bei Revision wird wegen der kurzen Halbwertszeit praktisch kein

1331 abgegeben.)



- 32 -

In Tabelle 12 sind die bei ]311 und 1331 im selben Zeitraum festge-—

stellten mittleren Dekontaminationsfaktoren eines Anlagenraumabluft-
filters aufgefiihrt., Die fiir diese Radioisotope in denselben Sammel-
perioden ermittelten Dekontaminationsfaktoren sind in Tab. 10 und in
den Abb. 16 und 17 gegeniibergestellt. Wie ersichtlich, waren die De-
kontaminationsfaktoren fiir !331 i.allg. etwas hdher als diejenigen

fiir 1311

Der Befund hinsichtlich der Anteile der chemischen Formen der Iod-
isotope zeigt, daf nach der Freisetzung aus dem Kijhlmittel elem. Iod
in org. Iod {ibergeht. In "alter" Abluft, z.B. in der Anlagenraumabluft,
ist das langlebigere 1311 also in viel stirkerem MaBe als das kurzlebi-

133_ . .
gere I in org. Formen iibergegangen.

Der Befund hinsichtlich der Riickhaltung der Iodisotope durch Iod-
filter zeigt, daB Desorption unter den vorliegenden Bedingungen nur
von untergeordneter Bedeutung sein kann. Andernfalls miiRten die De-

133

kontaminationsfaktoren fiir die I-Komponenten bedeutend hdher liegen

als fiir die 131I—Komponenten.

Der Ubergang von elem. Iod in org. Iod nach Freisetzung aus dem Kiihl-

mittel ist auch von anderen Experimentatoren beobachtet worden /11,12/.
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Tab. 11:  Abgaberaten und Anteile der Radioiodkomponenten in der Kaminfort-
luft und in verschiedenen Abluftstrémen (Sammelperioden 74-89)
Abluft Nuklid Abgaberate Anteil def7 I-Komponenten
[ci/s]
elem.1 org.1
. 131
Kamin- I 1,5 + 0,2 (-11) 67 32
fortluft 133
I 5,1 + 0,1 (-11) 85 15
131
Anlagen- I 3,1 + 0,4 (-11) 36 64
raum- -,
abluft 133, 3,6 + 0,3 (~11) 50 49
131
Anlagen- I 5,4 + 0,9 (-13) <1 > 99
raum-
abluft 1331 3,3 + 0,5 (-13) - 100
. . 131
Digestorien- I 8,8 + 1,5 (-12) 84 15
abluft
133; 6,1 + 1,5 (-11) 92 8
a)

b)

berechnet aus den Abgaberaten

Zuluft der Anlagenraumabluftfilter

c) Abluft der Anlagenraumabluftfilter (B)




Abgaberate [pCi/s]
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L0+ +
304 1
20+ +
104 1
! -
[ [ i ]
131] 1331

. elem. I, MM:.org I, [J:gesamt. I

U\Qﬂl\& LAF I 146279

Abgaberaten der I-Komponenten in der Kamin-
fortluft des DWR 3 (Sammelperioden 74-89)

Abb. 18
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12: Dekontaminationsfaktoren eines Anlagenraumabluftfilters fiir
die Radioiodkomponenten (Sammelperioden 74-89) a)
Nuklid Dekontaminationsfaktor b)
elem.I org.l gesamt.I
131, > 6700 ©) 55 + 16 81 + 21
133 > 3000 ¢ 82 + 21 156 + 34
a)

b)

c)

d)

Filter 1, vor MeBstelle B (s. Tab. 9)

berechnet aus den in den einzelnen Sammelperioden ermittelten
Dekontaminationsfaktoren; Schwankungen durch Standardabweichungen

ausgedriickt

Nachweisgrenze von 3 - 10—15 Ci 1311/m3 in den Sammelperioden

verwendet, in denen kein elem. ]311 in der Reinluft festgestellt

wurde

Nachweisgrenze von 1,8 - 10_14 Ci 133I/m

(kein elem. 1331 in der Reinluft festgestellt)

3 verwendet
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Rechnungen zur Auswirkung der Filtration verschiedener Abluftstrime

Da das in die Umgebung freigesetzte, radiologisch entscheidende elem. .
1311 bei Leistungsbetrieb vor allem von der Digestorienabluft und bei
Revision groBtenteils von der Ringraumabluft geliefert wird, sollte
bei Iodfilterung dieser Abluftstrdme eine effektive Reduzierung der
Strahlenbelastung der BevSlkerung in der Umgebung resultieren. Die

Tab, 13 und 14 und die Abb. 19 bis 24 zeigen, welcher Effekt bei Ab-
gabe dieser Abluftstrome iiber Todfilter erzielt werden kann.

Die ]3]I—Ingestionsdosis kann durch Filterung der Digestorienabluft
bei Leistungsbetrieb um einen Faktor von > 2,5 reduziert werden, durch

Filterung der Ringraumabluft bei Revision um einen Faktor von > 5.

Die genannten Darstellungen zeigen auBerdem, daR (wegen ]3]I—Abgabe
mit anderen Abluftstrdmen) die Hohe der Dekontaminationsfaktoren
einen geringen EinfluR auf den erzielbaren Effekt haben kann. Ferner
ist ersichtlich, daB die Filterung der Anlagenraumabluft wegen des

131

geringen Anteils des elem. I u.U. nur eine geringe Reduktion der

Ingestionsdosis ergeben kann.

Da wihrend eines Jahres die Zeit des Leistungsbetriebes viel griéRer

als die der Revision ist und somit in beiden Betriebsphasen grofen-—

ordnungsmdBig gleich viel ]311 abgegeben werden kann, ist sowohl die
Iodfilterung der Digestorienabluft bei Leistungsbetrieb als auch die
Todfilterung der Ringraumabluft bei Revision als eine mdgliche MaB-

nahme zur Optimierung des Filterkonzepts von Druckwasserreaktoren

anzusehen.




Tab. 13: Abgaberaten der ]311-Komponenten in der Kaminfortluft und resultierende relative 131

I-Ingestionsdosen bei
verschiedenen Filterkonzepten (Leistungsbetrieb) a)

Betriebs— Filterkonzept Abgaberate der relative 1311-
phase lslI—Komponenten [ci/s] Ingestionsdosis
elem.I org.I gesamt.I [zl
kein Iodfilter 2,42 (-11) | 2,18 (-11) 4,63 (-11) 100,0
Iodfilter in der Anlagen-—
raumabluft ¢) 2,23 (~11) 9,17 (-12) 3,19 (-11) 92,0
Leistungs-—
betrieb 1 zusdtzlich Iodfilter in der
Digestorienabluft (niedrige
DFs) 9) 5,96 (-12) | 7,61 (~12) 1,37 (-11) 24,8
zusdtzlich Iodfilter in der e)
Digestorienabluft (hohe DFs) 5,81 (-12) 7,45 (-12) 1,34 (-11) 24,2
kein Iodfilter 2,45 (-11) 3,30 (-11) 5,79 (-11) 100,0
Iodfilter in ?er Anlagen—
c - - -
Leistungs- raumabluft 1,52 (-11) 7,17 (-12) 2,27 (-11) 61,5
betrieb 2 zusitzlich Iodfilter in der
Digestorienabluft (niedrige
DFs) d) 6,51 (-12) | 5,63 (-12) 1,22 (-11) 26,5
zusdtzlich Iodfilter in der )
Digestorienabluft (hohe DFs) 6,43 (-12) 5,47 (-12) 1,20 (-11) 26,1
a)

nach Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluftstrdmen
b)

c)
d)

Wichtungsverhdltnis der ]311—Komponenten: elem.I: schwebst.I: org.I = 100 : 10 : 1
wirkliches Filterkonzept

DF fiir schwebst.I: 100; DF fir elem.I: 100; DF fiir org.I: 10

©) DF fiir schwebst.I: 100; DF fiir elem.I:1000; DF fir org.I:100

- [E -



]
Tab. 14: Abgaberaten der

31

I~Komponenten in der Kaminfortluft und resultierende relative 131

I-Ingestionsdosen

bei verschiedenen Filterkonzepten (Revision) 2)
Betriebs— Filterkonzept ]3]Abgaberate der relative 13]1- b)
phase I-Komponenten [Ci/s] Ingestionsdosis
elem.I org.l gesamt. [ {71
Todfilter in der Spiilluft <) 1,70 (-10) 1,11 (-10) 2,87 (-10) 100,0
zusdtzlich Iodfilter in der
Revision 1 Ringraumabluft (niedrige
DFs) 1,33 (-11) 5,75 (-11) 7,12 (-11) 8,1
zusdtzlich Iodfilter in der
Ringraumabluft (hohe DFs) ©) 1,18 (-11) | 5,22 (-11) 6,44 (-11) 7,2
Todfilter in der Spiilluft c) 3,03 (~10) 2,24 (-10) 5,45 (-10) 100,0
Revisi 9 zgsétzlich Iodfilter %n der
evision Ringraumabluft (niedrige
DFs) 6,36 (-11) | 4,19 (-11) 1,06 (-10) 20,9
zusidtzlich Iodfilter in der
Ringraumabluft (hohe DFs) ©) 6,14 (-11) | 2,37 (-11) | 8,58 (-11) 20,1

a), b), ¢), d), e):

s. Tab. 13

- 8¢ -



Abgaberate [pCi/s]

Abgaberate [pCi/s])
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40 4

30

20 1

10 A

DWR 3
Sammelperioden 36-46
Leistungsbetrieb 1

kein Iodfilter

Iodfilter in der
Anlagenraum -
abluft

{(wirkl. Konzept)

zusatzlich Iod -
filter in der
Digestorienabluft:
niedrige DFs

zusdtzlich lod -
filter In der
Digestorienabluft:
hohe DFs

L :;,W

LAF E 14579

Abgaberaten der131I-Komponenten in der Kaminfortluft
bei verschiedenen Filterkonzepten

19 @)

DWR 3

Sammelperioden 62-74
Leistungsbetrieb 2

kein Iodfilter

Iodfilter in der
Anlagenraum -
abluft

(wirkl. Konzept)

zusatzlich Jod -
filter in der
Digestorienabluft :
niedrige DFs

zusatzlich Jod -
filter in der
Digestorienabluft:
hohe DFs

a)

Abgaberaten der

131

bei verschiedenen Filterkonzepten

Abb.

20 @)

C: gesamt. 1311

C: gesamt. 1311

o crg. 31,

3 elem. 1311,

Jﬂlﬁhﬂﬁ —

Komponenten in der Kaminfortluft-

nach Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluft-

stromen;
niedrige DFs:
hohe DFs:

schwebst. I:
schwebst. I:

100;

elem, I:

100; org. I:
100; elem. I: 1000; org. TI:

10
100
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Abgaberaten der 13'I-Komponenten in der Kaminforttuft bei Leistungs-
betrieb ohne und mit Iodfilter in der Digestorienabluft (DWR 3)
Abb. 21 2)
500 T+ 1
— -
<001 +
(&)
3. - -
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o .
5 f
S 200 + A
(@)
0
2 I
100 + 4
ohne Iodfilter mit Jodfilter ohne Iodfilter mit Todfilter
Revision 1 Revision 2
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Abgaberaten der 131I-Komponenten in der Kaminfortluft bei Revision
ohne und mit Iodfilter in der Ringraumabluft (DWR 3)

Abb. 22 @)

a) nach Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluft-

stromen;
niedrige DFs (s. Abb. 19 und 20)
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Aus der 131- Abgabe mit der Kaminfortluft resultierende relative Ingestionsdosen -
bei Leistungsbetrieb ohne und mit Iodfilter in der Digestorienabluft (DWR 3)

Abb. 23 @)
S 80T _ +
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9 60T T
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o
.S 10T |——I e
& | |
ohne Iodfilter mit Iodfilter ohne lodfilter mit Iodfilter
Revision 1 Revision 2
Wichtung: elem.131: schwebstoff.1311: org. 1311 100:10:1

=
Aus der 1311-Abgabe mit der Kaminfortluft resultierende relative Ingestionsdosen
bei Revision ohne und mit Iodfilter in der Ringraumabluft (DWR 3)

LAF 1114 4079

Abb. 24 )

2) nach Messungen in den die Kaminfortluft bildenden Abluft-

stromen;
niedrige DFs (s. Abb. 19 und 20)
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Zusammenfassung

a)

b)

c)

d)

In der Kaminfortluft des untersuchten Druckwasserreaktors traten
. 13 . . .
elementares und organisches 1I etwa in gleichen Anteilen auf.

Der Anteil des schwebstoffdrmigen 1311 war vernachldssigbar klein
(<12).

Das radiologisch entscheidende elementare 13]I wurde bei Leistungs-
betrieb vor allem mit der ungefilterten Abluft der Chemielaborabziige
freigesetzt, bei Revision mit der ungefilterten Abluft des Ringraums.
Bei gleichzeitiger Abgahe dieser Abluftstr&me iiber Iodfilter lieRe

131

sich teilweise eine Reduzierung der I-Ingestionsdosis der Bevidl-

kerung in der Umgebung um Faktoren grdfer als 10 erzielen.

Durch die Anlagenraumabluftfilter wurde elementares 1311 um Faktoren

groBer als 10 besser abgeschieden als organisches 13]I. Relativ
niedrige Dekontaminationsfaktoren fiir elementares 13]1 diirften vor

allem auf Lecks (z.B. in Bypassfiltern) beruht haben.

Beim 1331 war der Anteil der elementaren Form etwas hther als beim

1311. ]331 wurde durch die Anlagenraumabluftfilter etwas besser als

]311 zuriickgehalten. Diese Unterschiede lassen sich mit den ver-

schiedenen Halbwertszeiten der Iodisotope erkliren.
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ANHANG A

ERGEBNISSE DER 13:I'I-MESSUNGEN



131

I-Konzentrationen und Anteile der 131

Tab. A-1

I-Komponenten in der Kaminfortluft

a)

Sammel- 1311_ 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [7]
., 3
[Ci/m] schweb. I elem.I org.I
10 1,7 (-12) <1 62 37
11 1,3 (-12) < 1 58 42
12 4,1 (-12) 5 82 14
13 1,2 (-12) <1 46 53
14 1,5 (-12) <1 49 51
15 1,0 (~12) - 46 54
16 2,5 (-11) <1 78 22
17 1,4 (~-11) <1 68 31
18 6,1 (-12) <1 59 40
19 2,7 (-12) - 49 52
20 2,0 (-12) 1 54 45
21 1,4 (-12) <1 55 44
22 3,7 (-12) < 1 52 47
23 . 2,2 (-12) <1 59 40
24 4,6 (~-12) < 1 73 26
25 3,7 (-12) 1 65 34
26 3,0 (-12) <1 45 54
27 1,6 (-12) 1 43 56
28 4,2 (-12) <1 56 43
29 1,6 (-12) <1 75 25
30 5,1 (-13) - 62 38
31 1,6 (=12) - 54 46
32 1,7 (-12) <1 56 43
33 1,9 (-12) < 1 60 39
34 6,6 (-12) <1 69 31
35 6,6 (-12) 1 83 16
a)

Wiedergabe von Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern;

keine Eintragung von Werten: keine Werte ermittelt:

Eintragung eines Striches

: Nachweisgrenze unterschritten



Tab. A-1 (Fortsetzung)

]311—K0nzentrationen und Anteile der ]3lI—Komponenten in der Kaminfortluft

Sammel-— 13]1— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m”]
schweb.I elem.I org.l
36 4,9 (-12) <1 76 23
37 1,4 (-12) <1 63 36
38 7,5 (-13) 1 64 35
39 5,7 (-13) i 73 26
40 9,4 (-13) < 1 74 25
41 9,0 (-13) 1 75 24
42 2,9 (~13) 3 70 27
43 2,1 (-13) - 82 18
44 4,3 (-13) 2 77 21
45 2,5 (-13) - 71 29
46 2,5 (-13 - 51 49
47 1,1 (-12) - 66 34
48 1,3 (-12) <1 41 59
49 3,5 (-1i1) <1 32 68
50 1,1 (-11) <1 67 32
51 2,2 (~12) < | 52 48
52 1,5 (-12) - 65 35
53 1,4 (-12) - 80 20
54 4,1 (-13) - 52 48
55 3,2 (-13) - 49 51
56 7,4 (-14) - 31 69
57 2,2 (-14) - 45 55
58 4,3 (-14) - 42 58
59 3,4 (-14) - 45 ‘55
60 1,8 (-12) - 27 73
61 9,1 (-13) <1 50 50




Tab. A-1 (Fortsetzung)

]3]I—Konzentrationen und Anteile der 13]I—Komponenten in der Kaminfortluft

Sammel- l311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m’]
schweb.I elem.I org.1
62 4,2 (-13) - 34 66
63 1,7 (-13) - 26 74
64 2,3 (-13) - 29 71
65 1,7 (-13) - 54 46
66 3,3 (-13) - 54 46
67 5,4 (-13) 2 77 21
68 1,4 (-12) 5 89 7
69 3,3 (-13) 2 54 44
70 3,8 (-13) - 54 46
71 2,7 (-13) - 47 53
72 3,6 (-13) 1 68 31
73 3,9 (-13) 1 59 40
74 3,8 (-13) <1 37 62
75 3,0 (-13) 1 53 46
76 3,1 (-13) - 66 34
77 1,8 (-13) < 1 39 60
78 6,5 (-13) <1 70 29
79 1,8 (-13) 2 47 50
80 1,7 (-13) - 60 40
81 3,7 (-13) 1 79 20
82 3,5 (-13) <1 83 17
83 3,4 (-13) 1 67 32
84 9,6 (-14) - 50 50
85 2,8 (-13) <1 58 41
86 6,1 (-13) <1 85 15
87 3,7 (-13) - 81 19




Tab. A-1 (Fortsetzung)

131

I-Konzentrationen und Anteile der 131I—Komponenten in der Kaminfortluft

Sammel- 1311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [7]
[Ci/m’]
schweb. T elem.1 org.l

88 3,1 (-13) - 81 19
89 1,8 (-13) - 56 b4
90 2,0 (~13) - 67 33
91 2,3 (~13) - 66 34
92 1,3 (-13) 4 60 36
93 3,3 (-13) <1 83 16
94 4,5 (-13) 1 88 10
95 2,4 (-13) 2 74 24
96 9,7 (-12) <1 80 19
97 8,9 (-12) <1 68 32
98 3,1 (-11) - 13 87
99 4,0 (-11) <1 79 20
100 4,1 (-12) 1 44 55
101 2,9 (-12) <1 17 83
102 7,7 (-13) <1 29 70
103 1,9 (-13) - 71 29
104

105 2,0 (-13) - 21 79
106 1,2 (-13) - 46 54
107 3,5 (-13) - 53 47
108 2,2 (-13) I 33 66
109 2,5 (-13) - 37 63
110 5,4 (-14) - 39 61
111 9,8 (-14) - 18 82
112 2,9 (-13) - 4 96
113 4,6 (-13) - ] 99




131

Anlagenraumabluftfilter

Tab. A-2

I-Konzentrationen und Anteile der 131

a)

I-Komponenten in der Zuluft der

Sammel- ]311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [7]
[Ci/m%]

schweb.I elem.I org.1
36 1,1 (-10) <1 9 91
37 1,2 (-10) <1 6 94
38 4,1 (-11) - 10 90
39 3,8 (-11) - 9 91
40 5,4 (-11) - 7 93
41 4,0 (- < 1 8 92
42 2,7 (- <1 9 90
43 2,3 (-11 - 7 93
44 6,3 (-11 - 6 94
45 3,7 (-11 <1 22 78
46 6,0 (-11) <1 23 77
47 1,5 (-10) < 1 31 69
48 1,3 (-10) <1 30 70
49
50
51 '
52
53
54
55
56
57
58 1,6 (~11 <1 26 74
59 5,4 (-11) - 24 76
60 1,6 (-9 <1 2 98
61 4,1 (-11) <1 17 83

a)

wihrend der Revision Anlagenraumabluftfilter meistens auBer

Betrieb (Sammelperioden 49 bis 57 und 97 bis 104)




Tab. A-2 (Fortsetzung)

13]I—Konzentrationen und Anteile der 131I—Komponenten in der Zuluft der

Anlagenraumabluftfilter

Sammel- 1311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [7]
[Ci/m’]
schweb.I elem.I org.l
62 3,8 (-11) <1 20 80
63 4,5 (-11) <1 26 74
64 6,1 (-11) - 36 64
65 6,8 (-11) < 1 25 75
66 1,0 (-10) <1 24 76
67 1,3 (~10) <1 23 77
68 1,8 (-10) <1 18 81
69 8,9 (-11) <1 27 72
70 8,9 (-11) <1 27 72
71 1,5 (~10) < 1 29 71
72 1,3 (-10) <1 29 71
73 1,4 (~-10) <1 30 70
74 1,5 (-10) <1 29 71
75 1,8 (-10) <1 26 74
76 1,2 (-10) - 29 71
77 9,7 (-11) <1 28 72
78 8,4 (~11) <1 32 68
79 7,9 (-11) <1 37 63
80 5,9 (-11) <1 38 61
81 6,5 (-11) <1 43 57
82 5,9 (-11) <1 38 62
83 7,3 (-11) <1 40 60
84 7,1 (-11) <1 40 59
85 2,3 (-10) < 1 47 53
86 9,6 (-11) <1 32 68
87 5,9 (-11) <1 36 64




Tab. A-2 (Fortsetzung)

131I—Konzentrationen und Anteile der ]3]I—Komponenten in der Zuluft der

Anlagenraumabluftfilter

Sammel- 13]1- 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [ 71
., 3
Lci/m’] schweb.I elem.I org., I
88 3,8 (-11) - 44 56
89 5,7 (-11) - 48 52
90 3,3 (-11) <1 47 53
91 3,8 (-11) <1 47 53
92 3,2 (-11) <1 46 54
93 2,4 (-11) <1 37 63
94 4,9 (-11 < 1 15 85
95 9,1 (-11 < 1 7 93




Tab. A-3

1311 Konzentrationen und Anteile der 13]I—Komponent:en in der Abluft der
Anlagenraumabluftfilter (B) a)
131 .
Sammel- I- 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/u’]
schweb.I elem.I org.I
36 2,8 (-11) <1 <1 99
37 4,8 (~-11) - < 1 100
38 1,3 (-11) - <1 100
39 1,1 (-11) - <1 100
40 1,7 (-11) - <1 100
41 1,2 (-11) <1 <1 99
42 1,1 (-12) 1 3 96
43 5,9 (-13) - 1 99
44 2,2 (-12) - <1 100
45 1,4 (-12) - 1 99
46 2,4 (-12) - < 100
47 1,2 (-11) - - 100
48 7,4 (-12) - <1 100
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59 3,0 (-14) - - 100
60 1,1 (-13) - - 100
61 3,2 (-14) - - 100
a)

wihrend der Sammelperioden 42 bis 48 MeBstelle C




Tab. A-3 (Fortsetzung)

131I—Konzentrationen und Anteile der 13]I—I(omponenten in der Abluft der

Anlagenraumabluftfilter (B)

Sammel- l311— 131 Anteil der
periode - Konzentration I-Komponenten [ 7]
[Ci/u’]

schweb.I elem.I | org.I
62 3,0 (-14) - - 100
63 3,0 (~14) - - 100
64 3,2 (-14) - - 100
65 4,6 (-14) - - 100
66 6,9 (-14) - - 100
67 1,2 (-13) - - 100
68 1,9 (-13) - - 100
69 1,4 (-13) - - 100
70 1,9 (-13) - - 100
71 2,4 (-13) - - 100.
72 3,1 (-13) - - 100
73 3,3 (-13) - - 100
74 4,6 (-13) - - 100
75 7,2 (-13) - 5 95
76 1,1 (-12) - 2 98
77 1,2 (-12) - 2 98
78 1,3 (-12) - 1 99
79 1,2 (-12) - 1 99
80 1,0 (-12) - 1 99
81 1,2 (-12) - 2 98
82 1,5 (-12) - <1 100
83 2,0 (-12) - 1 99
84 1,6 (-12) - < 1 100
85 5,0 (-12) - - 100
86 3,3 (-12) - - 100
87 1,7 (-12) - - 100




Tab. A-3 (Fortsetzung)

131I—Konzentrationen und Anteile der IBII-Komponenten in der Abluft der

Anlagenraumabluftfilter (B)

Sammel - ]311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [7]
[Ci/n’]
schweb.I elem.I Jorg.Il
88 9,1 (~13) - - 100
89 1,3 (-12) - - 100
90 1,0 (-12) - - 100
91 1,3 (-12) - - 100
92 9,5 (-13) - - 100
93 8,0 (-13) - - 100
94 2,4 (-12) - - 100
95 5,7 (-12) - - 100

A-10




131

I-Konzentrationen und Anteile der 131

Tab. A-4

I-Komponenten in der Ringraumabluft

Sammel- 1311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [7%]
[Ci/n’]

schweb.I elem.I org.1
36 3,7 (-14) - 39 61
37 9,4 (-15) - 44 56
38 1,5 (-14) - 38 62
39 1,0 (-14) - 36 64
40 3,8 (-15) - - 100
41 1,4 (-13) 6 34 60
42 1,6 (-14) - 36 64
43 - - - -
4t 1,4 (-14) - 11 89
45 9,0 (-15) - 25 75
46 - - - -
47 3,6 (-15) - 100 -
48 1,2 (-12) - 49 51
49 5,7 (-11) 4 71 25
50 5,4 (-11) < 1 74 25
51 3,7 (-12) 1 51 48
52 2,0 (-12) <1 43 56
53 5,3 (-13) 2 54 44
54 6,4 (-13) <1 28 71
55 1,7 (-13) 5 69 26
56 1,3 (-13) - 58 42
57 7,7 (-14) - 52 48
58 5,9 (-14) - 17 83
59 3,6 (-14) - 32 68
60 2,7 (-12) <1 36 63
61 1,9 (-12) <1 62 37

a)

wihrend der Revision meistens zusdtzlich Spiilluft
(Sammelperioden 48 bis 56 und 96 bis 103;
auBerdem Sammelperioden 60 und 61)

A - 11

a)



Tab. A-4 (Fortsetzung)

]3]I-Konzentrationen und Anteile der 131I—Komponenten in der Ringraumabluft

Sammel- 131, 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m’]

schweb.I elem.I org.I
62 1,0 (-12) < 1 42 58
63 3,8 (-13) 1 22 77
64 2,9 (-13) <1 19 80
65 1,9 (-13) <1 12 87
66 1,2 (~13) 3 14 83
67 1,6 (-13) 5 42 53
68 1,9 (-13) 6 64 31
69 2,5 (~13) 2 20 79
70 2,0 (-13) 1 16 83
71 1,5 (-13) - 9 91
72 1,0 (-13) 6 7 86
73 2,5 (-13) - 17 83
74 3,2 (-13) - 17 83
96 6,9 (~12) <1 71 28
97 6,4 (-12) < 1 69 31
98 7,8 (~11) ) <1 .18 - 82
99 1,0 (~-10) 8 82 11
100 1,2 (-11) 1 46 53
101 1,0 (-11) <1 16 84
102 1,3 (-12) - 38 62
103 3,9 (-13) - 70 30
104 1,6 (-13) 5 75 20

A-12



Tab. A-5

13lI—Konzentr:ationen und Anteile der 13]I—Komponenten in der Digestorien-

abluft

1
Sammel- 3y 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m3]
schweb.I elem.I org.I

10

11

12 1,2 (-10) <1 97 3
13 2,3 (-11) <1 76 24
14 2,5 (-11) 2 87 11
15 2,9 (-11) 2 88 1
16 7,9 (-11) < 1 77 23
17 5,8 (-12) < 1 73 27
18 1,5 (-11) <1 83 16
19 1,9 11) < 1 85 14
20 2,1 (-11) 9 75 16
21 2,7 (- 1 85 14
22 1,0 (-10) 2 79 19
23 5,5 (-11 <1 86 14
24 9,7 (-11 1 86 12
25 7,5 (-11) 1 91 7
26 3,5 (~11) 1 94 5
27 1,1 (-11) <1 84

28 5,7 (-12) < 1 81 18
29 2,8 (-12) - 92 8
30 1,2 (-12) - 82 18
31 2,1 (-11) <1 91 8
32 1,5 (-11) < 1 88 12
33 4,8 (~11) 1 69 29
34 1,4 (-10) <1 88 12
35 2,1 (-10) 1 96 3

A-13



Tab. A-5 (Fortsetzung)

131I—Konzentrationen und Anteile der ]311—Komponenten in der Digestorien-—

abluft

1
Sammel-~ 311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [%]
[Ci/m]
schweb.I elem.I org.I
36 7,1 (-11) < 88 i
37 1,0 (-11) < 86 14
38 1,6 (-11 2 92 6
39 7,6 (-12 ! 87 12
40 1,3 (=11 < 86 13
41 1,3 (=11) 2 93 5
42 3,7 (-12) 2 89 8
43 9,2 (-12) 2 93 5
44 1,4 (-11) 2 9% 4
45 6,6 (—12) 2 91 7
46 5,1 (~12) 4 88 8
47 1,2 (-11) 2 79 19
48 7,1 (-12) 3 60 37
49 2,7 (-12) <1 93 7
50 8,3 (-13) 1 92 7
51 3,5 (-13) - 86 14
52 1,3 (-13) 4 61 35
53 7,2 (-14) - 65 35
54 1,1 (-13) - 93 7
55 5,3 (-14) 5 67 28
56 1,1 (-14) - 70 30
57 4,7 (-14) - 72 28
58 4,0 (-13) - 87 13
59 7,8 (-13) - 87 13
60 7,6 (-13) - 80 20
61 2,3 (-13) - 84 16

A - 14



Tab. A-5 (Fortsetzung)

131I—Konzentrationen und Anteile der ]311—Komponenten in der Digestorien-—

abluft

1
Sammel- 3‘1- 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/n’]
schweb.I elem.I org.I

62 5,8 (-13) - 72 28
63 7,4 (-13) 2 60 38
64 9,7 (-13) - 74 26
65 4,1 (-12) 3 75 22
66 4,7 (-12) 3 79 18
67 1,2 (-11) 2 77 21
68 5,7 (-11) 2 93 5
69 4,5 (-12) 3 57 40
70 7,1 (-12) 4 64 31
71 4,7 (~12) 5 78 17
72 8,8 (-12) 6 75 18
73 6,6 (-12) < 1 73 27
74 5,1 (-12) <1 43 57
75 4,3 (-12) 1 81 18
76 4,1 (-12) - 91 9
77 2,6 (-12) < 1 50 50
78 2,1 (-11) 1 87 12
79

80 5,6 (-12) 3 89 9
81 1,3 (-11) <1 85 14
82 1,2 (-11) <1 95 5
83 5,3 (-12) 2 79 19
84 ' 2,5 (-12) 1 82 17
85 6,0 (-12) <1 85 14
86 1,2 (~11) 1 85 13
87 6,0 (-12) <1 88 12

A-15



Tab. A-5 (Fortsetzung)

. . 1 . . .
13lI—Konzentrat1onen und Anteile der 3II-Komponenten in der Digestorien-

abluft

Sammel-~ l311— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten {Z]
[ci/n’]
schweb.I elem.I org.1I

88 6,2 (-12) - 93 7

89 5,5 (-12) - 84 16
90 6,5 (-12) 2 87 il
91 5,5 (-12) 2 90 8
92 3,2 (-12) <1 88 12
93 1,4 (-11) 1 89 10
94 2,0 (-11) 1 95 4
95 7,0 (-12) 2 93 5
96 3,6 (-10) <1 83 16
97 8,1 (~12) < 1 96 3
98 7,7 (-12) <1 97 3
99 1,4 (-12) I 86 13
100 4,3 (~12) 2 93 6
101 3,3 (-12) 2 78 20
102 2,3 (-12) 2 51 47
103 1,1 (-13) - 87 13
104 1,1 (-12) - 94 6
105 6,8 (-12) <1 29 70
106 1,7 (-12) <1 52 47
107 1,3 (-12) <1 82 17
108 6,0 (-12) < 1 21 78
109 7.4 (-12) <1 30 69
110 1,0 (-12) 1 57 41
111 9,3 (-13) 1 52 47
112 8,2 (-13) <1 45 54
113 2,7 (-13) 2 66 32
114 1,2 (-12) - 22 78
115 5,2 (-13) 1 63 35

A- 16




Tab. A-6

131I—KonZentrationen und Anteile der 131I—Komponenten in der Hilfsanlagen-

gebidudeabluft (G)

Samme1l- 131, |3, Anteil der
periode Konzentration I-Kowponenten [Z]
[Ci/u’]
schweb.I elem.I org.1
36 . 2,8 (-12) - 71 29
37 1,4 (~12) - 63 37
38 3,6 (-13) - 94 6
39 3,5 (-13) 2 73 25
40 7,5 (-13) 2 68 30
41 6,9 (-13) 4 65 31
42 2,8 (-13) 5 77 18
43 4,1 (-13) 4 84 12
44 1,2 (-13) - 65 35
45 1,0 (-13) - 65 35
46 1,3 (~13) - 58 42
47 9,4 (-13) 2 93 4
48 9,2 (-13) - 32 68
49 5,9 (-13) <1 23 76
50 8,4 (-13) <1 26 73
51 5,8 (-13 2 21 © 76
52 2,5 (~13) 3 25 72
53 1,2 (-13) - 25 75
54 9,0 (-14) - 21 79
55 8,6 (~14) - - 100
56 1,8 (~14) - 32 68
57 1,8 (-14) - - 100
58 1,3 (-14) - - 100
59 1,0 (-14) - - 100
60 9,8 (~14) - 18 82
61 1,5 (-13) 4 16 80

A - 17



Tab. A-6 (Fortsetzung)

13]I—Konzentrationen und Anteile der IBII—Komponenten in der Hilfsanlagen-

gebidudeabluft (G)

131
Sammel- I- 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m’]
schweb.I elem.I org.1
62 6,7 (-14) - 18 82
63 2,8 (=14) - - 100
64 6,7 (-14) - 55 45
65 1,0 (~-13) - 70 30
66 2,5 (~13) - 69 31
67 6,0 (-13) 1 78 21
68 5,5 (-13) <1 78 21
69 4,3 (-13) - 74 26
70 5,2 (-13) - 65 35
71 3,1 (-13) - 25 75
72 2,1 (-13) - 30 70
73 2,4 (-13) - 54 46
74 2,1 (-13) - 53 47
96 8,6 (~14) - 7 93
97 8,3 (-13) <1 43 56
98 1,0 (-12) <1 45 55
99 1,3 (-12) - 45 55
100 8,9 (-13) - 33 67
101 1,6 (-12) <1 58 41
102 4,5 (-14) - 39 61
103 3,8 (-14) - - 100
104 3,0 (-14) - - 100

A - 18




Tab. A-7

13]I—Konzentrationen und Anteile der IBII—Komponenten in der Hilfsanlagen-—

gebidudeabluft (H)

1
Sammel- 3’1— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[ci/a’]
schweb.I elem.I org.1
36 1,0 (-13) - 9 91
37 1,3 (-13) 2 15 83
38 1,1 (-13) - - 100
39 2,8 (-14) - 57 43
40 3,7 (-14) 13 16 71
41 1,5 (-13) 9 28 63
42 a) 6,1 (-14) , 45 55
43 3,7 (-14) 32 31 37
44 1,5 (-14) - - 100
45 7,1 (~14) - 22 78
46 6,6 (~14) - 25 75
47 1,2 (~13) - 18 82
48 3,2 (-13) - 55 45
49 3,1 (-11) <1 2 98
50 2,2 (-12) 2 40 58
51 1,1 (~12) 4 48 48
52 1,6 (-12) - 77 23
53 1,6 (-12) <1 84 16
54 3,9 (-13) - 62 38
55 7,9 (-13) - 52 48
56 7,1 (-14) - 12 88
57 1,7 (-14) - 100 -
58 1,0 (-14) - 100 -
59 1,5 (-14) - 100 -
60 5,3 (-13) 1 51 48
61 3,9 (-13) - 58 42
a)

Werte unsicher wegen kurzer MeBzeit fiir das schwebstofférmige

A-19



Tab. A-7 (Fortsetzung)

13II—Konzentrationen und Anteile der 131I—Komponenten in der Hilfsanlagen-

gebdudeabluft (H)

1
Sammel- 31I— 131 Anteil der
periode Konzentration I1-Komponenten [Z]
[Ci/n’]
schweb.I elem.I org.I
62 2,1 (-13) - 53 47
63 7,6 (-14) - 51 49
64 7,8 (-14) - 56 44
65 7,9 (-14) - 61 39
66 3,6 (-13) - 87 13
67 8,0 (-13) - 90 10
68 5,8 (-13) = 89 11
69 2,9 (-13) 1 79 20
70 2,0 (~13) <1 73 26
71 1,0 (-13) - 58 42
72 9,9 (-14) - 65 35
73 2,2 (-13) - 75 25
74 1,9 (-13) - 74 26
96 5,1 (-12) <1 66 33
97 2,8 (-12) 1 78 21
98 2,2 (-12) - . 62 38
99 2,1 (-12) 2 47 51
100 8,1 (-13) - 23 77
101 4,6 (-13) - 36 64
102 2,9 (-13) - 15 85
103 4,4 (-14) - 46 54
104 6,6 (—14) - 69 31

A - 20



131

. . 1
I-Konzentrationen und Anteile der

Tab. A-

31

8

I-Komponenten in der Spiilluft

und in der Abluft aus den Chemielaborabziigen

13
Sammel- lI— 131 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m’]
schweb.I elem.I org.1
Spiilluft
96 9,0 (-13) - 30 70
97 9,0 (-12) <1 68 31
98 1,8 (-12) 14 86
99 3,0 (-13) 26 74
100 2,8 (-12) <1 56 43
101 1,6 (~11) <1 12 88
102
103 7,3 (-15) - - 100
104 a)
Abluft aus den Chemielaborabziigen
83 3,8 (-12) 3 87 10
84 2,0 (-12) 1 94 5
85 5,1 (~12) ] 92 7
86 9,2 (-12) 1 86 13
112 4,1 (-13) - 82 18
113 1,8 (-13) 4 76 20
114 1,4 )-12) < 22 78
115 3,7 (-13) 3 67 30
a)

Splilluft auBer Betrieb

A - 21
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133

Tab. B-

. . 1
I-Konzentrationen und Anteile der 33

1

I-Komponenten in der Kaminfortluft

133

Sammel-~ I- 133 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/m’]
schweb.I elem.I org.I

74 6,5 (-13) - 38 62
75 6,1 (-13) - 66 34
76 3,6 (-13) - 74 26
77 4,7 (-13) - 48 52
78 2,9 (-12) - 84 16
79 3,5 (-13) - 44 56
80 8,8 (-13) - 90 10
81 8,1 (-13) - 81 19
82 3,3 (-12) - 95 5
83 5,1 (-13) - 50 50
84 3,9 (-13) - 83 17
85 4,4 (-13) - 78 22
86 2,0 (-12) - 91 9
87 3,0 (-13) - 62 38
88 2,2 (-12) - 100 -
89 1,7 (-12) - 100 -
90

91

92

93

94 5,2 (-12) - 97 3
95 1,2 (-12) - 81 19
96 4,2 (-12) - 83 17

a)

Wiedergabe von Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern;

keine Eintragung von Werten: keine Werte ermittelt;

Eintragung eines Striches: Nachweisgrenze unterschritten

a)



Tab. B-2

]331—K0nzentrationen und Anteile der l33I—Komponenten in der Zuluft der

Anlagenraumabluftfilter

1
Sammel- 331— 133 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/n’]
schweb.I elem.I org.I
74 1,3 (~10) < 41 58
75 1,6 (~10) <1 40 61
76 iI,1 (~10) - 46 54
77 1,3 (-10) <1 36 63
78 1,1 (-10) - <] 51 48
79 1,3 (~10) 1 50 49
80 1,1 (-10) e 54 45
81 1,2 (-10) - 57 43
82 1,1 (-10) 1 51 49
83 1,4 (-10) - 53 47
84 1,3 (-10) - 54 46
85 1,1 (-10) - 60 40
86 7,1 (-11) - 58 42
87 5,9 (-11) ’ - 57 43
88 6,1 (-11) - 59 41
89 5,3 (-11) - 63 37




Tab. B-3

]331—Konzentrationen und Anteile der ]33I—Komponenten in der Abluft der

Anlagenraumabluftfilter (B)

133
Samme]~ I- 133 Anteil der
periode Konzentration I1-Komponenten [Z]
[Ci/n’]
schweb.I elem.I org.I
74 2,4 (-13) - - 100
75 3,7 (-13) - - 100
76 6,2 (-13) - - 100
77 6,7 (-13) - - 100
78 7,3 (-13) - - 100
79 7,8 (-13) - - 100
80 9,8 (-13) - - 100
81 9,7 (-13) - - 100
82 1,5 (~12) - - 100
83 2,6 (-12) - - 100
84 1,5 (~12) - - 100
85 1,9 (-12) - - 100
86 8,2 (-13). - - 100
87 7,3 (-13) - - 100
88 6,9 (-13) - - 100
89 6,9 (-13) - T - 100




Tab. B-4

]33I—Konzentrationen und Anteile der ]331—Komponenten in der Digestorien-

abluft

Sammel- 1331- 133 Anteil der
periode Konzentration I-Komponenten [Z]
[Ci/n’]
schweb.l elem.I org.1I

74 1,7 (-11) <1 44 55
75 1,1 (~11) 2 73 24
76 8,2 (-12) - 89 11
77 3,6 (-12) - 47 53
78 1,3 (-10) 1 87 12
79 } -

80 5,7 (-11) - 97 3
81 4,4 (-11) - 84 16
82 1,5 (-10) <1 97 2
83 1,3 (-11) - 64 36
84 2,8 (-11) - 90 10
85 1,0 (- - 89 11
86 8,1 (-11) - 94 6
87 1,3 (~11) 6 82 12
88 9,5 (-11) - 98 2
89 1,1 (~10) - 98 2
90

91

92

93

94 2,5 (-10) 2 97 1
95 4,5 (-11) 2 93 5
96 2,0 (-10) - 84 16




Tab. B-5

133

I-Konzentrationen und Anteile der 33I—Komponenten in der Abluft aus

den Chemielaborabziigen

Sammel - 1331- Anteil der
. . 133

periode Konzentration I1-Komponenten [Z]

[Ci/m’]
schweb.I elem.I org.1

83 8,2 (-12) - 86 14
84 2,8 (-11) - 91 9
85 6,6 (-12) - 100 -
86 6,5 (-11) 5 90 5
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ANHANG C
LABORVERSUCHE ZUR ABSCHEIDUNG VON 1911 An
EINER IN DEN ANLAGENRAUMABLUFTFILTERN VER-

WENDETEN AKTIVKOHLE



Zur Vertiefung der vor Ort gewonnenen Erkenntnisse zur Riickhaltung

von 131I durch Iodfilter wurden nach der iiblichen Methode /13/

einige Laborversuche zur Abscheidung von 1311 an der Aktivkohle

BJ 4713 im Neuzustand und nach Einsatz im dauernd eingeschalteten
Anlagenraumabluftfilter (Filter 1) in den Sammelperioden 57 bis

117 (Betriebszeit | Jahr) 'durchgefiihrt. Der Neuzustand entsprach
weitgehend dem Zustand der Aktivkohle im Anlagenraumabluftfilter

zu Beginn der Vor-Ort-Messungen (Sammelperiode 59).

Nach Einsatz im Anlagenraumabluftfilter war die Alterung der Aktiv-
kohle etwas grdBer als am Ende der Vor-Ort-Messungen (Sammelperiode 95).

(In den Sammelperioden 96 bis 104 war das Anlagenraumabluftfilter auBer

Betrieb,)

In den Versuchen mit 13]1 in Form von CH3I entsprach die Gesamtbett-
tiefe der Bettiefe im Anlagenraumabluftfilter (30 cm). In den Ver-
suchen mit 13]I in Form von I, war die Gesamtbettiefe geringer

(17,5 cm). In diesem Fall wurden 4 Betten des I,- Sorptionsmaterials
DSMI1. (Gesamtbettiefe 10 cm) nachgeschaltet, um die Form von eventuell
desorbierendem Iod bestimmen zu kdnnen. (AnschlieBend folgten, wie

iblich, erwdrmte Sicherheitsbetten aus imprignierter Aktivkohle-.)

Die weiteren Versuchsbedingungen sind in den Tab. C-1 und C-2 ver-
zeichnet. Sie entsprechen weitgehend den vor Ort herrschenden Be-
dingungen. Es wurde eine Vorbefeuchtungszeit von nur 1 h gewdhlt,

um den Zustand der gealterten Aktivkohle nicht zu verdndern. Diese
Zeit reicht bei den vorliegenden Bedingungen zur Vorbefeuchtung aus.
Die Spiilzeit betrug 2h oder 336 h (2 Wochen). Die lange Spiilzeit
wurde zur Erfassung des Einflusses des Dauerbetriebs des Iodfilters
gewdhlt. (Viel lingere Spiilzeiten fallen wegen des radioaktiven Zer-—

falls nicht ins Gewicht.)

Die erzielten Ergebnisse sind in Form von Abscheidegraden in den
Tab. C-1 und C-2 und in Form von DurchlaBgraden in den Abb. C-1 bis
C-4 wiedergegeben. In den Abb. C-5 und C-6 ist die Verteilung des

131 ]31I .

I auf Test— und Sicherheitsbetten in den Versuchen mit in

Form von I, dargestellt.



Aus den Resultaten geht folgendes hervor:

a) Bei Beaufschlagung mit I2 tritt deutliche Desorption mit langer
Spiilzeit auf, sowohl bei frischer als auch bei gealterter Aktiv-
kohle. Bei einer Bettiefe von 5 cm erhdht sich der Durchlaf-
grad um 1 bis 2 GrBBenordnungen. (Der relativ hohe DurchlaBgrad
bei Bettiefen von mehr als 5 cm ist nicht durch I, bedingt,)
Das von der Aktivkohle desorbierende Iod liegt nicht als Ip,
sondern als org. Iod vor, wie aus der geringen Abscheidung am

IZ—Sorptionsmaterial DSM11 hervorgeht.

b) Bei Beaufschlagung mit CH3I tritt nur eine sehr geringe Desorption

auf.

c) Die Alterung macht sich bei Beaufschlagung mit I, und CH3I deut-
lich bemerkbar: bei einer Bettiefe von 5 cm erhSht sich der Durch-

laBgrad durch die Alterung um etwa 2 GrdRenordnungen.

Nach diesen Laborversuchen war wihrend der Sammelperioden 59 bis 95
nicht mit dem Auftreten von nachweisbaren ]3]I-Mengen in elementarer
Form in der Reinluft des Anlagénraumabluftfilters,zu rechnen. In der
Tat wurde kein elementares ]311 nachgewiesen, abgesehen von den
Sammelperioden 75 bis 84. Dafiir diirften Lecks (z.B. in Bypassfiltern)

verantwortlich gewesen sein.

Aufgrund der Laborversuche hitten zu Beginn der genannten Vor-Ort-
Messungen auch keine nachweisbaren ]311—Mengen in organischer Form

in der Reinluft auftreten diirfen. Der gegenteilige Befund diirfte
ebenfalls auf Lecks zuriickzuftihren sein. Auferdem konnte das Auf-
treten schwerer abscheidbarer organischer Verbindungen mitverant-
wortlich gewesen sein. Am Ende der genannten Vor-Ort-Messungen

hidtten nach den Laborversuchen grioRere ]3II—Mengen in organischer Form

auftreten sollen. Die Diskrepanz ist nicht ohne weiteres zu erkléren.

Die Messungen zeigen also, daB bei der Bestimmung der Riickhaltung
von Radioiod an Aktivkohle durch Vor-Ort-Messungen und Labormessungen

verschiedene Ergebnisse resultieren k&nnen.



Tab. C-1

Abscheidegrad der Aktivkohle BJ 4713

d) 131

fiir I, beaufschlagt als I

Trdgerkonzentration 1 mg/m3
Temperatur 30 °c
relative Feuchte 40 7
Verweilzeit 0,1 s/5 cm
lin. Luftgeschwindigkeit 50 cm/s
Beaufschlagungszeit 1 h
Vorstrdmzeit (Vorbefeuchtungszeit): I h

Nachstrémzeit (Spiilzeit)

2

2 h bzw. 336 h

Bettiefe Abscheidegrad [7] 2)
[cm] nicht gealterte Aktivkohle gealterte Aktivkohle b)
2n © 336 h ¢ 21 ® 336 h ©
1,25 98,8 95,3 95,3 88,7
2,50 99,994 99,94 99,8 98,7
3,75 99,99992 99,997 99,995 99,8
5,00 99,999990 99,9994 99,9994 99,96
6,25 99,999993 99,9997 99,9996 99,98
7,50 99,999995 99,9998 99,9996 99,98
8,75 - 99,999996 99,9999 99,9996 99,99
10,00 99,999998 99,9999 99,9996 99,99
11,25 - 99,99992 99,9997 99,99
12,50 - 99,99995 99,9997 99,99
15,00 - 99,99997 99,9997 99,99
17,50 - 99,99998 99,9997 99,99

a)

-maximal nachweisbarer Abscheidegrad (99,999999 %) iiberschritten

b) Aktivkohle in einem Anlagenraumabluftfilter eingesetzt (Filter 1,

c)

d)

Sammelperioden 57 bis 117)

/ Nachstrdmzeit

KI_ -imprigniert, stranggepreBt, @ 1,1 = 1,3 mm

3




Tab. C-2

Abscheidegrad der Aktivkohle BJ 4713 ) fiir 1311, beaufschlagt als CHBI
Trigerkonzentration 1 mg/m3
Temperatur : 30 °c
relative Feuchte : 40 7
Verweilzeit 0,1 s/5 cm
lin. Luftgeschwindigkeit : 50 cm/s
Beaufschlagungszeit 1 h
Vorstrdmzeit (Vorbefeuchtungszeit): 1 h
Nachstrﬁﬁzeit (Spiilzeit) 2 h bzw. 336 h
Bettiefe Abscheidegrad [2] &
lem] . . : . b)
nicht gealterte Aktivkohle gealterte Aktivkohle
21 33 h & 21 ® 336 h )
2,5 93,0 92,4 6,1 6,4
5,0 99,5 99,3 11,5 12,1
7,5 99,96 99,94 16,7 17,6
10,0 99,997 99,995 21,8 22,7
12,5 99,9998 99,9995 26,4 27,7
15,0 99,99998 99,99995 30,7 32,1
17,5 - 99,999994 34,9 36,3
20,0 - - 38,6 40,4
22,5 - - 42,4 44,3
25,0 - - 45,8 47,7
27,5 - - 49,2 50,9
30,0 - - 52,2 53,8
), )y e)y d) o qp, coi
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