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Untersuchungen zur Abscheidung von I durch ein Todfilter eines Druck-

wasserreaktors

Kurzfassung

1311 durch ein Anlagenraumabluftfilter eines deutschen

Die Abscheidung von
Druckwasserreaktors wurde mit mehreren Methoden bestimmt,. um insbesondere
zuverlassige Daten zu gewinnen. AuBerdem wurden Untersuchungen zur Kld-
rung der Ursache fiir die Alterung der im genannten Iodfilter enthaltenen
Aktivkohle durchgefiihrt.

1311 41 Hohe eines Abscheide-

Die tatsachliche Riickhaltung des organischen
grades von 99,9 % wurde durch 1311 in Form von penetrierenden Iodverbindungen
begrenzt. Sie war um mehr als eine GroBenordnung geringer als die Rlick-
haltung von CH31311 unter Auslegungsbedingungen. Die Alterung beruhte vor-

wiegend auf Adsorption von schwerfliichtigen ordganischen Stoffen.

131

Investigations on the retention of I by an iodine filter of a

pressurized water reactor

Abstract

131I by an equipment room exhaust filter of a German

The retention of
pressurized water reactor was determined by various methods to particu-
larly obtain reliable results. Moreover, investigations were performed
to clarify the reason for aging of the carbon contained in the iodine
filter mentioned.

The actual retention of the organic 1311, corresponding to a value

of 99.9 %, was limited by 1311 in the form of penetrating iodine com-
pounds. It was Tower than the retention of CH31311 under layout conditions
by more than one order of magnitude. The aging was essentially caused by

the adsorption of low-volatile organic compounds.
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1. Einleitung

Zur Minimierung der Strahlenexposition der Bevdlkerung durch Radioiod
wird die Abluft deutscher Kernkraftwerke in der Regel teilweise iiber
Iodfilter abgegeben /1/. Bei neueren deutschen Kernkraftwerken ist

eine vollstandige Iodfilterung der Abluft moglich. Bei Abluft-Iodfiltern
ist gemdB gliltiger oder in Vorbereitung befindlicher Richtlinien in der
Bundesrepublik Deutschland ein minimaler Abscheidegrad von 90 bis 99 %
fiir organisches Iod (Methyliodid) unter den zu erwartenden ungilinstig-
sten Bedingungen einzuhalten /2, 3, 4/.

Todfilter miissen bekanntlich Uberwacht werden /1, 3/, da das Riickhalte-
vermogen der in den Iodfiltern enthaltenen Aktivkohle im Laufe der Zeit
vor allem infolge von Schadstoffeinwirkung absinkt (Alterung). AuBerdem
konnen Undichtheiten (Leckagen) auftreten.

Tabelle 1 gibt einen Oberblick Uber die derzeitige, allerdings nicht
in allen Fallen zutreffende Praxis beim Testen von Abluft-Iodfiltern
in der Bundesrepublik Deutschland /5, 6/. In Vor-Ort-Tests wird die
Dichtheit der Iodfilter gepriift. In Labortests wird das Riickhaltever-
mogen der in den lodfiltern enthaltenen Aktivkohle durch Priifung von
gleichartig gealterter Aktivkohle aus Kontrollfiltern ermittelt.

In neuester Zeit wird teilweise von den zustdndigen Behdrden bei Iod-
filtern, die laufend in Betrieb sind, zusdtzlich eine laufende Ober-
wachung des Abscheidegrades durch Messung der Radioiodkonzentration

vor und hinter den lodfiltern gefordert. Dabei werden diskriminierende
Iodsammler eingesetzt, die eine Unterscheidung der Iodkomponenten,
insbesondere von elementarem und organisch gebundenem Iod, ergmdglichen
/7, 8/. (Eine Messung ohne Unterscheidung der Iodkomponenten ist nicht
sinnvoll, da der Abscheidegrad in Abhdngigkeit von den Anteilen der
Lodkomponenten schwanken wiirde.) Diese Methode erscheint als eine
einfache, vom Betreiber des Kernkraftwerks durchfiihrbare Methode zur
laufenden Oberwachung von Iodfiltern, falls die Radioiodkonzentration
ausreichend hoch ist.Die Kompatibilitdt dieser Methode mit herkommlichen
Methoden ist allerdings weitgehend unbekannt.




131I,

Im vorliegenden Bericht wird auf Untersuchungen zur Abscheidung von
dem bei Kernkraftwerken normalerweise radiotkologisch entscheidenden
Iodisotop, durch ein Anlagenraumabluftfilter eines deutschen Druck-
wasserreaktors (DWR 4) eingegangen. Bei diesem Iodfilter war bei Messung

mit diskriminierenden Iodsammlern durch den Betreiber der Anlage eine

sehr schnelle Alterung festgestellt und ein schneller Wechsel der Aktiv-
kohle (nach einer Betriebszeit von nur wenigen Wochen) erzwungen worden.

Die Untersuchungen dienten vor allem der Bestimmung der Riickhaltung von 1311
mit verschiedenen Methoden. Damit sollten zuverldssige Daten zur Ab-
scheidung von 1311 durch das genannte Iodfilter gewonnen und zusdtzlich
einzelne Testmethoden hinsichtlich Durchfiihrbarkeit und Aussagekraft
Uberpriift werden. Mit den Untersuchungen sollte auBerdem die Ursache

fur die Alterung des genannten Iodfilters gekldrt werden.




Deutschland &)

nicht in allen Fdllen zutreffend (z. B. wegen versch1edener Festlegungen der jeweils

zustdndigen Behorden)

DF: Dekontaminationsfaktor

in Zukunft zusatzlich im Abstand von 3 Jahren

Test der Aktivkohle aus Kontrollfiltern (ebenfalls Test frischer Aktivkohle vor Fiillung),

obere Rejhe: Storfallfilter; untere Reihe: Normalbetriebsfilter

Auslegungsbedingungen

Tabelle 1: Praxis beim Testen von Abluft-Iodfiltern in der Bundesrepublik
Typ Agens Bedingungen Haufigkeit Kriterium fur Akzeptanz b)
Vor-Ort- | CH,131, Betriebs- direkt nach DF > 10*
Test bedingungen Fullung c)
Labor- | et 311 30, 98%r. F. & | alles - 12 Monate OF 5 103
Test 9 30%, 70 % r. F. € | alle 6 Monate DF > 10
a)




2. Daten des lodfilters

Das Iodfilter, an dem die Untersuchungen durchgefiihrt wurden, dient,

mit einem identischen, parallel geschalteten Iodfilter, der Filterung
der Luft, die kontinuierlich zur Unterdruckhaltung aus den Anlagen-

und Betriebsrdumen des Reaktorgebdaudes des DWR 4 abgesaugt wird. Wahrend
der Zeit der Untersuchungen war nur das untersuchte Anlagenraumabluft-
filter in Betrieb. Es war laufend eingescha1tet.

Der prinzipielle Aufbau des Anlagenraumabluftfilters geht aus Abbildung 1
hervor. Dem eigentlichen Aktivkohlefilter (Hauptfilter) sind folgende
Komponenten vorgeschaltet: Tropfenabscheider, Erhitzer, Schwebstoffilter
und Aktivkohlefilter (Vorfilter). Letzteres besteht aus einer Filter-
zelle. Wahrend der Zeit der Untersuchungen war es ausgebaut. Das Haupt-
filter 1ist als Schiittbettfilter ausgelegt. Im vorliegenden Zusammenhang
wichtige Daten des Hauptfilters sind in Tabelle 2 aufgefiihrt. Wihrend

der Untersuchungen war das Hauptfilter mit der Aktivkohle 207B gefiillt
(Impragnierung: KI; KorngrdBe: 8 - 12 mesh).

Zur UOberwachung des Zustandes der Aktivkohle im Hauptfilter werden drei
Kontrollfilter parallel zum Hauptfilter betrieben. (In Abbildung 1 ist
nur ein Kontrollfilter eingetragen.) Auslegung und Betrieb der Kontroll-
filter sind derart, daB die Verweilzeit bzw. der Luftwechsel wie im
Hauptfilter ist. Die Aktivkohle, identisch mit der im Hauptfilter,

ist in zwei hintereinandergeschaltete Betten unterteilt /3/.
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Anlagenraumabluftfilter des DWR4 mit Testeinrichtungen

Abb. 1 ¥

T 1. Aktivkohlefilter (Vorfilter)wdhrend der Untersuchungen ausgebaut;
insgesamt 3 Kontrollfilter installiert




Tabelle 2: Daten des An]agenraumab]uftfi]ters'a) des DWR 4

Daten Einheit Betriebswert b) Auslegungswert
Temperatur c ) ca. 30 30
rel. Luftfeuchte % ca. 30 70
Luftdurchsatz mS/h 1100 1000
Tin. Luftgeschwindigkeit cm/s 57 50
Verweilzeit S 0,53 0,60

a) Aktivkohlefilter (Aktivkohle: 207 B (KI), 8 - 12 mesh; Bettiefe: 30 cm)

) Naherungswert wahrend der Zeit der Untersuchungen




3. Experimentelles

Zundchst werden Vor-Ort-Tests und Labortests zur Bestimmung der Riick-
haltung von 1311 mit verschiedenen Methoden beschrieben. Dann wird

auf weitere Untersuchungen zur Alterung eingegangen.

3.1 Vor-Ort-Tests und Labortests

Tabelle 3 gibt einen Uberblick iiber die wahrend eines Zeitraums von ins-
gesamt 8 Wochen durchgefiihrten Tests. Die Vor-Ort-Tests wurden sowohl
mit anlagenfremdem (eingeleitetem) 131I als auch mit anlageneigenem

(in der Abluft vorhandenem) 131 durchgefiihrt. Die Labortests er-
folgten bei Betriebsbedingungen (30 0C, 30 % r.F.) und bei Auslegungs-
bedingungen (30 Oc, 70 % r.F.). Die Durchfiihrung des Tests wird in den
folgenden Kapiteln 1im einzelnen beschrieben. Zundchst sei aber auf
einiges Allgemeines eingegangen.

Die 131I-RUckha]tung wurde durch Dekontaminationsfaktor, Abscheidegrad
und DurchlaBgrad charakterisiert. Diese GrofRen Tassen sich folgendermaBen

durch Aktivitdten ausdriicken:

A
OF = 7
d
100‘A,\ /o A\
_ a \ n )
AG = iy
e
100 - A )
DG = d (%)
A
e

DF:  Dekontaminationsfaktor
AG:  Abscheidegrad

DG:  DurchlaBgrad

A_: eingeleitete Aktivitdt
Aa: abgeschiedene Aktivitdt
Ad: durchgelassene Aktivitat
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Die genannten Grofen konnen in identischer Weise ebenfalls durch Aktivitats-
konzentrationen dargestellt werden. Der Dekontaminationsfaktor zum Beispiel
kann als das Verhdltnis der Aktivitatskonzentrationen vor und hinter einem
Filter definiert werden.

Zwischen Dekontaminationsfaktor, Abscheidegrad und DruchlaBgrad besteht
folgender Zusammenhang:

100 _ 100 - A = D6.
DF

Die Messung der Proben erfolgte bei den Vor-Ort-Tests mit Ge(Li)-
Detektoren, bei den Labortests mit Nal (T1)-Detektoren. In den Vor-Ort-
Tests Tag die Nachweisgrenze bei 10712 Ci 131, (Fehler von 100 % auf der
1 o-Vertrauensebene), in den Labor-Tests bei 10'11 Ci 1311 (Fehler von
100 % auf der 3 o-Vertrauensebene).

e e 00 G e G kN G o e B e et ot et e e O O Gl b

Die Vor-Ort-Tests mit anlagenfremdem 1311 (vgl. Tabelle 3) wurden weit-

gehend wie Uiblich durchgefiihrt /1/. In die Zuluft des Anlagenraumabluft-
filters wurde 1311 eingeleitet. Gleichzeitig wurde 1311 aus der Zu- und
AbTuft mit Iodsammlern entnommen (vgl. Abb. 1). Es-wurden Tests mit
CH31311 und 13112 durchgefiihrt. 13112 wird in der Bundesrepublik Deutsch-
Tand in Vor-Ort-Tests bisher nicht verwendet. Der Einsatz von 13112 in
Vor-Ort-Tests von lodfiltern mit gealterter Aktivkohle (Wiederholungs-
prifungen) ist zu erwdgen.

Die Einleitung von 1311 erfolgte in einem Abstand von 2,5 m vor der Zu-
luftentnahme. Dieser Abstand entspricht dem Siebenfachen der Kanalab-
messungen (0,35 x 0,35 m). Die Probenahme in der Zu- und Abluft erfolgte
Jjeweils mit zwei senkrecht zueinander angeordneten, mit Bohrungen ver-
sehenen Entnahmerohren liber den gesamten Kanalquerschnitt. An jedes Ent-
nahmerohr waren Iodsammler (und weitere bendtigte Gerdte) angeschlossen.

Es wurden diskriminierende Iodsammler verwendet, die, wie erwdhnt, eine
Unterscheidung der Iodkomponenten ermdglichen. In den liblicherweise mit

CH31311 durchgefiihrten Vor-Ort-Tests werden diese Iodsammler nicht einge-

setzt.




In Tests mit 131I2 ist ihr Einsatz zur Kontrolle einer eventuellen
Umwandlung von 13112 in organische lodverbindungen aber sinnvoll.

Die diskriminierenden Iodsammler entsprachen dem in der Bundesrepublik
Deutschland Ublichen Aufbau /7, 8/. (Im Ausland werden weitgehend analog
aufgebaute diskriminierende Iodsammler verwendet /9, 10, 11/). Das
Prinzip der eingesetzten diskriminierenden Iodsammler geht aus Abb. 2
hervor. Die Sammlerkomponenten sind jeweils zweifach vorhanden, so daB
uber die 1311—Verte11ung Schliisse zur Trennung bzw. Abscheidung der lod-
komponenten gezogen werden konnen. In Abweichung von dem in Abb. 2
gezeigten Aufbau wurden (in Anstromrichtung) folgende Sammlerkomponenten

verwendet :

1 Schwebstoffilter GF/A;
2 Betten Sorptionsmaterial DSM1l;
4 Betten imprdgnierte Aktivkohle CG 0,8.

Der Einsatz von 4 Aktivkohlebetten erfolgte zurbesseren Erfassung von
moglicherweise penetrierenden Iodverbindungen in den Messungen mit anlagen-
eigenem 131y (s.u.). Daten der Sorptionsmaterialien DSM11l und CG 0,8

sind in Tabelle 4 enthalten. Wesentliche Parameter der Vor-Ort-Tests sind
in Tabelle 5 aufgefiihrt.

Die VornOrt=TestsanitCH31311 wurden sowohl direkt nach Neufiillung und In-
betriebnahme des Anlagenraumabluftfilters als auch nach achtwochigem
kontinuierlichem Betrieb durchgefiihrt. Mit 13112 wurde nur zum ersten Zeit-
punkt getestet, da keine belastbaren Werte erzielt werden konnten. 13112
schied sich ndmlich weitgehend am Tropfenabscheider ab und desorbierte

nur langsam. Selbst in der auf 20 h erhohten Sammelzeit erfolgte keine

vollstandige Desorption.

Die Vor-Ort-Tests mit anlageneigenem 1311 (vgl. Tabelle 3) erfolgten durch

einwdochige Beaufschlagung von diskriminierenden Iodsammlern mit der Zu-
und Abluft des Anlagenraumabluftfilters. Ort und Art der Probenahme waren




- 10 -

131I. Allerdings erfolgte jeweils

wie in den Tests mit anlagenfremdem
nur eine einzige Probenahme (mit einem einzigen Enthahmerohr). Wahrend
der Sammelperioden * 2 bis 7 war der Aufbau der diskriminierenden Iod-
sammler wie inden Tests mit anlagenfremdem 1311. In den Sammelperioden

1 und 8 wurden jedoch folgende Sammlerkomponenten eingesetzt:

2 Schwebstoffilter GF/A;

2 Betten Sorptionsmaterial DSM11;

2 Betten Sorptionsmaterial IPH;

2 Betten Sorptionsmaterial AC 6120;

2 Betten imprédgnierte Aktivkohle CG 0,8.

Dieser Aufbau der diskriminierenden Iodsammler wurde gewahlt, um zusdtz-
liche Informationen iiber die Art der auftretenden Iodkomponenten zu er-
halten. An IPH sollte die hypothetische Iodverbindung h1311o abgeschieden
werden, an AC 6120 CH,"31T und dhnliche leicht abscheidbare Todverbindungen.
Daten dieser Sorptionsmaterialien enthalt Tabelle 4. Wesentliche Parameter
der Vor-Ort-Tests sind in Tabelle 5 angegeben.

1311 wurden wochentlich ohne Unter-

Die Vor-Ort-Tests mit anlageneigenem
brechung wahrend achtwochigen kontinuierlichen Betriebs des Anlagenraum-
abluftfilters durchgefiihrt. Direkt vor Aufnahme und nach Beendigung dieser

131

Tests wurden die beschriebenen Tests mit anlagenfremdem I vorgenommen.

Die Labortests unter Betriebsbedingungen (30 °C, 30 % r.F.; vgl. Tabelle 3)
wurden mit frischer und gealterter Aktivkohle durchgefiihrt. Die Aktivkohle

war identisch mit der im Aktivkohlefilter verwendeten ( 207B (KI), 8 - 12 mesh).
Die Alterung erfolgte in Bypdssen des Aktivkohlefilters (vgl. Abbildung 1).
Aufbau und Betrieb der Bypdsse entsprachen dem Aufbau und Betrieb des Aktiv-
kohlefilters. Es wurden drei parallele Bypdsse betrieben, um die Riickhaltung

von CH31311 und 13112 bestimmen und weitere Untersuchungen zur Alterung

#*
Sammelperioden sind aneinandergrenzende, fortlaufend numerierte

MeBzeitraume von einwdchiger Dauer.
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durchfiihren zu kdnnen (s.u.). Die Bypdsse wurden kontinuierlich
wahrend der achtwochigen Untersuchungszeit (Zeit der Vor-Ort-Messungen)
betrieben.

In den Labortests wurden die Bypassstrecken unverdndert eingesetzt, d.h.
die Schichtung der Aktivkohle wurde nicht verandert. Damit entsprach der
geometrische Verlauf der Alterung dem im Aktivkohlefilter. Die Labortests
wurden mit der in Abbildung 3 schematisch wiedergegebenen Apparatur
durchgefiihrt. Wesentliche Parameter der Labortests zeigt Tabelle 6.
Weitere Angaben zur Durchfiihrung der Labortests finden sich in der
Literatur /1/.

Die Labortests unter Aus1eguhgsbed1ngungen (30 °C, 70 % r.F.; vgl.

Tabelle 3) erfolgten ebenfalls mit frischer und gealterter Aktivkohle.

Sie entsprach wieder der im Aktivkohlefilter eingesetzten Aktivkohle.

Die gealterte Aktivkohle stammte aus Kontrollfiltern des Aktivkohle-
filters (vgl. Abbildung 1). Das erste Kontrollfilter wurde nach fiinf
Wochen ausgebaut, das zweite Kontrollfilter nach acht Wochen.

Als Testmedium diente CH31311. Die Schichtung der Aktivkohle wurde

in der iUblichen Weise verandert: Aus der gemischten Aktivkohle des vorderen
Bettes des Kontrollfilters wurden die vorderen Testbetten hergestellt
(Bettiefe 0 bis 15 cm), aus der gemischten Aktivkohle des hinteren Bettes
des Kontrollfilters die hinteren Testbetten (Bettiefe 15 bis 30 cm). Abge-
sehen von einigen aus Tabelle 6 hervorgehenden Unterschieden wurden die
Tests unter Auslegungsbedingungen ansonsten wie die Tests unter Betriebs-

bedingungen durchgefiihrt.

3.2 Weitere Untersuchungen

Wie erwdhnt, sollte im Rahmen der Untersuchungen auch die Ursache fir die
Alterung der im Anlagenraumabluftfilter enthaltenen Aktivkohle gekldrt
werden. Die Alterung von Aktivkohle beruht bei Betrieb eines ITodfilters
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bekanntlich weitgehend auf Adsorption von organischen Substanzen,
insbesondere von Losungsmitteln. Weiterhin kann die Adsorption von
anorganischen Substanzen, wie Schwefeldioxid und Stickoxiden, von
Bedeutung sein. Letztere machte sich durch ein Sinken der Alkalinitat
der Aktivkohle bemerkbar /12, 5, 13, 14, 15/. (Die Alterung von Aktiv-
kohle bei sachgerechter Lagerung ist relativ gering /16, 17, 18/).

Die Untersuchungen zur Klarung der Alterung wurden an Aktivkohlen aus
einem der Bypasse des Aktivkohlefilters durchgefiihrt (vgl. Kap. 3.1.3).
Es wurde die Beladung der Aktivkohle mit organischen Substanzen und

- lber die Alkalinitdt - mit anorganischen Substanzen in Abhangigkeit
von der Bettiefe bestimmt. Im ersten Fall wurden die CC14-Extrakte der
Aktivkohle aus den Bypassbetten gaschromatographisch analysiert /19/.
Im zweiten Fall wurde der pH-Wert der entsprechenden H20-Extrakte er-
mittelt /20/.




Tabelle 3: Durchgefiihrte Tests (Anlagenraumabluft des DWR 4)

mg'[_

Typ Agens _ Bedingungen Zeit der Durchfiihrung a)
CH31311; 13112 ca. 30 0C 30%r. F nach Inbetriebnahme und
(anlagenfremd) : s o e nach kontinuierlichem Betrieb b)

Vor-0rt- g : des Filters
Test ST RS PREERS SO 0
3 ’ 2 ca. 30 C, 30%r. F. wochentlich wahrend kontinuierlichem
(anlageneigen) Betrieb des Filters
CH 1311_ 131I o
3 ? 2 30 °C, 30 2 r. F. vor und nach Alterung
Labor- in Bypass
Test
131 . 0 9
CH3 I 30 °C, 70 % r. F. vor und nach Alterung

in Kontrollfilter

a) Zeitraum insgesamt 2 Monate (8 Wochen)

b) Test mit 13112 nur nach Inbetriebnahme des Filters
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— C<W | P e
1 2 3
1 Stufe fur schwebstofformiges Iod: -
2 Schwebstoffilter GF/A
2 Stufe fir elementares Iod:
2 Betten Sorptionsmaterial DSM 1
3 Stufe fur organisches Ilod:
2 Betten imp. Aktivkohle CG 0.8
Uélﬂh& LAF I 14177

Diskriminierender Iodsammler
Abb. 2 °

* Aufbau fir durchgeflihrte Untersuchungen
abgeandert; vgl. Text und Abb. 4 - 7




Tabelle 4:

In den Iodfiltern eingesetzte Sorptionsmaterialien

Name Grundmaterial GroRe Impragnans Lieferant Haupt- Literatur
verwendung
spezifische
DSM 11 Kieselsdure 1 -2 mm KI Sud-Chemie Abscheidung 7, 8, 21
(Kugeln) (Miinchen) von I,
aktiviertes I-Tod Science spezifische
IPH Aluminium- 20 - 40 mesh | penc” Applications | Abscheidung , |22, 9, 21
oxid pneno (Rockville, von "HIO" &)
Md., USA)
AC 6120 Kieselsdure 1-2m Ag NO Siid-Chemie unspezifische | 23, 24,
(KugeTn) 3 (Minchen) Abscheidung b) 25, 21
von I
. ‘ Norit unspezifische
CG 0,8 Aktivkohle ?giagzhen) KI Adsorption Abscheidung 1,7, 8, 21
(Dusseldorf) von I

a) Vorabscheidung von I2 erforderlich

b)

(z. B. ringsubstituierte Iodverbindungen wie Iodbenzol)

Abscheiung gering bei gewissen organischen Iodverbindungen

.=9'[=.
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Tabelle 5: Parameter der Vor-Ort-Tests

Parameter Einheit Wert
Temperatur % ca. 30
rel. Luftfeuchte % ca. 30
Luftdurchsatz m3/h 3,6
Tin. Luftgeschwindigkeit cm/s 50

Sanmiersture )+ cn 7.5 bau. 15

fretieere || oas b o
sammelzeit ©) h ca. 2 bzw. 20 bzw. 168
eingeleitetes 131y d) mCi ca. 1
eingeleitetes 127 1 ) mg ca. 1

a) unterteilt in Abschnitte von 3,75 cm

b)

c) 2 h in Tests
20 h in Test
168 h in Tests
d)

in Tests mit anlagenfremdem

15 c¢cm bzw. 0,3 s in der letzten Sammlerstufe
(Sammelperioden 2 - 7)

mit anlagenfremdem CH31311,

mit anlagenfremdem 13112,

mit anlageneigenem

131I

(Einleitzeit: ca. 1 h)

131.%

I




G G

8 9 6 1 12

%
o OO -

W)gUINS'LAF11142679

Apparatur zur Prufung von Iodsorptionsmaterial

Abb. 3
1 Aktivkohlefilter 5 Kihler 9 Testbetten
2 Schwebstoffilter 6 Kondensatbehdlter 10 Sicherheitsbetten
3 Durchflufmesser 7 Einleitrohr 11 Ventil
4 Verdampfer 8 Wasserbad . 12 Pumpe

_L'[_
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Tabelle 6: Parameter der Labortests

Parameter Einheit Wert a)
Temperatur % 30
rel. Luftfeuchte % 30 bzw. 70
Luftdurchsatz m3/h 1 bzw. 0,88
lin. Luftgeschwindigkeit cm/s 57 bzw. 50
YSE:&Z:Zji;Eungszeit) h 1 bzw. > 16
Einleitzeit h 1
Nachstromzeit h 2
(Spulzeit)
Bettiefe ) om 30
Verweilzeit S 0,53 bzw. 0,6
eingeleitetes 1311 mCi ca. 0,1
eingeleitetes 1271 mg ca. 1

a) erster Wert: Test bei Betriebsbedingungen;

zweiter Wert: Test bei Auslegungsbedingungen des Anlagenraum-

abluftfilters (vgl. Tabelle 2)
b) unterteilt in Abschnitte von 1,25 oder 2,5 cm
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4. Prasentation der Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Untersuchungen im wesentlichen
nur vorgestellt. Die eigentliche Diskussion der wichtigsten Ergebnisse

erfolgt in Kap. 5.

4.1 Vor-Ort-Tests und Labortests

131

131 1311

Zundchst sei auf die in den Tests mit CH3 I und 5 festgestellte Ver-

teilung des 1311 in den diskriminierenden Iodsammlern eingegangen. Abb. 4
gibt eine typische Verteilung fiir CH31311 in der Zu- und Abluft wieder.
Erwartungsgemdp wurde fast das gesamte 311 im ersten CG 0,8-Bett abge-
schieden. Eine typische Verteilung fiir 13112 in der Zuluft zeigt Abb. 5.
Fast das gesamte 1311 wurde imersten DSM11-Bett zuriickgehalten. Dieser
Befund entspricht ebenfalls der Erwartung. Er zeigt, daB keine nennens-
werte Umwandlung von 13112 in organische Iodverbindungen stattfand.

(Die geringe Abscheidung von 1311 am Schwebstoffilter GF/A diirfte auf

131I

Adsorption von o an diesem beruhen.)

131 131 131

Die in den Tests mit CH3 I und 12 festgestellten
in der Zu- und AbTuft, nach Inbetriebnahme und nach achtwdchigem konti-
nuierlichem Betm‘eb'desbAnlagenraumabluftfﬂterss sind in Tabelle 7 ange-
geben. Die Zuluftwerte entsprachen bei CH31311 den theoretischen Werten,
bei 13112 lagen sie um ca. 50 % niedriger. Im Tetzten Fall fand also eine
deutliche Adsorption, z. B. an Kanalwinden, statt. Die Abluftwerte waren
entsprechend der 1311-RUckha1tung im Iodfilter sehr gering. Bei 13112
wurde wegen der Adsorption am Tropfenabscheider die Nachweisgrenze nicht

uberschritten.

I-Konzentrationen

Aus Tabelle 7 geht hervor, daR die bei verschiedener Position des Entnahme-
rohrs gemessenen 131I-Konzentrationen relativ gut libereinstimmten. Bei

CH31311 betrugen die Abweichungen, abgesehen von einem Fall, ca. 10 %, bei

1311, ca. 30 3.
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Die aus den CH31311-Konzentrationen errechneten Dekontaminationsfaktoren
des Anlagenraumabluftfilters sind in Tabelle 8 verzeichnet. Nach Inbe-
triebnahme betrug der Dekontaminationsfaktor flr CH31311 ca. 105, nach
achtwdchigem Betrieb ca. 104. Fiir 13112 konnen keine Werte angegeben
werden.

Es sei erwdhnt, daB ein Dekontaminationsfaktor fiir CH31311 von > 10° als

typisch fiir ein frisch gefiilltes Tiefbettfilter angesehen werden kann
/5, 6/.

1311 in den diskriminierenden

Zuerst sei wieder auf die Verteilung des
Iodsammlern eingegangen. Abbildung 6 gibt eine typische Verteilung fir die
Zu- und AbTuft in den diskriminierenden Iodsammlern wieder,die in den
Sammelperioden 2 bis 7 eingesetzt wurden. In der Zuluft wurde das meiste
1311 auf dem ersten DSM11-Bett wund auf dem ersten CG 0,8-Bett festge-
stellt. Die 131I—Verteﬂung entspricht groBenordnungsmaRig gleichen An-

teilen von 1311, und cHy'*l1. In der AbTuft fand sich das 11 weitgehend

auf den CG 0,8-Betten wieder. Der Anteil des 13112 war also sehr klein.

Aus der Art der 131I-Verteﬂung auf die CG 0,8-Betten folgt, daB das organische
1311 relativ penetrierend war, d. h. nur zum Teil aus CH31311 bestand.
Abbildung 7 zeigt eine typische 131I-Verteﬂung fir die Zu- und Abluft in
den diskriminierenden Iodsammlern, die in den Sammelperioden 1 und 8 ver-
wendet wurden. In der Zuluft wurde das meiste 1311 auf dem ersten DSM 11 =
Bett und auf dem ersten AC 6120-Bett gefunden. Auf IPH und CG 0,8 wurde sehr
1311 festgestellt. Daraus folgt, daB 13112und CH31311 in groBen An-
teilen auftreten, "H13lIO” und penetrierende organische Iodverbindungen da-
gegen hochstens in minimalen Anteilen. In der Abluft wurde wenig oder kein
1317 auf DSM 11 und IPH festgestellt, viel X311 dagegen auf AC 6120 und
insbesondere auf CG 0,8, Daraus folgen minimale Anteile an

1311 und “H13110“ sowie groBe Anteile von organischem 1311, insbesondere

2 131
von penetrierendem organischem I.

wenig
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Die geschilderten, die 131I-Verteﬂung betreffenden Befunde sind in Uber-
einstimmung mit friiheren, in der Anlagenraumabluft eines anderen Druckwasser-

reaktors erzielten Ergebnissen /8, 21/.

Die in den Tests mit anlageneigenem 131I wahrend der einzelnen Sammelperioden
gemessenen 131I-Konzentrationen und Anteile der 13 I-Komponenten in der Zu-
und Abluft sind in Tabelle 9 aufgeflihrt. Die Konzentrationen und Anteile waren
sowohl in der Zuluft als auch in der Abluft relativ konstant. (Die in der
AbTuft wahrend der Sammelperiode 1 erzielten Ergebnisse sind nicht belastbar.)
Der Anteil des organischen 1311 uberwog in der Zuluft etwas, in der Abluft

bei weitem. Der Anteil des schwebstoffdormigen 131I war unbedeutend.

Die aus den Konzentrationen des organischen und elementaren 13 I errechneten
Dekontaminationsfaktoren sind in Tabelle 10 und Abb. 8 wiedergegeben. Der
Dekontaminationsfaktor fiir organisches 1311 wies relativ geringe Schwankungen
auf. Er lag groBenordnungsmifig bei 103. Dagegen schwankte der Dekontaminations-

faktor fiir elementares 1311 relativ stark zwischen 104 und ca. 105. Die

Schwankungen beim elementaren 1311 diirften weitgehend auf MeBungenauigkeiten
infolge der geringen Konzentrationen hinter dem Iodfilter beruhen.

Die Konzentrationen, Anteile und Dekontaminationsfaktoren fiir die 1311—
Komponenten stimmen weitgehend mit denen iiberein, die in Anlagenraum-
abluftstromen bzw. fiir Anlagenraumabluftfilter anderer Druckwasserreaktoren

ermittelt wurden /26, 27/.

Die Abscheidegrade der im Aktivkohlefilter verwendeten Aktivkohle 207B (KI)
fir CH31311 unter Bedriebsdedingungen, bei verschiedenen Bettiefen und Al-
terungszeiten, sind in Tabelle 11 verzeichnet. Abb. 9 zeigt die entsprechenden
DurchlaBgrade. Die Alterung ist deutlich zu erkenneh. Bei der frischen Aktiv-
kohle ergab sich in der gewdhlten Darstellung der iibliche Tineare Abfall

des DurchlaBgrades mit steigender Bettiefe /28, 29/. Bei der gealterten Aktiv-
kohle dagegen ergab sich ein nichtlinearer, bei geringer Bettiefe flacher
Verlauf der DurchlaBkurve. Die DurchlaBgrade der frischen und gealterten
Aktivkohle unterschieden sich bei gleicher Bettiefe um etwa eine bis zwei

GroBenordnungen.
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Der bis zu einer Bettiefe von 5 cm besonders flache Verlauf der DurchlaB-

kurve bei der gealterten Aktivkohle entspricht einer besonders starken

Alterung bis zu dieser Bettiefe. Das geht auch deutlich aus den differentiellen
Abscheidegraden, d. h. aus den Abscheidegraden der Teilbetten, hervor (Tab. 11).
Die Abscheidegrade der ersten Teilbetten lagen bei der gealterten Aktivkohle
weit unter dem bei der frischen Aktivkohle festgestellten Wert von ca. 90 %.
Dagegen ndherten sich die Abscheidegrade der hinteren Teilbetten sukzessive
diesem Wert. Bei den hinteren Teilbetten war die Alterung also minimal.
Rhnliche Befunde finden sich in der Literatur /5, 13, 14, 15/.

Extrapoliert man die Ergebnisse auf eine Bettiefe von 30 cm, d. h. auf die
Tiefe der Aktivkohle im Anlagenraumabluftfilter, so ergibt sich fir frische
und gealterte Aktivkohle ein Dekontaminationsfaktor flr CH313lI von grofer
als 10°,

Die entsprechenden Abscheidegrade und DurchlaBgrade fir 131
in Tabelle 12 bzw. Abb. 10. Die Alterung ist ebenfalls deutlich sichtbar.
Die DurchlaBgrade der frischen und gealterten Aktivkohle unterschieden sich
bei gleicher Bettiefe ebenfalls um etwa eine bis zwei GroRenordnungen.

Der Beginn der Abflachung in den DurchlaBkurven bei einer Bettiefe von 2,5
bis 5 cm kann auf 1311 in nichtelementarer Form zurlickgefiihrt werden. Unter
den vorliegenden Bedingungen wurde 13112 bei einer Bettiefe von 5 cm auch
nach Alterung also praktisch vollstandig abgeschieden. Die Ergebnisse sind

in Ubereinstimmung mit Befunden analoger Untersuchungen /5, 6, 26, 30/.

I2 finden sich

Die Abscheidegrade der Aktivkohle 207B (KI) fiir CH31311 unter Auslegungs-

bedingungen, bei verschiedenen Bettiefen und Alterungszeiten, sind in
Tabelle 13 enthalten. Abb. 11 gibt die entsprechenden DurchlaBgrade wieder.
Auch hier ist die Alterung deutlich zu erkennen. Allerdings ergab sich

auch bei der gealterten Aktivkohle eine lineare DurchlaBkurve. Die Alterung
erscheint damit als unabhdngig von der Bettiefe. Das diirfte damit zusammen-
héngen, daB die Schichtung der Aktivkohle nicht der Originalschichtung ent-
sprach. AuBerdem kann nicht ausgeschlossen werden, daB wdhrend der relativ
Tangen Vorbefeuchtungszeit (> 16 h) die Aktivkohle teilweise regeneriert
wurde. Ein linearer Verlauf der DurchlaBkurve fir Aktivkohle aus Kontroll-

filtern wird bei der vorliegenden Testmethode meistens beobachtet.
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Bei einer Bettiefe von 30 cm entsprechen die erzielten Ergebnisse bei
frischer Aktivkohle einem Dekontaminationsfaktor von groBer als 106 und

bei gealtertér Aktivkohle einem Dekontaminationsfaktor von 10% bis 10°.

Die genannten, die gealterte Aktivkohle betreffenden Ergebnisse gelten

flir die Aktivkohle aus dem Kontrollfilter, das nach acht Wochen ausgebaut
wurde (zweites Kontrollfilter). Es ist zu erwdhnen, daB bei der Aktiv-

kohle aus dem Kontrollfilter, das nach flinf Wochen ausgebaut wurde (erstes
Kontrolifilter), unter gleichen Bedingungen im Rahmen der MeRgenauigkeit die
gleichen Ergebnisse erzielt wurden (s. Kap. 5).

4.2 Weitere Untersuchungen

Die weiteren Untersuchungen bezogen sich, wie geschildert, auf die Beladung
der Aktivkohle aus einem der Bypdsse mit organischen Substanzen und auf
die Alkalinitat. Abb. 12 zeigt die Beladung der Aktivkohle mit organischen
Substanzen in Abhdngigkeit von der Bettiefe. (Die Beladung wurde auf die
beladene Aktivkohle berechnet.) Es wird zwischen Substanzen hoher und
niedriger Flichtigkeit unterschieden. Erstere bestanden insbesondere aus
Xylol und Nonan, letztere aus Decan und Dodecan. Die leichtfliichtigen
Stoffe wurden vor allem in einer Bettiefe zwischen 5 und 15 cm beobachtet.
Bei einer Bettiefe von groBer als 20 cm wurde keine Beladung mit leicht-
fliichtigen Stoffen nachgewiesen. Die schwerfliichtigen Stoffe dagegen wurden
ausschlieBlich in einer Bettiefe zwischen 0 und 10 cm festgestellt.

Es ist darauf zu verweisen, daB in der Anlagenraumabluft eines anderen
Druckwasserreaktors bei gleicher Beaufschlagungszeit eine weitgehend gleiche
Beladung der Aktivkohle mit organischen Substanzen festgestellt wurde,

und zwar hinsichtlich Art, Menge und Verteilung der Substanzen /5, 13, 14/.

Zu den pH-Wert Messungen im HZO-Extrakt der Aktivkohle ist folgendes zu
sagen: Bei der gealterten Aktivkohle wurde praktisch liber die gesamte Bett-
tiefe wie bei der frischen Aktivkohle ein pH-Wert von 8,0 festgestellt.

Nur bei einer Bettiefe zwischen O und 5 cm wurde ein geringfiigig kleinerer
Wert, namlich 7,7, ermittelt. Die Adsorption von anorganischen, den pH-Wert
senkenden Substanzen war also sehr gering. In der Literatur wird iiber ein
Absinken des pH-Wertes der vorderen Aktivkohleschicht bis weit in den sauren
Bereich berichtet /15/.
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Tabelle 7: 131

I-Konzentration

in der Zuluft und Abluft des Anlagenraumabluftfilters

(anlagenfremdes 1311)
Zeit der Position des Zuluft Abluft
Messung a) Entnahmerohrs 131 3, b)
I-Konzentration (Ci/m™)
CH] I, CH,T I,
S vertikal 1,0 (-6) | 3,0 (-8) | 1.5 (-12) <1,7 (-14) 9
iod
PETIO%E ¢) | horizontal 9,9 (-7) | 4,2 (-8) | 5.8 (-12) <1,7 (-14) 9
gzgge]_ vertikal 1,4 ( -6 ) - ) 1,2 (-10) - f)
ger*°de e) | horizontal 1,3 ( -6 ) - ) 1,1 (-10) - f)
a)

von einwsdc

kein 131

kein Test

higer Dauer

durchgefiihrt

I festgestellt (Absorption von

Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern wiedergegeben

direkt nach Neufillung und Inbetriebnahme des Anlagenraumabluftfilters

nach achtwochigem kontinuierlichem Betrieb des Anlagenraumabluftfilters

Sammelperioden: aneinandergrenzende, fortlaufend numerierte MeBzeitrdume

I an vorgeschaltetem Tropfenabscheider)

...92_




Tabelle 8: Dekontaminationsfaktor des Anlagenraumabluftfilters

_LZ_

fir anlagenfremdes 1311 (CH31311) a)

Zeit der Dekontaminationsfaktor
Messung Mittelwert b) Maximalwert c) Minimalwert d)
vor Sammel-

2,8 (5) 6,8 (5) 1,7 (5)
periode 1
nach Sammel-
periode 8 1,2 (4) 1,3 (4) 1,1 (4)
a)

entsprechend den Werten der Tabelle 7

errechnet aus den mittleren Konzentrationen

errechnet aus der hdchsten Konzentration in der Zuluft und der
niedrigsten Konzentration in der Abluft

errechnet aus der niedrigsten Konzentration in der Zuluft und
der hochsten Konzentration in der Abluft
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131

131

Tabelle 9: I-Konzentration und Anteil der I-Komponenten in der Zuluft und Abluft
des Anlagenraumabluftfilters (anlageneigenes 1311)
Zuluft AbTuft )
131I- _ 1311_ .
Sammel- | Konzentration b) ?g§e11 der Konzentration b) ?g§91] der ¢)
periode (Ci/m3) I-Komponenten (%) (Ci/m ) I-Komponenten (%)
orga- elemen- |schweb- orga- elemen- | schweb-
nisch tar stoff. nisch tar stoff.
1 43(-10) | 479 | 52 <1 3,5 (-14) | 459 55 -
2 6,9 ( - 10) 50 50 <1 1,4 ( - 13) 96 4 -
3 5,4 ( - 10 ) 54 46 <1 2,7 ( - 13) 93 5 2
4 5,4 ( - 10 ) 57 43 <1 3,8 ( -13) S0 6 4
5 5,5 ( - 10) 61 39 <1 3,7 ( -13) 97 2 1
6 6,3 ( - 10 ) 55 45 <1 4,6 ( - 13 ) 95 5 -
7 7,8 (- 10 ) 56 d) 43 <1 6,4 ( - 13 ) 100 d) - -
8 9,2 ( - 10 ) 58 42 <1 5,4 ( - 13) 98 2 -

a) Werte der Sammelperiode 1 nicht belastbar (Desorption von
in vorhergehendem Test, von vorgeschaltetem Tropfenabscheider)

131

b) Zehnerpotenzen durch Exponenten in Klammern wiedergegeben

c)

- : Nachweisgrenze von 2 (-15) Ci

131

I/m3 unterschritten

I, eingeleitet als I2

d) Anteil des 1311 an IPH-, AC 6120- und CG 0,8-Betten (sonst an CG 0,8-Betten)

_08._



Tabelle 10:

Dekontaminationsfakor des Anlagenraumabluftfilters

fur anlageneigenes 1311 a)
Dekontaminationsfaktor

Sammel-

periode organisches 131 elementares 1911 gesamtes 131;
1 b - ] ]
2 2,5 (3) 6,5 (4) 4,9 (3)
3 1,2 (3) 1,9 (4) 2,0 (3)
4 9,1 (2) 1,0 (4) 1,4 (3)
5 9,3 (2) 3.4 (4) 1,5 (3)
6 7,8 (2) 1,1 (4) 1,4 (3)
7 6,8 (2) > 1,0 (5) © 1,2 (3)
8 1,0 (3) 4,2 (4) 1,7 (3)

a) entsprechend den Werten der Tabelle 9

b) keine sinnvollen Werte errechenbar

c) kein elementares

festgestellt

131

I in der Abluft des Anlagenraumabluftfilters

_'[S..
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Abscheidegrad der Aktivkohle 207B (KI) fir 131

Tabelle 11:
vor und nach Alterung in der Anlagenraumabluft

I,beaufschlagt als CH,I,

3

Abscheidung untgr Betriebsbedingungen des Anlagenraumabluftfilters:
Temperatur: 30 “C; rel. Feuchte: 30 %; Verweilzeit: 0,09 s/5 cm (vgl. Tabelle 6)

: gy b
Bettiefe 3) Abscheidegrad (%) )
(cm) integral differentiell ©)
vor Alterung nach Alterung d) vor Alterung nach Alterung d)
2,5 86,2 14,1 86,2 14,1
5,0 98,3 52,2 87,7 44,3
7,5 99,77 84,8 86,6 68,2
10,0 99,976 96,8 89,5 78,8
12,5 99,9979 99,38 91,0 80,8
15,0 99,99986 99,88 93,2 80,6
17,5 - 99,971 - 76,0
20,0 - 99,9954 83,9
22,5 - - 99,99952 89,7

a) Originalschichtung der gealterten Aktivkohle (aus Bypass)

b)

- : maximal

nachweisbarer Abscheidgrad iiberschritten
(ebenso bei hoherer als der angegebenen Bettiefe)

c) Abscheidegrad eines Bettes von 2,5 cm Tiefe

d) Dauer: 2 Monate

_Ss_
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Tabelle 12: Abscheidegrad der Aktivkohle 207 B (KI) fur 1311, beaufschlagt als I,
vor und nach Alterung in der Anlagenraumabluft

Abscheidung unter Betriebsbedingungen des Anlagenraumabluftfilters:

Temperatur: 30 OC; rel. Feuchte: 30 %; Verweilzeit: 0,09 s/5 cm (vgl. Tabelle 6)

Bettiefe @ Abscheidegrad (%) b)
(cm) integral differentiell ¢)
vor Alterung nach Alterung d) vor Alterung nach Alterung d)

1,25 99,75 87.9 99.75 87,9
2,50 99,9982 99,67 99,29 97,2
3,75 99,99984 99,944 91,00 83,3
5,00 - 99.972 - 49,9
7,50 - 99.9932 - 75,7

10,00 - 99,9985 - 77,6

a) Originalschichtung der gealterten Aktivkohle (aus Bypass)

b)

d) Dauer:

: maximal nachweisbarer Abscheidegrad lberschritten
(ebenso bei hoherer als der angegebenen Bettiefe)

c) Abscheidegrad eines Bettes von 1,25 bzw. 2,5 cm Tiefe

2 Monate

_98_
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Tabelle 13:  Abscheidegrad der Aktivkohle 207 B (KI) fur -3lI,
beaufschlagt als CH3I, vor und nach Alterung in
der Anlagenraumablutt

Abscheidung unter Auslegungsbedingungen des Anlagen-
raumabluftfilters:

Temperatur: 30 OC; rel. Feuchte: 70 %; Verweilzeit: 0,1 s/5 cm
(vgl. Tabelle 6)

Abscheidegrad (integral) (%) °)
Be t%§fe a) vor Alterung nach Alterung c)

2,5 73,3 58,4

5,0 93,0 81,3

7,5 98,1 91,8

10,0 99,51 96,5

12,5 09,86 98,4

15,0 99,966 99,32
17,5 99,9908 99,68
20,0 99,9977 99,85
22,5 99,99950 99,932
25,0 99,999901 99,968
27,5 Co- 99,985
30,0 - 99,9917

a) keine Originalschichtung der gealterten Aktivkohle
(gemischte Aktivkohle aus Kontrollfilter)

b) _ : maximal nachweisbarer Abscheidegrad lberschritten

c) Dauer: 2 Monate

_LE_
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* Substanzen mit hoher Fliichtigkeit:
Xylol, Nonan u.a.;

Substanzen mit geringer Fllichtigkeit:
Decan, Dodecan u.a.
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5. Diskussion der Ergebnisse

Eine Ubersicht der nach den verschiedenen Testmethoden ermittelten Dekon-
taminationsfaktoren des Anlagenraumabluftfilters flir organisches 1311 am
Anfang und Ende der achtwochigen Untersuchungzeit gibt Tabelle 14. Der .
Dekontaminationsfaktor fiir anlagenfremdes (eingeleitetes) organisches
(CH3131I) war mit einem Wert von 10° bzw. 104 um mehr als eine GroBenord-
nung hoher als der Dekontaminationsfaktor fiir anlageneigenes (in der Abluft
vorhandenes) organisches 1311. Er entsprach dem Dekontaminationsfaktor flr
anlageneigenes elementares 1311 ( vgl. Abb. 8). Aus den Labortests unter
Betriebs- und Auslegungsbedingungen folgten Dekontaminationsfaktoren fiir

CH 1311 von grofer als 106, abgesehen vom Fall gealteter Aktivkohle unter

3
Auslegungsbedingungen, in dem ein Wert von 104 bis 105 gefunden wurde.

131I

Aus den Dekontaminationsfaktoren kdnnen folgende Schliisse hinsichtlich der

Rickhaltung des 1311 durch das Iodfilter gezogen werden:

a) Das lodfilter wies, entsprechend den Dekontaminationsfaktoren fiir an1agen—
fremdes CH31311 und anlageneigenes 13112, eine Leckage von 10_2bis 107°% auf.

131

b) Die tatsadchliche Riickhaltung des organischen I, gegeben durch einen

Dekontaminationsfaktor von grﬁBenordnungsmHBig‘103, wurde durch die

Riickhaltung von 1311 in Form von penetrierenden Iodverbindungen bestimmt.

Das Auftreten von organischen penetrierenden Iodverbindungen wurde mit
speziellen diskriminierenden Iodsammlern nachgewiesen (vgl. Abb. 7).

Der Anteil dieser Verbindungen in der ungefilterten Anlagenraumabluft war
klein (ca. 1 %) , aber ausreichend zur Begrenzung der tatsachlichen Riick-
haltung von organischem 131I. Der Anteil von 1% entspricht im hypothetischen

Fall volliger Penetration dieser Verbindungen einem‘Dekontaminationsfaktor fiir

organisches 1311 von 100.
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Aus den Dekontaminationsfaktoren lassen sich folgende Schliisse hinsichtlich
der Aussagekraft der Testmethoden ziehen:

1311 konnen bei Unterscheidung der

a) Vor-Ort-Tests mit anlageneigenem
131I—Komponenten (Einsatz von diskriminierenden lodsammlern) realistische

Werte zur Riickhaltung von 1311 durch ein Iodfilter liefern.

b) Labortests von Aktivkohle aus Kontrollfiltern mit CH31311 unter Aus-
Tegungsbedingungen konnen Dekontaminationsfaktoren ergeben, die um
mehr als eine GroBenordnung hoher als die Dekontaminationsfaktoren
fiir anlageneigenes organisches 1311 unter Betriebsbedingungen sind.
Bei &lterer Aktivkohle ist der Unterschied relativ klein (etwa eine
GroRenordnung). Mit Labortests von Aktivkohle aus Kontrollfiltern
mit CH31311 kann trotzdem der Zustand der Aktivkohle im Iodfilter
in befriedigendem Mafe iiberwacht werden, da, wie erwdhnt, der Dekonta-
minationsfaktor flr anlageneigenes organisches 1311 infolge des Auf-

tretens von penetrierenden organischen Iodverbindungen nicht unter

etwa 100 fallen kann.

Vor-Ort-Tests mit anlageneigenem 1311 erfordern eine ausreichend hohe 131I—Kon-

zentration. Soll ein Dekontaminationsfaktor von 102 nachgewiesen werden,

so ist bei einwdchiger Sammelzeit eine minimale 131I=Konzentrat1‘on von

etwa 10—12 Ci/m3 notig. Solche Konzentrationen werden in wesentlichen
AbTuftstromen, in denen Iodfilter betrieben werden (z. B. Anlagenraumab -

Tuft von DWR,Spiilluft von SWR),nach den vorliegenden Erfahrungen i. allg. iber-
schritten / 26, 27, 31/. Es ist zudem zu liberlegen, ob nicht bei Normal-
betriebsfiltern generell ein niedrigerer minimaler Dekontaminationsfaktor

fir organisches 131I als 102 gefordert werden sollte /6, 32/.

Hinsichtlich der Alterung ist zu sagen, daB der Abscheidegrad fiir CH31311

in den Aktivkohleschichten am niedrigsten war, die am starksten mit schwer-
fliichtigen organischen Stoffen (Decan, Dodecan) beladen waren. Dieser Zu-
sammenhang wurde bei Untersuchungen in der Anlagenraumabluft eines anderen
Druckwasserreaktors bei gleicher Alterungszeit ebenfalls gefunden /5, 13, 14/.
Trotzdem darf er nicht verallgemeinert werden, da die Alterung noch auf
anderen Faktoren, wie Adsorption von organischen, den pH-Wert senkenden Sub-
stanzen, beruhen kann. Im vorliegenden Fall war letztere allerdings un-
bedeutend.
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Angesichts der Bedeutung schwerfliichtiger organischer Stoffe hinsichtlich
der Alterung von Aktivkohlefiltern sollte bei Vorfilterung eine deutliche
Erhdhung der Standzeit moglich sein. Es sei erwdhnt, daR dieses beim DWR 4
tatsdchlich beobachtet wurde. Nach Abschluf der Untersuchungen wurde das
Anlagenraumabluftfilter namlich mit eingebautem Vorfilter weiterbetrieben.
Das dritte Kontrollfilter wurde nach einer zusatzlichen kontinuierlichen
Betriebszeit von acht Wochen gepriift. Die Ergebnisse stimmten im Rahmen

der MeBgenauigkeit mit den beim ersten und zweiten Kontrollfilter erzielten
uberein. Die bei den drei Kontrollfiltern unter Auslegungsbedingungen er-
zielten Abscheidegrade fiir CH 131

3 I sind fur eine Bettiefe von 30 cm im fol-
genden aufgefiihrt:

1. Kontrollfilter : AG
2. Kontrollfilter : AG
3. Kontrolifilter : AG

1)

99,9894 %;
99,9917 %;
99,9888 %.

1

Von stark erhdhter Standzeit eines Anlagenraumabluftfilters eines Druck-
wasserreaktors nach Einbau eines Vorfilters mit nichtimpréagnierter Aktiv-
kohle wird in der Literatur berichtet /33/. Mit Aktivkohlen, die in letzter
Zeit auf den Markt gekommen sind /34, 35/, wdre eventuell eine weitere
Erhohung der Standzeit moglich.




Tabelle 14: DekontaminatigTsfagtor des Anlagenraumabluftfilters fiir
organisches *°1I 2) nach verschiedenen Testmethoden

_817"

Testmethode Dekontaminationsfaktor b) Bemerkungen
vor / in nach / in
Sammelperiode 1 Sammelperiode 8
(vor Alterung) (nach Alterung) ©)
anlagen- 5 4
fremdes ca. 10 ca. 10 _ vgl. Tabelle 8
Vor-0Ort- 131I
Test anlagen- 3 3 Wert der Sammelperiode 2 d);
eigenes ca. 10 ca. 10 vgl. Abb, 8
131
I
0
. 30 °C, 30 % r.F., 57 cm/s
EQE?WEbS‘ 5 106 S 106 (Verweilzeit: 0,53 s);
Labor- edingungen Aktivkohle aus Bypass;
vgl. Abb. 9
0 9
Test AusTegungs- : A ; 33 C,.ZO é T.g.éOSO ?m/s
bedingungen| > 10 107 - 10 (Verweilzeit: 0,60 s);
Aktivkohle aus Kontrollfilter;
vgl. Abb. 11
a) CH31311 in den Vor-Ort-Tests mit anlagenfremdem 1311 und in den Labortests
b) gemessen bzw. extrapoliert auf eine Bettiefe von 30 cm
Dauer: 2 Monate
d)

Wert der Sammelperiode 1 nicht belastbar
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6. Zusammenfassung

Die Abscheidung von 1311 durch ein Anlagenraumabluftfilter eines deutschen

Druckwasserreaktors (DWR 4) wurde mit mehreren Methoden bestimmt, um insbe-
sondere zuverldssige Daten zu gewinnen. AuRerdem wurden Untersuchungen zur
Kldrung der Ursache flir die Alterung der im Anlagenraumabluftfilter ent-
haltenen Aktivkohle (207B - KI) durchgefiihrt. Bei dem untersuchten Anlagen-
raumabTuftfilter war in vorhergehenden Messungen mit anlageneigenem (in

der Abluft vorhandenem) 131I eine sehr schnelle Alterung festgestellt worden.

Es wurden folgende wesentlichen Ergebnisse erzielt:

a) Das Iodfilter wies, entsprechend den Dekontaminationsfaktoren flr anlagen-
fremdes (eingeleitetes) CH31311 und anlageneigenes 13112, eine Leckage

von 1072 bis 1073 % auf.

b) Die tatsdchliche Riickhaltung des organischen 1311, gegeben durch einen
Dekontaminationsfaktor von grofenmdRig 103, wurde durch die Riickhaltung
von 1311 in Form von penetrierenden Iodverbindungen bestimmt.

c) Die tatsdchliche Riickhaltung von organischem 1311 war um mehr als eine
GroBenordnung geringer als die Riickhaltung von CH3 I unter Aus-

legungsbedingungen.

d) Die Alterung beruhte vorwiegend auf Adsorption von schwerfliichtigen
organischen Stoffen (Decan, Dodecan).

Es ist zu betonen, daB die Ergebnisse weitgehend mit Befunden analoger Unter-
suchungen in anderen deutschen Druckwasserreaktoren Ubereinstimmen, soweit
vergleichbare Werte vorliegen.
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