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Parametrische Untersuchungen zur Abscheidung von

Methyliodid an einer KI-imprégnierten Aktivkohle

Kurzfassung

Es wird auf Untersuchungen zur Abscheidung von Methyliodid
(CH3131I) an einer typischen Charge der in Iodfiltern deutscher
Kernkraftwerke vorwiegend eingesetzten Aktivkohle 207B (XI)
eingegangen. Die bei Variation von etwa zehn Parametern er-
zielten Ergebnisse sind relevant fir die Durchfilhrung von Ak-
tivkohletests sowie fiir Auslegung, Betrieb und Uberwachung von
Todfiltern.

Parametric Investigations on the Retention of
Methyl Todide by a KI Impregnated Activated Carbon

Abstract

Invesﬁigations are described on the retention of methyl iodide
(CH3151I) by a typical batch of the activated carbon 207B (XI)
which is mostly used in the iodine filters of German nuclear

- power plants. The results obtained with variation of about ten
parameters are relevant both for the testing of activated
carbons and for the design, operation and surveillance of
iodine filters.
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1. Einleitung

Zur Reduzierung der Abgabe von Radioiod mit der Abluft von
Kernkraftwerken werden Iodfilter eingesetzt, die Aktivkohle
enthalten /35, 57/. Die Aktivkohle ist impr#gniert, um orga-
nisches Radioiod, das meistens in groBen Anteilen auftritt /19,
50/, bei htherer relativer Luftfeuchte effektiv zuriickzuhalten.
(Elementares Radioiod, eine weitere wesentliche Todform, wird
auch ohne Imprignans hinreichend stark abgeschieden.) Methyl-
iodid ist in der Regel die iiberwiegende Form des organischen
Radioiods und wird in Aktivkohletests als Modellsubstanz fir
organische Iodverbindungen verwendet /4, 40/.

Zur Abscheidung von Methyliodid (CH3131I) an imprégnierter Ak-
tivkohle, die von vielen Parametern beeinfluB8t wird, ist eine
groBe Zahl von Untersuchungen durchgefiihrt worden /28, 35, 57/.
Wegen Einsatzes verschiedener Aktivkohlen, Verwendung unter-—
schiedlicher Parameterbereiche und audh infolge unzureichender
MeBgenauigkeit fehlen aber belastbare relevante quantitative
Daten. Das gilt insbesondere fir die Optimierung des Testens
von Aktivkohle: Bei Tests unter dhnlichen Bedingungen werden
unbefriedigend hohe, nicht verstidndliche Unterschiede gefunden
/47/. Aber auch fiir die Optimierung von Auslegung, Betrieb und
Uberwachung von Iodfiltern fehlen teilweise Daten, z.B. hin-
sichtlich der Bedeutung der Luftgeschwindigkeit und der Pak-
kungsdichte der Aktivkohle.

Im vorliegenden Bericht wird auf die Abscheidung von CH3131I

an einer typischen Charge der in Iodfiltern deutscher Kern-
kraftwerke vorwiegend éingesetzten Aktivkohle 207B (Imprignans:
KI; KorngroBe: 8 - 12 mesh) eingegangen, und zwar in einem Pa-
rameterbereich, der fir das Testen von Aktivkohle sowie fiir
Auslegung, Betrieb und Uberwachung von Iodfiltern relevant ist.

Uber die Ergebnisse wurde teilweise schon berichtet /20/. Be-
richte iiber weitere, im vorliegenden Zusammenhang wichtige neue
Daten liegen vor /21, 22/.




2. Grundlagen

Die Abscheidung von CH3131I an KI-imprignierter Aktivkohle ist
eine gehr komplexe Reaktion. Die Uber-Alles-Reaktion 1#B8%t sich

folgendermaBen formulieren:

k
131 —3 1%
I, I, (1)

k : Geschwindigkeitskonstante der Reaktion, 8_1

im Iuftstrom
s : auf der Porenoberfldche (gebunden)

Die Reaktion wird i.allg. auf Isotopenaustausch zuriickgefiihrt
und folgendermaBen ausgedriickt:

131 1271 ey g 127 © 131 )
CH3 Ig + K IS = CH3 Ig + K IS (2)

Hydrolyse des CH3131I zu CH;OH ist ebenfalls postuliert worden
/15/.

Entsprechend den Vorstellungen iiber Reaktionen zwischen Gasen
und pordsen PFestkdrpern /37, 48, 49/ konnen bei Annahme von
Isotopenaustausch folgende Schritte der Reaktion unterschieden

werden /35/:

a) Diffusion des CH3131I zur Kornoberfldche;
b) Diffusion des CH3131I in die Poren;
c) Adsorption des CH3131I;
d) Isotopenaustausch;
e) Desorption des CH3127I;
f) Diffusion des CH3127I aus den Poren;
127

g) Diffusion des CH I von der Kornoberflache weg.

3
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Im ersten und letzten Schritt erfolgt Diffusion durch eine
Schicht stehender Luft (Pilmdiffusion). Obwohl grundsitzlich
alle Schritte fiir die Geschwindigkeit der Reaktion von Bedeu-
tung sein konnen, ist damit zu rechnen, daf in vielen Fdllen
nur wenige oder sogar nur ein einziger Schritt geschwindig-
keitsbestimmend ist /30, 31, 37, 38, 49/.

Die Komplexitdt der Reaktion beruht auBer der Vielzahl der
Schritte auf weiteren Faktoren wie komplexe Struktur der Poren
/23/ und ihrer Oberfldche /6/.

Eine Berechnung der Geschwindigkeitskonstante k aus grundle-
genden physikalisch-chemischen Daten, etwa wie bei homogenen
Gasreaktionen, ist infolge der geschilderten Komplexit&dt auch
in grober Ndherung nicht moglich. Man ist also auf halbempi-
rische Beziehungen angewiesen, die nur von begrenzter prakti-
gcher Bedeutung sind. Genaue Daten kdnnen nur empirisch gewon-

nen werden.

Die Uber-Alles—Reaktion entspricht erfahrungsgemidf i. allg.
einer irreversiblen Reaktion erster Ordnung. Es gilt also

/37, 52/:

: [CH31311]O
k ==+ 1n '
t lcu. 13117 )
3 I
reuy 3l = ren, Py - 7T (4)
131 , 131
[CH3 I]o ¢ Konzentration des CH3 I vor dem Bett
131 . 131 , .
[CH3 1] : Konzentration des CH3 I in oder hinter

dem Bett (entsprechend Wert von )

T : Verweilzeit, s
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Die Wirksamkeit eines Sorbens hinsichtlich der Riickhaltung ei-
ner radioaktiven Substanz 148% sich durch verschiedene Grofien,
wie Dekontaminationsfaktor (DF), Abscheidegrad (R, %), Durch-
laBgrad (P, %) und Leistungsindex (X, s-1) charakterisieren.
DF, R und P lassen sich folgendermaflen durch Aktivitdten

ausdriicken:
pF = %4 (5)
A
p
A
_ 100 "'r
R = — (6)
i
100 A
p = _‘E_"B (7)
i
Ai : eingeleitete Aktivitdt
Ar : abgeschiedene Aktivitdt
Ap : durchgelassene Aktivitat

Die genannten GroBen konnen in identischer Weise ebenfalls
durch Aktivitdtskonzentrationen dargestellt werden.

Zwischen Dekontaminationsfaktor, Abscheidegrad und DurchlaBgrad
besteht folgender Zusammenhang:

100
DF

= 100-R = P (8)
Der Leistungsindex ist folgendermaBen definiert:

K = % . log DF (9)
Aus den G1. (3) und (9) folgt:

K = k log e (10)

Der Leistungsindex ist also eine Geschwindigkeitskonstante.
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Aus den angegebenen Beziehungen 188% sich folgendes herleiten:

1

v o3

100 - & KT
]

100 » 7K 1

K

log e

K

v log e

Bettiefe, cm

lineare Luftgeschwindigkeit, cm -

(11)

(12)

(13)

(14)

-1
s

Die Gl. (11) und (12) implizieren, daB bei halblogarithmischer

graphischer Darstellung von P und T bzw.

1l eine Gerade resul-

tiert. Das ist erfahrungsgemdB bis auf bestimmte Ausnahmen der
Fall (vgl. Abb. 2). Diese Ausnahmen sind bei CH 151 grofB3er

Reinheit im wesentlichen bedingt durch:

a) verschieden starke
Z.B.

3

Abscheidung innerhalb des Bettes,

infolge verschieden starker Alterung;

b) reversible Abscheidung, z.B. infolge Sekundirreaktionen

(0Oxidation) bei hoher Temperatur.




3. Priihere Untersuchungen

In der Literatur ist eine Vielzahl von Untersuchungen zur Ab-
scheidung von CH3131
/28, 35, 57/. Im folgenden werden nur mit KI ~imprégnierten

Aktivkohlen durchgefiihrte Arbeiten beriicksichtigt. Es wird auf

I an impridgnierten Aktivkohlen zu finden

alle Parameter eingegangen, die bei einer vorgegebenen Kohle
von Bedeutung sein kOnnen und in einschldgigen Testvorschriften
/3/ festgélegt werden. Diese Parameter sind Temperatur, rela-
tive Peuchte, lineare Luftgeschwindigkeit, Vorstrdmzeit
(Vorbefeuchtungszeit), Einleitzeit, Nachstromzeit (Spiilzeit)
und Trdgerkonzentration (CH3127I- Konzentration). AuBerdem wird
u.a. auf Schilittdichte (Packungsdichte), Bettdurchmesser und
Mischungsgrad (Anordnung) der Aktivkohle eingegangen. Soweit
nicht anders angegeben, werden die Testbedingungen im wesent-
lichen durch die in Tab. 3 aufgefiihrten Werte abgedeckt. Es
wird meistens der EinfluB der Parameter auf den Leistungsindex
skizziert, auch wenn dieser in der betreffenden Verodffent-

lichung explizit nicht angegeben ist.

3.1 Temperatur

Bei konstanter relativer PFeuchte wurde bei Erhdhung der Tempe-
ratur von Raumtemperatur auf grdBenordnungsmédBig 100 °¢ mei-
stens ein Anstieg von K gefunden /8, 29, 46/. Der Anstieg war
teils linear, teils stdrker als linear. In einigen Untersu-
chungen wurde im genannten Temperaturbereich keine Anderung
von K festgestellt /1,5/. Bei Temperaturen zwischen 100 °c und
200 °C wurden bei ldngerer Nachstrtmzeit relativ niedrige
K-Werte gefunden /9/.

Der Anstieg von K mit steigender Temperatur beruht auf der Er-
hohung der Geschwindigkeit fast aller Reaktionsschritte. Die
bei sehr hohen Temperaturen relativ geringen K-Werte konnen
auf sekunddre Reaktionen, insbesondere auf Oxidationen zuriick-

gefiihrt werden.




3.2 Relative Feuchte

Bei Erhdhung der relativen Feuchte der Luft wurde von allen
Experimentatoren eine Erniedrigung von K festgestellt, zumin-
dest in bestimmten Feuchtebereichen /5,8,9,11,1%,17,33,39,
46,51,53/. Die Erniedrigung von K war teils kontinuierlich (1li-
near oder exponentiell), teils nicht kontinuierlich. Im letzten
Fall wurde ein starker Abfall von K bei mittlerer relativer
Feuchte (40 - 60 %) beobachtet.

Der negative EinfluB der relativen Feuchte auf K ist vor allenm

1311 nach

auf die verringerte Adsorptionsgeschwindigkeit von CH3
Beladung der Aktivkohleoberflache mit Wasser zurilickzufilhren.
Eine verringerte Diffusionsgeschwindigkeit in den verengten

Poren kann ebenfalls von Bedeutung sein.

Die Wasseraufnahme der Aktivkohle ist mit zunehmender relativer
FPeuchte bei mittleren Werten besonders groB. Eine Korrelation
zwischen Wasseraufnahme und K ist aber nur in begrenztem Umfang
méglich /16, 17/.

3.3 Lineare Luftgeschwindigkeit

Von fast allen Experimentatoren wurde eine Zunahme von K mit
ansfteigender linearer Luftgeschwindigkeit beobachtet, zumindest
in bestimmten Geschwindigkeitsbereichen /5,12,14,3%4,36,38,
%39,42,46/. Die Erhohung war meistens kontinuierlich, und zwar
schwidcher als linear. Bei Luftgeschwindigkeiten oberhalb von

20 bis 40 cm/s war die Anderung relativ gering. In einer Arbeit
wurde keine Anderung von K im gesamten Geschwindigkeitsbereich
festgestellt (25 - 120 cm/s)/8/.

Der i. allg. beobachtete positive EinfluB der Luftgeschwindig-
keit auf K ist auf eine ErhShung der Filmdiffusionsgeschwin-
digkeit zuriickzufiithren: Die Schichtdicke der ruhenden Luft an




der Kornoberfldche nimmt mit steigender Luftgeschwindigkeit
ab. Steigende Turbulenz tragt dazu bei. (Der allmdhliche
Ubergang von laminarer in turbulente Stromung erfolgt bei den
vorliegenden Bedingungen groBenordnungsmédfBig zwischen 10 und
100 cm/s.)

3.4 Vorstromzeit

Bei frischer Aktivkohle wurde ohne Vorstrodmen ein grdBerer
K-Wert als mit Vorstromen wdhrend 10 bis 20 h gefunden /17,
46, 53, 54, 56/. Mit weiter zunehmender Vorstromzeit war X
praktisch kongtant. In einer Arbeit wird iber eine Abnahme von
K mit steigender Vorstromzeit im gesamten untersuchten Bereich
(ca. 100 h) berichtet /16/.

Bei gealterter Aktivkohle wurden bei niedriger Temperatur dhn-
liche Ergebnisse, bei hoher Temperatur (80 - 90 °C) jedoch
teilweise eine Zunahme von K mit steigender Vorstromzeit fest-

gestellt /29, 54, 55/.

Die Abnahme von K mit zunehmender Vorstromzeit auf etwa 10 bis
20 h beruht auf steigender Adsorption von Wasser bis zum
Adsorptionsgleichgewicht. Eine Abnahme mit weiter steigender
Vorstromzeit ist auf sekunddre Reaktionen (Reaktionen von 02
und HZO mit der Aktivkohle und/oder dem Imprignans) zuriickzu-
fiihren. Diese Reaktionen sind zum Teil irreversibel /16, 117/
Die Erhdhung von K beim Vorstrdmen von gealterter Aktivkohle
beruht auf Desorption von Schadstoffen (z. B. L&sungmitteln).

3.5 Binleitzeit

In einer Arbeit wurde kein EinfluB der Einleitzeit auf K beob-
achtet /46/. In einer anderen Arbeit wurde eine ErhShung von K
mit steigender Einleitzeit im untersuchten Bereich (10 h)
festgestellt /11/.
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Ein EBinfluB der Binleitzeit ist insbesondere iiber die Tréger-
konzentration bzw. Beladung der Aktivkohle mdglich (s. Kap.
3.7) ‘

3.6 Nachstromzeit

Bei niedrigen Temperaturen wurde meistens keine Anderung von K
nit steigender Nachstromzeit verzeichnet, selbst nicht bei
Nachstrémzeiten bis 100 h und mehr /11,18,34,38,39,42,46/.
Teilweise wurde aber eine laufende Abgabe von 1311 wdhrend der
gesamten Nachstromzeit von mehreren Stunden beobachtet /8, 38,

43/ .

Bei hohen Temperaturen (100 - 200 OC) wurde eine starke De-
sorption von 1311 beim Nachstromen festgestellt /9/.

Die Desorption von 1311 beim Nachstromen ist auf sekunddre Re-

aktionen (Oxidation) gzurtickzufiihren.

3.7 Trégerkonzentration

Die Trigerkonzentration (CH3127I-Konzentration) ist verkniipft
mit der Beladung der Aktivkohle (s. u.). Bei Variation der
Tragerkonzentration bzw. Beladung iiber bis zu neun GrdBenord-
nungen wurde praktisch keine Anderung von K verzeichnet /10,
11, 26, %4, 38, 53%/. Bei Anndherung der Beladung auf 10—4 bis
1072 g '271/g Axtivkohle trat jedoch ein Abfall von K ein. Eine
untere Grenze der Konstanz von K konnte nicht verifiziert wer-

den.

Die obere Grenze kann auf eine merkliche Riickreaktion des
Isotopenaustausches zurlickgefiihrt werden. Das ist der PFall bei
-~ gegeniber X 1271 - nicht vernachlidssigbarer Beladung der Ak-
tivkohle mit CH3127I. Diese ist, je nach den Testbedingungen,
nur in grober N&dherung aus der Beladung mit 1311
da das CH3127I schon wahrend des Tests in erheblichem MaBe
wandern bzw. desorbieren kann /32, 58/,

berechenbar,
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Die bei groBer Bettiefe bzw. Verweilzeit teilweise feststell-
bare Abnahme von K kann auf in geringen Anteilen vorhandene
schwerer abscheidbare Iodformen zuriickgefiihrt werden. Im iibri-
gen ist durch den natiirlichen Iodgehalt der Luft von grdBen-
ordnungsmiBig 1078 g/m3 /44/ eine untere Grenze fiir die
CH3127I—Konzentration gegeben. (PFir Iodfilter in Kernkraftwer-
ken wire eine untere Grenze der Konstanz von K fiir CH3131I also

bedeutungslos.)

3.8 Schiittdichte

Bei Zunahme der Schiittdichte (Packungsdiohte) der Aktivkohle
von etwa 0,4 auf 0,6 g/cm3, eine in praktischer Hinsicht er-
hebliche Variation, wurde ein Anstieg von K festgestellt. K
war der Schiittdichte proportional /46/. Diese Proportionalitédt
188t sich mit einfachen Uberlegungen unter der Annahme her-
leiten, daB die ErhShung der Schiittdichte, abgesehen von einer
Erhdhung der Aktivkohlemenge im Bett, keine weiteren Systemén-

derungen bewirkt.

3.9 Bettdurchmesser

Untersuchungen iiber den EinfluB des Bettdurchmessers auf K sind
nicht bekannt. Grundsdtzlich ist ein EinfluB des Bettdurchmes-
sers Uber den Wandeffekt anzunehmen: In der Ndhe der Wand ist
die Dichte gering und die lineare Luftgeschwindigkeit weist in
einer Entfernung von etwa einem Korndurchmesser von der Wand
ein Maximum auf /45/. Dieser Effekt ist bei kleinem Bett-

durchmessger also am groBten.

3.10 Mischungsgrad

Der Mischungsgrad der Aktivkohle (Anordnung) ist insbesondere
bei gealterter Aktivkohle von mdoglichem Interesse. Im Falle

unverdnderter Schichtung der Aktivkohle ist ndmlich die Alte-
rung in dem in Strdmungsrichtung vorderen Teil des Bettes am

gro3ten.
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Bs ist eine Arbeit bekannt, in der der EinfluB des Mischungs-
gradeg auf K untersucht wurde /25/. Eine zunehmende Alterung
der Aktivkohle wurde durch einen steigenden Anteil an Kies,

der CH3131I praktisch nicht abscheidet, simuliert. Der K-Wert
des gemischten Systems war geringfiligig niedriger als der des
nicht gemischten. Wie in Kap. 5.10 gezeigt wird, ist ein Ein-
fluB des Mischungsgrades auf K jedoch nicht zu erwarten. (Even-
tuelle strahlungsmeBtechnische Effekte miissen selbstverstind-

lich beriicksichtigt werden.)

%11 Weitere Parameter

Der K-Wert wird noch von weiteren Parametern wie Korndurchmes-
ser und Wassergehalt (vor und nach dem Test) beeinfluBt. In
einer Arbeit wurde eine umgekehrte Proportionalitédt zwischen K
und Korndurchmesser festgestellt /27/. Ein hoher Wassergehalt
148t einen niedrigen K-Wert erwarten. Eine exakte Korrelation
des Wassergehaltes und des K-Wertes ist aber nicht mdglich /16,
17/

Eine groBe Bedeutung hat, wie in Kap. 2 erwdhnt, die von Charge
zu Charge schwankende Struktur der Poren und ihrer Oberfléche,
so daB die K-Werte verschiedener Chargen derselben Aktivkohle

stark variieren kdnnen.

Die in den vorliegenden Untersuchungen verwendete Aktivkohle
207 B (XI, 8 =12 mesh) zeigt, wie andere Aktivkohlen guter
Qualitdt, bei einer relativen Feuchte von 98 - 100 % und son-
stigen, in Tab. 3 wiedergegebenen Bedingungen (Standardwerte),
K-Werte zwischen 7 und 9. In der Literatur werden filir dieselbe
Aktivkohle unter dhnlichen Bedingungen, gemessen iiber acht
Jahre an verschiedenen Chargen, K-Werte zwischen 6 und 14 an-

gegeben /27/.
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4. Experimentelles

Die Untersuchungen wurden, wie erwdhnt, mit der in Iodfiltern
deutscher Kernkraftwerke vorwiegend eingesetzten Aktivkohle

207 B (Imprdgnierung: 1,5 % KI; KorngroBe: 8 - 12 mesh; Grund-
material: Steinkohle) der Firma Sutcliffe Speakman, England,
durchgefiihrt. In den parametrischen Tests wurde, auBler im Falle
einer gealterten Aktivkohle, immer dieselbe Charge (A) einge-
setzt. In einigen Tests unter Standardbedingungen (s.u.) wurden
auch andere Chargen (B-E) verwendet. Die KorngrdBenverteilung
der untersuchten Chargen geht aus Tab. 1 hervor. Weitere Daten
sind in Tab. 2 enthalten. Obwohl der Leistungsindex fir

CH3131I bei der Charge A am niedrigsten war, kann sie als ty-

pische Charge angesehen werden.

CH3131I wurde in der iiblichen Weise aus Na131I und

(CH3>2 SO4 hergestellt. Es wurde eine Aktivitat von 1074

pis 107> ¢i'3'1 pro Test verwendet. Damit betrug der minimal
nachweisbare DurchlaBgrad 10_6 bis 10_5%e

Die Untersuchungen wurden mit der in Abb. 1 wiedergegebenen
Standardapparatur bei Normaldruck durchgefiihrt. Lediglich bei
hoher Temperatur wurden geringfiigige Abdnderungen vorgenommen.
Weitere Angaben zur Durchfiihrung der Tests finden sich in der
Literatur /57/.

Die Testparameter sind in Tab. 3 aufgefithrt. Angegeben sind
die Standardwerte (Ausgangswerte) und die Variationsbereiche.
Wie bei der Auffihrung der Ergebnisse in Kap. 5 angegeben,
wurden die Bereiche teilweise iliberschritten. AuBerdem wurden
noch weitere Parameter untersucht. Soweit nicht anders ver-
zeichnet, wich jeweils nur ein Parameter vom Standardwert ab.
Die Testbetten bestanden aus 20 Teilbetten (Tiefe und Durch-
messer jeweils 2,5 cm).

Die in Tab. 3 angegebenen Standardwerte entsprechen im wesent-
lichen den Testbedingungen fiir Aktivkohle aus Normalbetriebs-
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filtern deutscher Kernkraftwerke und somit den Auslegungsbe-
dingungen dieser Filter. Die Werte, die in ausl&ndischen
Laboratorien bei Routinetests hdufig verwendet werden, sind in

Tab. 3 ebenfalls verzeichnet.

Die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse geht aus den Resultaten
hervor, die in Jeweils zwei Tests mit den Chargen A bis E unter
Standardbedingungen erzielt wurden (Tab. 2, Abb. 2). Die Stan-
dardabweichungen (ls-Vertrauensebene) der mittleren Leistungs-
indexe der Teilbetten von 0,2 bis 0,4 8—1 sind typische Werte.
Lediglich bei extremen Testbedingungen und/oder Vorliegen von
nur wenigen Werten (z.B. bei extrem starker Abscheidung) erge-
ben sich grdBere Standardabweichungen. In verschiedenen Labors
gemessene K-Werte unterscheiden sich in viel stdrkerem MaBe

/47/ .

Im folgenden wird, wie oben, der Mittelwert der Leistungsindexe
der Teilbetten (differentielle Leistungsindexe) und die Stan-
dardabweichung des Mittelwertes verwendet. Es 1848t sich zeigen,
daB der genannte Mittelwert identisch ist mit dem Leistungsin-
dex des jeweiligen Gesamtbettes (integraler Leistungsindex).
Niedrige, bei groBer Bettiefe teilweise auftretende differen-
tielle Leistungsindexe werden bei der Mittelwertbildung nicht
beriicksichtigt. (Diese kdnnen auf schwerer abscheidbare Iod-
formen zuriickgefiihrt werden.) Nihere Angaben zur Testauswertung

finden sich im Anhang.

Bei der Wiedergabe der Ergebnisse in Kap. 5 wird als Lei-
stungsindex der Charge A unter Standardbedingungen gemidB Tab. 2

folgender Wert verwendet:

K =12,5 + 0,3 s~

Die Anderung dieses Wertes wihrend der Zeit der Untersuchungen
infolge von Alterung ist praktisch vernachlidssigbar, da die
Untersuchungen im wesentlichen widhrend eines Zeitraums von nur

einem halben Jahr durchgefiihrt wurden.




a

Tab. 1: KorngrdBenverteilung von 207B (KI) verschiedener Chargen

KorngrdéBe Gewichtsanteil ( % )

(mesh) Charge A Charge B Charge C Charge D Charge E
< 8 2,3 5,2 2,6 1,7 2,4

8§ - 12 85,7 82,5 84,1 81,2 85,0

12 - 16 10,5 9,6 11,7 15,1 11,1

16 - 22 0,3 0,5 0,4 0,8 0,3
> 22 1,2 2,2 1,3 1,1 1,3

@ nominelle Korngr&Be: 8 - 12 mesh (2,0 — 1,4 mm gem#B BS410/ 7/);

weitere Daten in Tab.

2

_VL_




Tab. 2: Schiittdichte und Wassergehalt sowie Leistungsindex von 207B (KI) verschiedener

Chargen fiir CH3131I in Tests unter gleichen Bedingungen a (vgl. Abb. 2)

Charge b Schiittdichte c Wassergehalt Test- Wassergehalt Leistungsindex €
(g/m3) vor Test /9 | nummer | nach Test ©+9 (5—1)
(%) ( %)
A 0,51 4,0 1 17,6 12,4 + 0,3
2 17,0 12,5 + 0,2
B 0,50 8,5 1 24,4 13,3 + 0,2
2 23,7 13,6 + 0,2
C 0,48 9,5 1 21,7 13,8 + 0,4
2 21,5 14,1 + 0,3
D 0,50 8,8 1 20,4 15,2 + 0,2
2 20,5 15,1 + 0,4
E 0,46 4,0 1 22,0 16,1 + 0,3
2 22,2 17,0 + 0,2

Standardwerte (s. Tab. 3)
s. Tab. 1
bestimmt in Anlehnung an Normverfahren /41, 2/

bezogen auf wasserfreie Kohle

© & 0 oo o

Mittelwert der Leistungsindexe der Teilbetten und Standardabweichung

des Mittelwerts

- Gl




Tab. 3: Testparameter

Parameter Einheit Wert
beschriebene Tests a andere Tests b
Standard Bereich
Temperatur ¢ 30 20 - 80 20 - 30
relative Feuchte % 70 20 - 99 70 - 99
lineare Luftgeschwindigkeit] cm/s 50 10 - 90 20 - 50
Vorstrdmzeit h 20 0 - 60 16 - 20
Einleitzeit h 1 - 3 0,2- 2
Nachstrdmzeit © h 2 0- 6 1 - 4
Trdgerkonzentration £ mg/m3 1 1 -100 =~ 1

91l

Werte flir die in diesem Bericht beschriebenen Tests;
teilweise Bereiche liberschritten und weitere Parameter variiert (s.

cm) ; Bettdurchmesser : 2,5 cm

Werte, die in verschiedenen Laboratorien hdufig verwendet werden

Vorbefeuchtungszeit; d Beaufschlagungszeit; e Spilzeit

a
Bettiefe:50 cm (20 X 2,5
b
£ CH3127I—Konzentration (CH3

131

I - Konzentration vernachlassigbar klein)

9 - 11);




‘Uélﬂh& LAF 11142879

Apparatur zur Prufung von Iodsorptionsmaterial

Abb. 1
1 Aktivkohlefilter 5 Kiihler 9 Testbetten
2 Schwebstoffilter 6 Kondensatbehdlter 10 Sicherheitsbetten
3 DurchfluPmesser 7 EBinleitrohr 11 Ventil
4 Verdampfer 8 MWasserbad 12 Pumpe

_Ll_
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5. Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der parametrischen Un-
tersuchungen zur Abscheidung von CH3131I an der Aktivkohle

207 B (KI), Charge A, sowie die SchluBfolgerungen wiedergege-
ben. Auf die Ergebnisse anderer Autoren, die in Kap. 3 aufge-
fiihrt wurden, wird in der Regel nicht noch einmal eingegangen.

Die Ergebnisse werden in Form von Mittelwerten der Leistungs-
indexe der Teilbetten und Standardabweichungen der Mittelwerte
tabellarisch und graphisch dargestellt. Teilweise werden
graphisch auch die (integralen) DurchlaBgrade wiedergegeben.
Aus den Leistungsindexen lassen sich andere GroB8en (z. B. De-
kontaminationsfaktor) in einfacher Weise errechnen (s. Kap. 2).

5.1 Temperatur

Der EinfluB der Temperatur (bei konstanter relativer Feuchte
bzw. angeglichenem Taupunkt) auf den Leistungsindex und den

DurchlaBgrad geht aus Tab. 4 und den Abb. % bzw. 7 hervor. K
nimmt linear mit steigender Temperatur zu. Der Zusammenhang

148t sich anndhernd durch folgende Gleichung wiedergeben:

K =10 + 0,084 % (15)
t Temperatur, ¢

Der direkte EinfluB der Temperatur ist gering im Vergleich zum
indirekten EinfluB iiber die relative Feuchte (s.u.).

Hinsichtlich der Genauigkeit bei der Bestimmung von K ergibt
sich bei den vorliegenden Bedingungen folgendes: Soll (bei
konstanter relativer Feuchte bzw. angeglichenem Taupunkt) K
mit einem Fehler von maximal 5 % bestimmt werden, darf die
Temperatur maximal ca. 5 °¢ von der Solltemperatur abweichen.
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Einige bei 13%0 und 180 ¢ gemessene K-Werte sind in Tab. 9
aufgefiihrt. Infolge der groBen Standardabweichung von K bei
180 °C ist ein deutlicher EinfluB der Temperatur in diesem Be-
reich nicht zu erkennen. Wegen der (aus apparativen Griinden)
niedrig eingestellten relativen Feuchte sind die bei 130 °c
und 180 °¢ gemessenen Werte hoher als die mit Gl. (15) fir
diese Temperaturen und 70 % relative Feuchte berechneten Werte
(21 bzw. 25 3—1).

5.2 Relative Peuchte

Die bei Variation der relativen Feuchte der Luft erzielten Er-
gebnisse sind in Tab. 5 sowie in den Abb. 4 und 8 wiedergege-
ben. K fHllt exponentiell mit steigender relativer Feuchte ab.
Es gilt:
K = 35 _e-0,015 h (16)
h : relative Feuchte, %

Die relative Feuchte ist (bei gleichem Taupunkt) stark von der
Temperatur abhidngig. Flir Iuft von 30 °¢ und 70 % r.F. 188t sich
flir den Bereich um 30 °¢ folgende Beziehung herleiten:

h = 380 + ~0+056 % (17)

Aus den Gl. (16) und (17) folgt:

K = =9,3 + 0,74 % (18)
GlL. (18) gibt den indirekten EinfluB der Temperatur auf K lber
die relative Feuchte wieder. Entsprechend den Multiplikatoren

von t in den Gl. (15) und (18) ist der indirekte EinfluB der
Temperatur rund 10mal so groB wie der direkte EinfluB.
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Flir die Bestimmung von K folgt aus den genannten Beziehungen,
daB im Bereich von 70 %4 r. P. bei einem maximalen K-Fehler von
5 % die relative Peuchte maximal um etwa 2 - 3 Einheiten (%)
und somit die Temperatur um maximal ca. 0,5 OC schwanken darf.

Der starke indirekte EinfluB der Temperatur auf K wird bei
Iodfiltern durch Vorerhitzen der Luft ausgenutzt.

5.3 Lineare Luftgeschwindigkeit

Der EinfluB der linearen Luftgeschwindigkeit geht aus Tab. 6
sowie den Abb. 5, 9 und 10 hervor. Mit zunehmender linearer
Luftgeschwindigkeit steigt K unterhalb von 30 cm/s stark an,
dariiber nimmt es relativ wenig zu. Es ergibt sich folgende

Beziehung:

K =1,9 v (19)
v ¢ lineare Luftgeschwindigkeit, onl's_1

Aus den Ergebnissen folgt, daB oberhalb von 30 cm/s die lineare
Iuftgeschwindigkeit um maximal ca. 5 cm/s schwanken darf, wenn
der Fehler von K unter 5 % bleiben soll.

Mit steigender linearer Luftgeschwindigkeit nimmt der Druckab-
fall in einem Aktivkohlebett stark zu. Flir die in den Untersu-
chungen eingesetzten Aktivkohlebetten (Bettiefe: 50 cm) wurde
folgende Begziehung ermittelt:

Ap = 0,25 .y 14 (20)
Ap ¢ Druckabfall, mbar

Aus den Gl. (19) und (20) folgt:

K = 3,0 (8p)02° (21)
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Gl.(21) zeigt, daB mit einer VergroBerung der linearen Luftge-
schwindigkeit, ausgedriickt durch die Erhdhung des Druckabfalls,
eine sehr geringe Zunahme von K verbunden ist.

Der DurchlaBgrad hiangt auBer vom K-Wert von der Verweilzeit
ab. Bei Kombination von Gl. (11) und (19) ergibt sich:

P =100 -4 3 e w0120 (22)

Bei einem Bett von z. B. 10 cm Tiefe folgt filr verschiedene
lineare Luftgeschwindigkeiten und somit Verweilzeiten aus
Gl. (22) (vgl. Abb. 9 und 10):

1,2.107% ¢

H

10 cm -5-1, t=1,08 : P

<
n

50 cm ~s—1, T=0,28 : P

2,3 .10 &

<
It

Bei VergroBerung der linearen Luftgeschwindigkeit wird die Er-
hohung des K-Wertes also durch die Erniedrigung der Verweilzeit
Uberkompensiert. Die in Iodfiltern deutscher Kernkraftwerke

oft verwendete lineare Luftgeschwindigkeit von 50 cm/s diirfte

das Okonomisch vertretbare Maximum darstellen.

5.4 Vorstromzeit

Die bei Variation der Vorstromzeit ermittelten Ergebnisse sind
in Tab. 7 sowie in den Abb. 6 und 11 dargestellt. Mit zuneh-
mender Vorstromzeit f&11t K ab, oberhalb von 20 h aber nur in
geringem MaBe. Bei einer Wiederholung des Tests mit 60 h Vor-
gtromzeit wurde der gleiche K-Wert wie bei 20 h Vorstromzeit
gefunden. Aus den Ergebnigsen folgt, daB, entsprechend derzei-
tiger Praxis, bei neuer Aktivkohle eine Vorstrdmzeit von 16 |
bis 20 h zur Erzielung belastbarer Ergebnisse sinnvoll igt.
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Einige weitere, bei hoherer relativer Feuchte und gealterter
Aktivkohle erzielten Ergebnisse sind in Tab. 10 aufgefiihrt.
Die bei Erhohung der Vorstrodmzeit von O auf 20 h festgestellte
Differenz der K-Werte ist bei der gealterten Aktivkohle nicht
kleiner als bei der neuen, sowohl bei 70 % r.F. als auch bei
99 % r.F.. Durch das Vorstromen wurde die gealterte Aktivkohle
also nicht regeneriert. Aus den Ergebnissen ist zu schlieBen,
daB, entsprechend derzeitiger Praxis, auch bei gealterter Ak-
tivkohle eine Verstromzeit von 16 bis 20 h sinnvoll ist. Das
gilt zumindest fiir deutsche Kernkraftwerke, in denen erfah-
rungsgemdf3 die Alterung vorwiegend auf Einwirkung von schwer-
flichtigen organischen Substanzen beruht, d.h. von Substanzen,
die nicht leicht desorbieren /21, 22, 24, 55/.

5.5 Einleitzeit

Die bei verschiedenen Einleitzeiten gewonnenen Ergebnisse

finden sich in Tab. 7 sowie in den Abb. 6 und 12. Ein EinfluB
der Einleitzeit ist nicht festzustellen. Das bedeutet, daB zur
Vereinfachung der Testdurchfiihrung die Rinleitzeit auf einige

Minuten gesenkt werden kann.

5.6 Nachstromzeit

Die bei Variation der Nachstromzeit erzielten Ergebnisse sind
in Tab. 7 sowie in den Abb. 6 und 13 wiedergegeben. Ein EinfluB
der Nachstromzeit ist nicht zu erkennen. Ein mdglicher Verzicht
auf das Nachstromen ist aber generell nicht von Vorteil: Beim
Nachstromen wird an der Wand der Apparatur haftendes CH3131I
desorbiert und an der Aktivkohle abgeschieden, d.h. die Konta-
minationsgefahr wird durch das Nachstromen verringert.
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Aus Tab. 9 geht der EinfluB des Nachstromens bei hoher Tempe-
ratur (130 °C) hervor. Zumindest in den bei 20 % r.F. durchge-
fihrten Versuchen ist die Abnahme des K-Wertes infolge von De-
gorption wdhrend des Nachstromens deutlich zu erkennen.

5.7 Tragerkonzentration

127I—Konzentration er-

Die Ergebnisse, die bei Erhdhung der CH3
halten wurden, sind in Tab. 8 und in Abb. 14 wiedergegeben.
Tab. 8 zeigt, daB der K-Wert mit steigender CH3127I—Kon—
zentration (> 1 mg/mB) abnimmt. Ein EinfluB der Nachstromzeit
ist nicht zu beobachten. Aus Abb. 14 geht hervor, daB der Ein-
fluB der CH3127I—Konzentration vor allem bel kleiner Bettiefe
in Erscheinung tritt. Bei 10 ng CH3127I/m3 ist der Bffekt

nur bei kleiner Bettiefe bemerkbar.

Der Effekt kann, wie in Kap. 3.7 dargelegt, auf eine merkliche
Rickreaktion des Isotopenaustausches infolge hoher Beladung
der Aktivkohle mit% CH3127I zurickgefiihrt werden. Bezogen auf
eine Bettiefe von 5 cm ergibt sich bei 1 mg CH3127I/m3 eine
Beladung von ca. 0,1 mg CH3127I/g Aktivkohle und bei 10 mg
CH3127I/m3 eine solche von ca. 1 mg CH3127I/g. Die schon

in fritheren Untersuchungen gefundene obere Grenze flr die
Konstanz von K (0,1 bis 1 mg CH3127I/g) wird somit bestdtigt.

Die bei derzeitiger Praxis in Aktivkohletests eingehaltene ma-
ximale Beladung von 0,1 mg CH3127I/g Aktivkohle ist also sinn-
voll. Bei Iodfiltern in Kernkraftwerken ist im Normalbetrieb
eine Uverschreitung der genannten maximalen Beladung nicht zu
erwarten, zumindest nicht aufgrund des in der Regel ausschlag-
gebenden natirlichen Iodgehalts der Tuft. Hinzu kommt, daB
ok,'2"1 1aufend von der Aktivkohle desorbiert.
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5.8 Schittdichte

Die Ergebnisse, die bei Erniedrigung der Schiittdichte (Pak-
kungsdichte) der Aktivkohle erzielt wurden, sind in Tab. 11
und in Abb. 15 wiedergegeben. Die niedrige Schiittdichte von
0,49 g/cm3 entspricht einer losen Schiittung. Bei dieser war
die Reproduzierbarkeit relativ gering (Kanalbildung). Aus den
beiden Tests, in denen K-Werte mit normaler Standardabweichung
(< 0,5 8—1) gefunden wurden, folgt ein mittlerer K-Wert von
11,9 s~ fir die Schittdichte von 0,49 g/om’.

Wie in Kap. 3.8 dargelegt, sollte, abgesehen von Extremwerten,

K der Schiittdichte proportional sein:

Ko p (23)
p : Schiittdichte, g - em™!

1
1

Mit G1. (23) folgt aus dem K-Wert von 12,5 s~ bei 0,51 g/cm’
(normale Schiittdichte) ein K-Wert von 12,0 s~ bei 0,49 g/cm3a
Im Rahmen der MefBgenauigkeit wurde also keine Abweichung von
der Proportionalitdt zwischen K-Wert und Schiittdichte gefunden.

Beim Herstellen von Testbetten aus Aktivkohle derselben Charge
sind Schiittdichteschwankungen von mehr als ca. 5 % nicht zu
erwarten. Folglich sind auch keine K-Wert-Schwankungen von mehr
als 5 % zu befiirchten. Bei Iodfiltern kdnnen eventuell groBere
Schiittdichtevariationen auftreten. Durch eine verstérkte
Verdichtung der Aktivkohle (z.B. durch Anwendung von Druck)

ist aber keine sinnvolle ErhShung des Abscheidegrads der Iod-

filter zu erwarten.

5.9 Bettdurchmesser

Der bei Erhohung des Bettdurchmessers auf 5 cm festgetellte
K-Wert ist in Tab. 11 angegeben. (Aus apparativen Griinden wurde
der Test bei einer linearen Luftgeschwindigkeit von 25 cm/s
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durchgefiihrt.) BEr weicht von dem beim i{iblichen Bettdurchmesser
von 2,5 cm gemessenen Wert nicht ab. Der in Kap. 3.9 beschrie-
bene Wandeffekt macht sich also nicht bemerkbar. Bei der in
Iodfiltern hdufig verwendeten Aktivkohle (8 - 12 mesh) k&nnen
in Testbetten von 2,5 cm Durchmesser folglich realistische
K-Werte erzielt werden.

5.10 Mischungsgrad

Wie in Kap. 3.10 erwdhnt, ist der Mischungsgrad der Aktivkohle
(Anordnung) insbesondere bei Alterung, die in dem in Stro-
mungsrichtung vorderen Teil des Bettes am grdBten ist, von
moglichem Interesse. Zur Bestimmung des Einflusses des Mi-
schungsgrades wurden zwei Tests mit gealterter (K = 1,5 s—1)
und neuer (X = 12,5 5"1) Aktivkohle im Volumenverhdltnis 1:1
durchgefihrt. Im ersten Fall wurden die Aktivkohlen vor dem
Test gemischt. Im zweiten Fall wurden die Betten 1 bis 10 aus
der gealterten Aktivkohle hergestellt, die Betten 11 bis 20
aus der neuen Aktivkohle (Gesamtbettiefe: 50 cm).

Die Ergebnisse sind in Tab. 11 und in Abb. 16 verzeichnet. Bei
Bezug auf die Gesamtbettiefe von 50 cm, d.h. auf das gleiche
Volumenverh&ltnis, ergeben sich praktisch die gleichen Werte.

Dieser Befund ist mit der Annahme, daB die Abscheidung an den
beiden Aktivkohlen unabhidngig voneinander und nach einer
irreversiblen Reaktion erster Ordnung verlduft, zu erwarten.
Mit dieser Annahme 148t gich fiir den K-Wert eines Bettes, das
zwel Aktivkohlen enth#lt, folgende Beziehung herleiten:

(24)

100 100

K1, K2: K-Werte der Aktivkohlen
Xyy Xyt Volumenanteile der Aktivkohlen, %

Gl. (24) gilt unabhéngig von der Anordnung der Aktivkohlen.
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Der aus Gl. (24) fiir den vorliegenden Fall folgende K-Wert von
7,0 stimmt mit den gemessenen K-Werten ndherungsweise iiberein.

Aus den Ergebnissen folgt hinsichtlich des Testens von geal-
terter Aktivkohle (z.B. Aktivkohle aus Kontrollfiltern), daB
bei reprédsentativ gemischten Proben realistische K-Werte er-
halten werden. Aus diesen konnen nach den bekannten Formeln

die Abscheidegrade bzw. DurchlaBgrade fiir die jeweiligen Bett-
tiefen berechnet werden. (Beim Testen braucht die Bettiefe also
nicht mit der des Iodfilters ibereinzustimmen.)

5.11 Weitere Parameter

Im Rahmen der vorliegenden Untersuchungen wurden weitere Pa-
rameter wie Korndurchmesser und Wassergehalt nur indirekt mit
der Charge gedndert. Die bei verschiedenen Chargen derselben
Aktivkohle feststellbaren, z.T. erheblich schwankenden K-Werte
werden durch die in Tab. 2 angegebenen K-Werte veranschaulicht.
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Tab. 4: Leistungsindex von 207B (KI) filir CH3 I
als Funktion der Temperatur @
(vgl. Abb. 3 und 7)
Temperatur Leistungsindex

(°c) (s™h
20 11,8 + 0,2
30 12,5 + 0,3
40 13,7 + O,
50 15,1 + O,
60 14,8 + O,
70 16,1 + 0,2
80 16,0 + 0,3

a

Kohle, soweit nicht anders angegeben:
Charge A (s. Tab. 1)

Testparameter, soweit nicht anders angegeben:

Standardparameter (s. Tab. 3);

Leistungsindex: Mittelwert der Leistungindexe

der Teilbetten und Standardabweichung des Mittel-
werts

(alle Angaben auch flir folgende Tabhellen geltend)
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Tab. 5: Leistungsindex von 207B (KI) fiir CH3131I

als Funktion der relativen Feuchte
(vgl. Abb. 4 und 8)

relative Feuchte Leistungsindex

(%) (s™"
20 27,1 + O,
30 22,0 + 0,2
40 20,1 + 1,0
50 16,9 + 0,4
60 15,8 + 0,3
70 12,5 + 0,3
80 10,8 + O,
90 9,8 + O,
99 8,0 + 0,1
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Tab. 6: Leistungsindex von 207B (KI) fiir CH3131I

als Funktion der linearen Luftgeschwindigkeit
(vgl. Abb. 5, 9, 10)

ez W | tetstuneindes
(cm/s) (™1
10 5,9 + O,
15 7,4 + 0,4
20 8,6 + O,
25 9,8 + 0,
30 11,1 + 0,3
50 12,5 + O,
70 14,4 + 0,2
90 16,4 + 0,2




Tab. 7: Leistungsindex von 207B (KI) flr CH3131I

als Funktion der VorstrOmzeit, Einleitzeit

und Nachstrdmzeit
(vgl. Abb. 6, 11, 12 und 13)

Parameter Leistungsindex
(s™"
Name Einheit Wert
0 14,8 + 0,2
Vorstrom- 20 12,5 + O,
zeit h 40 12,1 + O,
60 11,6 + 0,
o @ 12,4 + 0,4
Einleit- 1 12,5 + 0,3
h
zeit 2 12,8 + 0,3
3 12,5 + 0,3
0 13,1 + 0,2
Nachstrom- 2 12,5 + 0,3
zeit h 4 12,5 + 0,2
6 13,0 i r
a

genau: 3 min
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Tab. 8: Leistungsindex von 207B (KI) fir CH3131I

als Funktion der Trdgerkonzentration und
v - |
Nachstromzeit

(vgl. Abb. 14)

Tréager- Nachstrémzeit Leistungsindex
konzentration
(mg/m?) ) (s™"
1 2 12,5 + 0,3
20 12,7 + O,
10 2 10,9 + 0,3
20 10,1 + 0,1
100 2 4 10,2
20 5,2 + 0,1
a

bei < 1 mg/m3 keine signifikanten Unterschiede
feststellbar
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Tab. 9: Leistungsindex von 207B (KI)

fiir CH

13
3

Funktion verschiedener Parameter

(Temperatur, relative Feuchte, NachstrOmzeit)

1

I als

Temperatur relative Nachstrdm- Leistungsindex
Feuchte zeit

(°c) () (h) (s™1)
5 2 53,3 + 1,5
20 46,3 + 9,1

130

20 2, 56,5 + 2,3
20 49,7 + 2,3
180 <1 2 46 ,2 + 5,6

Vorstromzeit: 1 h
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Tab. 10: Leistungsindex von 207B (KI) fiir CH3 I
als Funktion verschiedener Parameter
(Zustand der Kohle, relative Feuchte, Vorstrdmzeit)
Zustand relative |Vorstrdm- |Leistungsindex |[Differenz
. der Leistungs-
der Kohle | Feuchte zeit _ indexe_1
(%) (h) (s ) (s )
70 0 14,8 + 0,2 2,3
20 12,5 + 0,3
neu
99 0 12,5 + 0,5 4,5
20 8,0 + 0O,
70 0 11,8 + 0,3 4,5
20 7,3 + 0O,
gealtert
99 0 10,0 + 0,6 5,7
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3 T als

Tab. 11: Leistungsindex von 207B (KI) fir CH
Funktion verschiedener Parameter
(Schiittdichte der Kohle, Durchmesser der Kohle-
betten, Anordnung der Kohle)

(vgl., Abb. 15 und 16)

Parameter Leistungsindex
Name Einheit Wert (s~1)
0,51 2 12,5 + 0,3
Schiitt- 12,5 + 0O, c
dichte g/cm3 0,49 P 11,3 + 0,4 °©
7,4 + 1,0
d
messer en 5,0 10,0 + 0,5 ¢
Anord- gemischt 6,7 + 0,1 °©
nung nicht gemischt 6,4 e,f

Kohle eingerilittelt (Standardverfahren)

Kohle nicht eingeriittelt (lose Schiittung)

Werte von Tests unter gleichen Bedingungen;
niedriger Wert (7,45_1) bedingt durch Kanalbildung;
gemidB Gl. (23) erwarteter Wert: 12,0 5_1

lineare Luftgeschwindigkeit: 25 cm/s

gealterte und neue Kohle im Volumenverhédltnis 1:1

Betten 1 - 10: gealterte Kohle (K = 1,5 s—1);
Betten 11 - 20: neue Kohle (K = 12,5 s 1);

Wert fiir Bettiefe von 50 cm (integraler Wert)




- 36 =

B ] ] L] 1) ] -
26t T
2078 (KI) 4
26T
1 CH4 137 -
29t 70% r F 'JF'
L 50cm/s i
20 T
25 » -
< 18T T
@ o ' -
2
@ 16T ® T
5 I B .
@ 1t 1
a
- . -
121 +
10T T
8+ +
{ 1 [ fl ]

[ g
| ] v U | ¥

20 30 40 50 60 70 80
Temperatur [°C]

YAnvZ
U@lﬂk& LAF Il D8215

Leistungsindex als Funktion der Temperatur
Abb. 3%

@ vgl. FuBnote von Tab. 4
(auch flir folgende Abbilduncen geltend)




_37_.

G B e e S S S
26+ T
2t 2078 (K1) 1
I CHy 1311 -
il 30°C 4
_ 50cm/s -
20T T

—
co
1
v

—
I~
B
v

Leistungsindex [1/s]
>

A | i | [ i | i i |
i

20 30 40 50 60 70 80 90 100
relative Feuchte [%]

U\ﬂ_ﬂjﬁ LAF I DB216

Leistungsindex als Funktion der relativen Feuchte




- 38 -

26+ -
ol 2078 (KI) 4
! CH3 1311 -
294 30°C +
i 70% r.F -
20+ T
18+ T
= L

Leistungsindex [1/s]

Luftgeschwindigkeit [cm/s]

U\Qﬂj\x LAF T D8217

Leistungsindex als Funktion der Luftgeschwindigkeit

Abb. 5




K [1/s]

K [1/s]

K [1/s]

_39_

4
. —
0 20 L0 60
Vorstromzeit [h]
15 R L ] ) L
14 +
13 [ T
12 > *
0 1 2 3
Einleitzeit [h]
15 L] ) ) | AN
14 +
13 ® +
I B
124 L) 1
0 2 A 6

Nachstromzeit [h)

2078 (K1), CH4 13, 30°C, 70% r.F, 50 cm/s

Ll\glﬂ.f\Y LAF T DB218

Leistungsindex als Funktion von
Vorstromzeit, Einleitzeit und Nachstromzeit

Abb. 6




Durchlafgrad [%]

_40_

¥+
A" 2078 (K1), CHy13"
10 14 ‘\ 70%r F, 01s/5cmg
I \\ O 20°C §
A :\. O 40°C ]
1004 \. A 60°C +
- 2\ ] v 80°C .
- \ B =
1074 \C 1
C \{ 2
- A\ N |
10 2-% "\. L E
| A
34 M\ \
10 \\ T
: n :
" X Q §
_4__ “ (] |
107 )
E \ [ )]
- VAN
B 'l A 2 [ Il A ] .

5 0 15 20 25
Bettiefe [cm]

VanVz
VIPSU1BX' LAF Il DB274

Durchlafgrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Temperaturen

Abb. 7




- 41 -

L] | ¥ LI L R v ¥
\Z 2078 (K1), CH3'3™
011 B\M 30°C, 01s/5cm
= NN 0 30%¢F §
[ \O\ O 50 %rF ]
0 A\ \ A % A 70%rF L
10 JE L oo E
: v ¥ 90%F 5
-~ » (J /\ -
58 I » i
o 1074 Y =
o = a 3
o - K W .
< i \ .
s N
2 1072 | |
5 \ R \ |
- o . A q
- \ 7 -
1034 Q 2
- \AJ
: : ]
10—1'-g O +
- N
¥ . ]
[ \ Q AY

Bettiefe [cm]

- jb p/
B U\émt\s UAF 1T D8275

Durchlafigrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen relativen Feuchten

Abb. 8




- 42 -

e S et
\= ]
A\AN 207B (K1), CH3B™]
10 14 \Q\R 30°C, 0% F 4
: | O 10 cm/s
E t - O 30cm/s i
10 O% ' A 50cmls =+
s v 70cmls 3
9 A O 90cm/s ]
© 10_1% +
o E E
S, -
= t . ]
| \ ]
1074
3 3 m \ ;-
C ® ]
1073 |
F
-
]
10'4-g

0 15 20 25
Bettiefe [cm]

R

_VnnvZ
LAF II D8276

Durchlafigrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen linearen Luftgeschwindigkeiten

Abb.9




Durchlafigrad [%]

- 43 -

i e i | -}
. L] 1 | 1 3 v ] ¥ ¥ L L] 1 §
S 131 ;
% 2078 (K1), CHy3T
10 144 30°C, 70%r.F T
g ql\f . O 10 cm/s ]
R i\\ \ O 30cml/s i
1004 \\," A S0cmls 4
s '\\ . v 70cm/s ;
[ R O 90 cm/s i

o
R
T"I*I T
. —L D>
’ N “.
llLluu* L2 1B RpAiR

Ll

03¢ T
10"1’-5 -
)
0,2 0,4 0,6 08 1,0

Verweilzeit [s]

ﬂf\ﬂﬂf\k LAF 1l D8277

Durchlafgrad als Funktion der Verweilzeit
bei ‘verschiedenen linearen Luftgeschwindigkeiten

Abb. 10




- 44 -

[ 1 ] B B
] (] [ 1 ] v 1 ] v ¥ LI 5
f 2078 (K1), CH31B ]
10 30°C, 70%r F ]
E 0,1s/5cm jﬁ
o .
i O Oh T
10 O_$ O 20h o
A LOh "
:\5 T v 60h ’
o 10_145 +
EJ = 3
o C ]
[aa - ot
ke, : J
L
O 1n-2
S0t |
N :
10"3-&; #—
10‘4-5

Bettiefe [cm]

_VapVZ
LAF II D8278

Durchlafigrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Vorstromzeiten

Abb. 11




- 45 =

1
2078 (K1), CH4™3T

014 30°C, 70%F 4

3 01s/5cm ]

i DO Oh ]

2 A 2N :

° [ v 3h ]

o 10714 T

o 3 3

o - .

< B .

9 - -
L

S 10724 4

2 = 3

a : ;

10734 o+

- ]

10744 o+

E 3

5 10

L ¥

15 20 25

Bettiefe [cm]

LAF II D8279

-

Durchlafgrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Einleitzeiten

Abb.

12




i 2078 (K1), CH4'3M
0 4 30°C, 70%rF L
é 0,1s/5cm .
- O 0h :
10 0 O 2h !_
-% A Lh ]
© - v 6h )
s 1
R
& . .
Loy = o
© I )
e
o 10-2 o
S5 3
- :
10—3 =+
10~4

Bettiefe [cm]

LAF IT D8280

gl

Durchlafligrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Nachstromzeiten

Abb. 13




_47_

.‘A ] % ¥ Jl ¥ : ¥ : ¥ Jl 3
2 AW ;
1=y 2078 (K1) CH,131
0 uE % B 30°C, 70%cF L
7\ =
= O\ v\ 01s/5cm 4

- \Q \
- N 0 100 mg/m3 ]
10 OJ% QA 2 0 101 mg/m3 4
: N, & 102 mg/ m3 ;
'—o' - B @ -
> - | N\ I
'8 10—1 HQ AV E"'
& C\ AN ]
E =h\ X "
2 107 \ § 2 El
A b M .
\ % . ]
1073 =l \ T
O A 3
&
[ \ J
10 \ +
=l 3
' e
]\ i

10 20 30 L0 50
Bettiefe [cm]

‘ “\Q ’.l\g LAF II D8282

Durchlafligrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Tragerkonzentrationen

Abb. 14°

% bei < 1 mg/m3 keine signifikanten
Unterschiede feststellbar.




Durchlafgrad [%]

= 48 =

i nlnqu

T i e e &
2078 (K1), CH41311
0 4 30°C,70% rF.
5 Ois/5cm
- O 051g/cm3
10 04 © T
- s $049g/em3  F
I v i
107
102
10‘3=§ T
107 T
- -

10 20 30 40 50
Bettiefe [cm]

U&Ulhk LAFII D83163

Durchlafgrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Schuttdichten der Kohle

Abb. 152

@ hohe DurchlaBgrade (V) bedingt durch
Kanalbildung




]

[o—

d [%

Durchlafigra

_49_

10 14 ER
: ;
- 1
10 0
: ]
10‘1% T
: :
I ]
1024 2078 (K, CH4'3 4
= 30°C,70% rF ]
[ 01s/5cm f
10-34 O gealterte Kohle =
? O neue Kohle
A gealterte + neue Kohle ]
10~4+ (gemischt) o
i ]
- T

10 20 30 40 50
Bettiefe [cm]

U\ﬂﬂl\x LAF I D83164

Durchlafligrad als Funktion der Bettiefe
bei verschiedenen Anordnungen der Kohle

Abb. 16




-..50—

6. Zusammenfassung

Es wurden parametrische Untersuchungen zur Abscheidung von Me-
thyliodid (CH3131I) an einer typischen Charge der Aktivkohle
207B (Imprdgnans: KI; KorngrtBe 8 — 12 mesh) zur Gewinnung von
belastbaren relevanten quantitativen Daten durchgefiihrt.
CH3131I wird als Modellsubstanz fiir organische Iodverbindungen
in Tests von Aktivkohle verwendet und tritt in der Regel in
groBen Anteilen in der Abluft von Kernkraftwerken auf. Die ge-
nannte Aktivkohle wird in Iodfiltern deutscher Kernkraftwerke
vorwiegend eingesetzt.

Der untersuchte Parameterbereich (vgl. Tab. 3) ist relevant
fiir Aktivkohletests sowie Auslegung, Betrieb und Uberwachung
von Iodfiltern. Die verwendeten Ausgangstestbedingungen
("Standardtestbedingungen") entsprechen im wesentlichen den
Testbedingungen fiir Aktivkohle aus Normalbetriebsfiltern
deutscher Kernkraftwerke und somit den Auslegungsdaten dieser
Pilter. Die Standardbedingungen sind u.a. (vgl. Tab. 3):

a) Temperatur : 30 °c;
b) relative Luftfeuchte : 70 %03
c) lineare Luftgeschwindigkeit: 50 cm/s.

Ausgehend von den Standardbedingungen wurde in der Regel ein
einziger Parameter variiert. Der EinfluB der Temperatur, rela-
tiven Luftfeuchte und linearen Luftgeschwindigkeit auf den
Leistungsindex (X, 5—1) 148t sich folgendermaBen wiedergeben
(a, b, c: Konstanten):

a) Temperatur (t, °C):
K=a+ 0,084 ¢
Soll (bei konstanter relativer Luftfeuchte) K mit einem

Fehler von maximal 5 % bestimmt werden, darf die Tempe-
ratur naximal ca. 5 °¢ von der Solltemperatur abweichen.




b) Relative Luftfeuchte (h, %):

K - b .e=0,015h

Bei einem maximalen K-Fehler von 5 % darf die relative
Luftfeuchte (im Bereich um 70 %) maximal um etwa 2 - 3
Einheiten (%) schwanken. Da die Temperatur die relative
Luftfeuchte stark beeinfluBt, darf erstere bei gleichem
K-Fehler um maximal ca. 0,5 °¢ schwanken.

c) Lineare Luftgeschwindigkeit (v, cm - 8_1):

K =c¢ -VO’BO

Bei v > 30 em/s ist der EinfluB der linearen Luftge-
schwindigkeit relativ gering. In diesem Bereich darf

sie um ca. 5 cm/s schwanken, wenn der Pehler von K unter
5 % bleiben soll.

Fiir den DurchlaBgrad (P, %), der auch von der Verweilzeit (t,s)
abhdngt, resultiert folgende Beziehung (d: Konstante):

—d e VO’SOO

P =100 e T

Aufgrund des hdheren Exponenten (1 gegeniiber 0,5) ist der Bin-
fluB der Verweilzeit auf den DurchlafBgrad viel stdrker als der
der linearen Luftgeschwindigkeit. Die in Iodfiltern deutscher
Kernkraftwerke oft verwendete lineare Luftgeschwindigkeit von
50 cm/s diirfte das Skonomisch vertretbare Maximum darstellen.

Der EinfluB der weiter untersuchten Parameter auf den Lei-
stungsindex ist im relevanten Bereich gering oder im Rahmen
der MeBgenauigkeit nicht feststellbar. Diese Parameter sind:




Vorstromzeit (Vorbefeuchtungszeit) (bei > ca. 20 h);

o

Einleitzeit;

Nachstromzeit (Spiilzeit) (bei < ca. 100 °C);
CH3127I—Konzentration (bei < ca. 10 mg/mB);
Schiittdichte (Packungsdichte) der Aktivkohle;
Durchmesser des Aktivkohlebettes;

H o & QO o
e N’ N’ N e s S

Mischungsgrad (Anordnung) der Aktivkohle.

0]

Bei Variation der Aktivkohlecharge kann der Leistungsindex um

weilt mehr als 10 % schwanken.

Es kann davon ausgegangen werden, daB die meisten Befunde auch
fir andere Testbedingungen gelten, z.B. fir eine relative
Luftfeuchte von 95 bis 100 %, die oft in Aktivkohletests ver-
wendet wird.
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8. Anhang : Testauswertung

An dieser Stelle wird anhand der Ergebnisse von zwel Tests et-

was ndher auf die Auswertung der Untersuchungen zur Abscheidung

von CH3131I an Aktivkohlen eingegangen. Bei diesen Tests han-
131

delt es sich um die Abscheidung von CH3 I an der in den para-
metrischen Untersuchungen eingesetzten Charge A der Aktivkohle

207B (KI) unter Standardbedingungen (vgl. Tab. 2 und Abb.2).

Die beiden folgenden Tabellen stellen routinemdBig mit Computer
erzeugte Ausdrucke dar. Wiedergegeben sind Abscheidegrad,
DurchlaBgrad und Leistungsindex der einzelnen Teilbetten von
2,5 cm Tiefe und der jeweiligen Summe der Teilbetten (Teil-
strecken). Die Werte der Teilbetten werden als differentielle
Werte, diejenigen der Teilstrecken als integrale Werte be-

zeichnet.

Aus den Tabellen ist insbesondere ersgichtlich, daB nach Ab-
scheidung des praktisch gesamten 131
bei den Betten 13 und 14 keine Abscheidung von 1311 mehr fest-
gestellt wurde. (Die Betten 15 bis 20 wurden daher nicht mehr
gemessen.) In den folgenden, bei hdherer Temperatur betriebenen
vorderen Sicherheitsbetten (nicht aufgefiihrt) wurde aber noch
eine geringe Aktivitdt gemessen. Dieses Phidnomen kann auf un-

I in den vorderen Betten

vermeidbar vorhandene schwerer abscheidbare 131I—Komponenten

in sehr geringen Anteilen zuriickgefiihrt werden.

Die Leistungsindexe der Betten (KD) waren erwartungsgemsfB im
Rahmen der MeBgenauigkeit konstant bis sich ab Bett 12 die

schwerer abscheidbaren 131
machten. Bel der Berechnung des mittleren Leistungsindexes

I-Komponenten deutlich bemerkbar

wurden daher nur 11 Betten beriicksichtigt. Es ergaben sich,
wie in Tab. 2 bereits aufgefiihrt, in den beiden Tests folgende
Mittelwerte: ‘
Test 1 (laufende Nr. 2254) : KD = 12,35
Test 2 (laufende Nr. 2255) : KD = 12,51

+ 0,30
+ 0,23
Diese Mittel der differentiellen Werte stimmen, wie ersicht-

lich, mit den entsprechenden integralen Werten (XI) iiberein.
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Daten der Aktivkohle 207B (XI), Charge A, fir
131

CH3 I aus Tests unter gleichen Bedingungen

Test 1

SORPTIONSTEST: ABSCHEIDEGRAD, DURGCHLASSGRAD, LEISTUNGSINDEX

C); FEUCHTE(%): 2254, 20.1.82, 30, 70
NLEITZEIT(H); MEDIUM: 882.; 1.; 131JCH3
I'}; TRAEGER-KONZ.(MG/M3): 0.69D+00; 0.13E+01

NR.; DATUM; TEMP.('
DURCHFLUSS(L/H); EI
AKT IV I TAETSMENGE ( MC

207B-K 2.50 76.7701 76.770108 23,2299 23.229892 12,67906 12.67906
207B-K 5.00 77.2833 94,722930 22.7167 5.277070 12.87309 12.77608
207B-K 7.50 76.2490 98.746641 23.7510 1.253359 12.48635 12.67950
207B=-K 10.00 76.1012 99.700462 23.8988 0.299538 12.43249 12.61775
207B-K 12,50 75.2919 99,925990 24,7081 0.074010 12.14322 12,52285
207B=K 15.00 75.8184 99.982103 24.1816 0.017897 12.33029 12,49076
207B-K 17.50 77.9266 99.996050 22.0734 0.003950 13.12262 12.58102
207B=-K 20.00 73.6178 99.998958 26.3822 0.001042 11.57379 12,45512
207B-K 22,50 75.0849 99.999740 24,9151 0.000260 12.07075 12.41241
207B-K 25.00 80.2279 99.999949 19.7721 0.000051 14,07895 12.57907
207B-K 27.50 68.7008 99.999984 31.2992 0.000016 10.08933 12,35273
207B-K 30.00 49.4794 99.999992 50.5206 0.000008 5.93063 11.81755
207B-K 32,50 0.0 99.999992100,0000 0.000008 0.0 10.90851
207B~K 35.00 0.0 99.999992100,0000 0.000008 0.0 10.12933
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Test 2

SORPTIONSTEST: ABSCHEIDEGRAD, DURCHLASSGRAD, LEISTUNGSINDEX

C); FEUCHTE(%): 2255, 22.1.82, 30, 70
NLEITZEIT(H); MEDIUM: 882.; 1.; 131JCH3
1); TRAEGER-KONZ,{MG/M3): 0.56D+00; 0.13E+01

NR.; DATUM; TEMP. (
DURCHFLUSS({L/H); E
M

t
!
AKTIVITAETSMENGE(MC

.583239 13.31767 13.31767
.159760 12.42974 12.87371
227577 12.47162 12,.73968
.314592 11,82603 12.51127

207B-K 2,50 78.4168 78.416761 21,5832 2
207B-K 5.00 76.0937 94,840240 23.9063

207B-K 7.50 76.2086 98.772423 23.7914

207B-K 10.00 74.3729 99.685408 25.6271

207B-K 12,50 76.0000 99.924498 24,0000 .075502 12.39576 12,48817
207B~K 15,00 77.5343 99.983038 22.4657 .016962 12,96960 12.56841
207B-K 17,50 76.5038 99.996015 23.4962 0,003985 12.58005 12.57008
2078-K 20,00 78.3374 99.999137 21.6626 0.000863 13.28579 12.65954
207B-K 22,50 78.7545 99.999817 21.2455 0.000183 13.45466 12.74789
207B-K 25.00 75.2457 99.999955 24.7543 0.000045 12,12700 12.68580
207B~K 27.50 71.1747 99.999987 28.8253 0.000013 10.80452 12,51478
207B~K 30.00 58.9604 99.999995 41,0396 0.000005 7.73594 12,11654
207B=K 32.50 0.0 99.999995100.0000 0.000005 0.0 11.18450
207B-K 35.00 0.0 99.999995100.0000 0.000005 0.0 10.38561
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