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Abscheidung von elementarem I an Aktivkohlen unter Storfallbedingungen

Kurzfassung

Unter simulierten Stdrfallbedingungen (maxima1e Temperatur: 130 OC) wurde
kein entscheidender Unterschied in der Abscheidung von 1311, beaufschlagt
als elementares lod, durch verschiedene frische und gealterte kommerzielle
Aktivkohlen festgestellt. In allen Fdllen war das 1311, das tiefe Aktiv-
kohlebetten durchdrang, in einer nichtelementaren Form. Es ist zu schlieBen,
daB ein minimaler Abscheidegrad fiir elementares Radioiod von 99,99 %, der

in den RSK-Leitlinien fiir DWR-Storfallfilter gefordert wird, mit verschie-
denen kommerziellen Aktivkohlen gleichermaBen erreicht werden kann.
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Retention of Elemental I by Activated Carbons Under Accident Conditions

Summary

Under simulated accident conditions (maximum temperature: 130 OC) no signi-
ficant difference was found in the retention of 1311 loaded as elemental
iodine, by various fresh and aged commercial activated carbons. In all the
cases, the 131 passing through deep beds of activated carbon was in a non-
elemental form. It is concluded that a minimum retention of 99.99 % for
elemental radioiodine, as required by the RSK guidelines for PWR accident
filters, can be equally well achieved with various commercial activated

carbons.
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1. Einleitung

Deutsche Druckwasserreaktoren (DWMR) sind mit Iodfiltern zur Filtration der
Ringraumabluft im Storfall ausgeriistet /1/. In den RSK-Leitlinien fir DWR
wird flir diese Filter ein Abscheidegrad von >99,99 % bzw. ein DurchlaBgrad
von <0,01 % flr elementares Radioiod (I,) gefordert. Die entsprechenden
Werte fiir organisches Radioiod (vorwiegend CH3I) sind 99 % bzw. 1 % /2/.

Vor allem um festzustellen, mit welchen Aktivkohlen die genannten Werte fiir
elementares Radioiod am besten erreicht werden kdnnen, wurden Untersuchungen
zur Abscheidung von elementarem 1311 an verschiedenen kommerziellen Aktiv-
kohlen unter simulierten Storfallbedingungen durchgefiihrt.

In diesem Bericht wird auf Untersuchungen eingegangen, die unter Bedingungen
durchgefiihrt wurden, die hinsichtlich der Bedingungen im Ringraum eines DWR
wahrend eines Auslegungsstdrfalls als konservativ angesehen werden kdnnen
(maximale Temperatur: 130 OC). Uber die Messungen wurde teilweise schon be-
richtet /3/. Auf Untersuchungen unter extremen Bedingungen (Temperatur:

180 OC) wird in einem anderen Bericht eingegangen /4/.

2. Auslegung und Betrieb von DWR-Storfallfiltern

Auf Daten zu Auslegung und Betrieb von deutschen DWR-Ringraumabluftfiltern
flir den Auslegungsstorfall wurde bereits eingegangen /3/. Die Daten sind
in Tab. 1 zusammengefaBt. Es ist insbesondere ersichtlich, daR eine hohe
Temperatur (deutlich unter 150 OC) nur wéhrend einer kurzen Periode (deut-

Tich kiirzer als ein Tag) zu erwarten ist.

Aus Daten flir schwere Storfdalle /5/ kann geschlossen werden, daB die Bela-
stung der DWR-Ringraumabluftfilter bei schweren Storfdllen nicht viel
groBer ist als im Auslegungsstorfall, wenn die Integritdt des Sicherheits-
behdlters erhalten bleibt.




Tab. 1: Daten deutscher DWR-Ringraumabluftfilter

(Auslegungsstorfall)

Parameter Einheit Wert
Bettiefe cm = 50
Luftgeschwindigkeit cm/s ~ 50
Verweilzeit S ® 1
Temperatur a) e < 150, > 30
relative Feuchte a) % < 10, < 100
Dauer des Filterbetriebs ) d < 1; < 60
[-Konzentration mg/m3 < 1
I-Beladung mg/g b) < 1

3) erster Wert : anfingliche Phase des Storfalls;
zweiter Wert : spatere Phase des Storfalls

b) mg 1/g Aktivkohle




3. Frilhere Untersuchungen

Auf frihere, in der Literatur beschriebene Untersuchungen wurde ebenfalls
bereits eingegangen /3/. Die wesentlichen Ergebnisse sind in Tab. 2 zusammen-
gestellt. Daraus geht hervor, daB bis etwa 150 % bei einer vorgegebenen
Aktivkohle (KorngrdRe) insbesondere Alterungszeit, Temperatur und Nachstrom-
zeit (Splilzeit) fiir die Abscheidung von 12 von Bedeutung sind. Die Ergeb-
nisse sind in Ubereinstimmung mit der Vorstellung, daR die Abscheidung von

12 an Aktivkohle weitgehend auf physikalischer Adsorption beruht.

Es ist zu betonen, daB in frilheren Experimenten in der Regel eine geringe
Verweilzeit (0,1 bis 0,2 s) verwendet wurde. AuBerdem wurde generell keine
genaue Analyse der chemischen Form des die untersuchte Aktivkohle penetrie-

renden Iods durchgefiihrt.




Tab. 2:

EinfluR verschiedener Parameter auf den DurchlaBgrad (P) verschiedener imprdgnierter

Aktivkohlen fiir Radioiod, beaufschlagt als IZ’ nach Literaturangaben (Temperatur < 150 OC)

Enderung von P bei Anderung

Parameter oder VergroRerung des Bemerkungen 2)
Parameters
Grundmaterial nicht signifikant
KorngroRe Zunahme P = 10_2 % berichtet
Impragnans nicht signifikant
Alterungszeit Zunahme P> 10_2 % berichtet

IZ—Konzentration

Temperatur

rel. Feuchte
Luftgeschwindigkeit
Verweilzeit

Nachstromzeit

Bestrahlung

moglicherweise signifikant

Zunahme

nicht signifikant
nicht signifikant
Abnahme

Zunahme

Zunahme

Bildung anderer Iodverbindungen;
Uberschreiten der Beladungs-
kapazitat

bei langer Nachstromzeit;
P > 10-¢ % berichtet

bei gleicher Verweilzeit

bei hoher Temperatur;
P = 10”2 % berichtet

Bildung anderer Iodverbindungen;
P =~ 102 % berichtet

a) DurchlaBgrade (P): Maximalwerte bei einer Verweilzeit von 0,1 - 0,2 s




4. Experimentelles

Daten der untersuchten kommerziellen Aktivkohlen gehen aus Tab. 3 hervor. Es
wurden acht imprdgnierte und, zum Vergleich, zwei nichtimprdgnierte Aktiv-
kohlen verwendet. Die Aktivkohlen 1 bis 4 sind gangige Aktivkohlen. 207B (KI)
wird in den Iodfiltern deutscher Kernkraftwerke vorwiegend eingesetzt. Die
Aktivkohlen 5 bis 8 sind weniger gdngige, teilweise experimentelle Aktiv-
kohlen. Die Aktivkohlen 5,6 und 8 unterscheiden sich jeweils nur durch das
Grundmaterial von den Aktivkohlen 1, 2 und 4. Die nichtimpragnierten Aktiv-
kohlen (9 und 10) werden in Iodfiltern von Kernkraftwerken nicht verwendet
(geringe Abscheidung von organischem Radioiod bei hoher relativer Feuchte;
vgl. Kap. 5).

Es wurden frische und zum Teil auch gealterte Aktivkohlen untersucht. Die Al-
terung erfolgte in der Anlagenraumabluft eines DWR. Die in dieser Abluft
auftretenden, die Abscheidung von Radioiod an Aktivkohle beeinflussenden
Schadstoffe bestehen vorwiegend aus organischen Substanzen (Toluol, Xylol,
Nonan, Decan, Dodecan). Anorganische, die Alkalinitdt der Aktivkohle herab-
setzende Substanzen sind zu vernachlassigen /6,7,8,9/. Im Rahmen der vorlie-
genden Untersuchungen ergaben sich die gleichen Befunde.

Die Alterungszeit in der Anlagenraumabluft betrug 12 Monate. Die Luftge-
schwindigkeit in den Aktivkohlestrecken entsprach der in deutschen DWR-
RingraumabTuftfiltern und in den anschlieBenden Labortests eingehaltenen
Luftgeschwindigkeit (50 cm/s).

Die Parameter der Labortests sind in Tab. 4 wiedergegeben. Es wurden i. allg.
zwei Kombinationen der Temperatur und relativen Feuchte verwendet: a) 30 o
und 98 - 100 % r. F. sowie b) 130 °C und 2 % r. F. Die zweite Kombination
kann als in konservativer Weise reprasentativ flir die Bedingungen im Ring-
raum eines DWR wahrend der anfanglichen Phase eines Auslegungsstorfalls an-
gesehen werden, die erste Kombination fiir die. Bedingungen danach. Zur
Klarung des Einflusses einer kurzzeitig auftretenden sehr hohen Temperatur
wurde in vier Tests vor dem normalen Vorstromen (Vorbefeuchten) bei Testbe-
dingungen wahrend vier Stunden eine Temperatur von 180 % eingehalten (rela-
tive Feuchte: <1 %).




Die Nachstromzeit (Splilzeit) nach Ende des Einleitens des Radioiods betrug

2 oder 168 h (1 Woche). Die lange Nachstromzeit war viel langer als die bei

hoher Temperatur erwartete Betriebszeit eines Ringraumabluftfilters im Aus-

legungsstorfall (< 24 h). Eine Ubersicht der bei verschiedenen Temperaturen,
Nachstromzeiten, und Aktivkohlen (frisch bzw. gealtert) durchgefiihrten Tests
gibt Tab. 5.

Die Bettiefe und Verweilzeit (25 cm bzw. 0,5 s) waren kiirzer als bei Ring-
raumabTuftfiltern (50 cm bzw. 1,0 s).

Die Testbetten waren unterteilt, um den Abscheidegrad oder DurchlaBgrad als
Funktion der Bettiefe bzw. Verweilzeit zu messen. Bei den gealterten Aktiv-
kohlen wurden die Aktivkohlestrecken unverandert eingesetzt, d. h. die
Aktivkohleschichtung wurde nicht verdndert.

Die den Testbetten nachgeschalteten, bei ca. 80 9C betriebenen Sicherheits-

betten waren ebenfalls unterteilt, um eine Unterscheidung der die Testbetten

durchdringenden Iodverbindungen zu ermoglichen. Die Sicherheitsbetten, denen

ein Schwebstoffilter der Klasse S vorgeschaltet war, bestanden in Stromungs-

richtung aus:

a) 2 Betten DSM11 zur Abscheidung von IZ;

b) 2 Betten AC6120 zur Abscheidung von leicht abscheidbaren Iodverbindungen
(z. B. CH3I);

c) 7 Betten 207B (KI) zur Abscheidung von schwerer abscheidbaren Iodverbin-
dungen.

Daten der Sorbentien DSM11 und AC6120 finden sich in der Literatur /10, 11/.
Die Aktivkohle 207B (KI) war dieselbe wie die in Tab. 3 angegebene.
t 131

Das elementare Iod war mi I markiert. Der minimal nachweisbare Durch-

laBgrad betrug ca. 107° %.

Die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse geht aus jeweils zwei Tests unter
gleichen Bedingungen bei den Aktivkohlen 207B (KI) und 207B (TEDA) hervor.
Die Abb. 1 und 2 enthalten den DurchlaBgrad als Funktion der Bettiefe.




Es 1aBRt sich jeweils ein steiler und flacher Teil der DurchlaBkurve unter-
scheiden. (Bei 207B (KI) ist in Test 1 der flache Teil nicht deutlich ausge-
pragt.) Der steile Teil kann 12 zugeschrieben werden; der flache Teil weit-
gehend anderen, schwerer abscheidbaren Iodverbindungen, die in geringen Antei-
len als Verunreinigungen vorhanden sind oder im Testbett gebildet werden.

Sowohl im steilen Teil der DurchlaBkurven als auch im flachen Teil sind
Jjeweils deutliche Unterschiede zwischen Test 1 und 2 festzustellen. Die Un-
terschiede im steilen Teil der Durchlafkurven konnen zumindest teilweise auf
Leckage der flachen Teilbetten (Bettiefe: 1,25 cm) zuriickgefiihrt werden.

Es ist jedoch zu erwdhnen, daR UnregelmdBigkeiten wie bei 207B (TEDA) in Test
2 nur am Anfang der Untersuchungen auftraten.

Berechnet aus den ersten drei Teilbetten ergaben sich in den genannten Tests
folgende mittlere K-Werte und Standardabweichungen derselben:
a) Aktivkohle 207B (KI):
Test 1: K = 60 + 9 s'l;
Test 2: K = 67+ 1451,
b) Aktivkohle 2078 (TEDA):

Test 1: K= 63 + 7 s7%;

Test 2: K = 56 + 18 571,
In den ersten Tests lagen die Standardabweichungen der mittleren K-Werte
jeweils unter 10 s'1 und somit nicht hoher als in vergleichbaren, d. h.

etwa gleich hohe K-Werte Tiefernden Tests mit CH3I /12/.

Die relativ groBen Unterschiede im flachen Teil der DurchlaBkurven reflektie-
ren das stark schwankende Auftreten von anderen Iodverbindungen als 12 in ge-
ringen Anteilen.

Einzelheiten zur Durchfiihrung und Auswertung der Tests kénnen der Literatur
entnommen werden /1,12/.
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Tab. 3: Daten der untersuchten Aktivkohlen

Nummer | Bezeichnung | Grund- KorngrbBea) 'Imprégnansb) Lieferant
material [mesh]
1 207B (KI) Steinkohle | 8 - 12 KI Sutcliffe
Speakman
2 207B (TEDA) | Steinkohle | 8 - 12 TEDA Sutcliffe
Speakman
3 Kiteg II KokosnuB- 8 - 16 KI + Muclear
schale tertidres Consulting
Amin Services
4 Radshield 25 | KokosnuR- 8 - 16 tertidres Charcoal
schale Amin Engineering
5 208C (KI) KokosnuB- 8 - 12 KI Sutcliffe
schale Speakman
6 208C (TEDA) | KokosnupB- 8 - 12 TEDA Sutcliffe
schale Speakman
7 BJN 4712 Holzkohle =~ 14 K1 Degussa
8 Radshield 26 | Steinkohle | 8 - 16 tertidres Charcoal
: Amin Engineering
9 2078 Steinkohle | 8 - 12 — Sutcliffe
Speakman
10 208C KokosnufR- 8 - 12 — Sutcliffe
schale Speakman

a) 8 - 12 mesh: BS 410 /13/; 8 - 16 mesh: ASTM D2862 /14/;
= 14 mesh: Stabchendurchmesser 1,2 mm

b) bei Kiteg II und BJIN 4712 noch weitere Impragnantien;—:

kein Impragnans




Tab. 4: Testparameter
Parameter Einheit Wert

Temperatur ¢ 30 bzw. 130
relative Feuchtea) % 98 - 100 bzw. 2
lineare Luftgeschwindigkeit cm/s 50
Bettiefed) om 25
Verweilzeit s 0,5

-Vorstrbmzeitc) h >16 bzw. 1
Einleitzeit h 1
Nachstromzeit h 2 bzw. 168
IZ-Konzentration mg/m3 1

a)

b)

98 - 100 % bei 30 °C; 2 % bei-

10 Betten einer Tiefe von 2,5

130 °C (Taupunkt: 30 °c)

cm; erste 2 Betten in Teilbetten einer

Tiefe von 1,25 cm unterteilt; Bettdurchmesser jeweils 2,5 cmg; Reihen-
folge der Betten wie bei der Alterung im KK (Abmessungen der (ganzen)
Betten ebenfalls flir nachgeschaltete Sicherheitsbetten geltend)

>16 h bei 30 °C; 1 h bei 130 °

(entsprechend Testtemperatur;
180 °C; vgl. Tab. 5)

C

in 4 Tests zusatzlich vorher 4 h bei



Tab. 5: Testiibersicht a)

Kohle-

Temperatur

Nachstrom-

Kohle-

Testdurchfiihrung c)

klasse ) zeit nummer b)
°c ' d) d)
[C] [hl 0 Monate 12 Monate
1-4 + -
2 5-8 + -
30
1-4 + e)
168 - +
imprdgnierte 5-8 + +
Kohle
2 1-4 + -
5-8 + -
130
: 1-4 +
168 5-8 N i
: 2 9,10 + -
30
nicht-
impragnierte 168 9,10 + -
Kohle
130 2 9,10 + -
168 9,10 + -

a) weitere Parameter: siehe Tab. 4

b) yg1. Tab. 3
c) +: ja; -
d)

: nein

Alterungszeit in der Anlagenraumabluft eines DWR (ca. 30 OC, 40 % r.F., 50 cm/s)
e) ebenfalls nach Vorerhitzen (4 h, 180 Oc, <19 r.F., 50 cm/s)

_0'[._
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5. Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Abscheidung

von 1311, beaufschlagt als 12, an den in Tab. 3 aufgefiihrten imprdgnierten

und nichtimprdgnierten Aktivkohlen unter den in Tab. 4 verzeichneten Bedingungen
wiedergegeben. Wie erwdhnt, wurden teilweise auch Messungen mit Aktivkohlen
durchgefiihrt, die wahrend 12 Monaten in der Anlagenraumabluft eines DWR geal-
tert worden waren, Die Alterung ist im folgenden jeweils ausdriicklich ver-
merkt, d. h. ohne diesen Vermerk beziehen sich die Ergebnisse auf neue Aktiv-

kohlen (vgl. Tab. 5). Zundchst wird auf den DurchlaBgrad fiir 1311 eingegangen,

dann auf die chemische Form des die Testbetten penetrierenden 1311.

Zuerst seien die imprdgnierten Aktivkohlen behandelt. In den Abb. A-1 bis
A-28 (Anhang A) ist der jeweils ermittelte DurchlaBgrad als Funktion der
Bettiefe bei verschiedenen Nachstromzeiten (2 bzw. 168 h) und Alterungszeiten
(keine Alterung oder Alterung wdhrend 12 Monaten), jeweils bei 30 und 130 °c,
dargestellt. Wie bei den schon aufgefiihrten Ergebnissen (Abb. 1 und 2) 1dBt
sich meistens ein steiler Teil (Bettiefe <ca. 5 cm) und ein flacher Teil
(Bettiefe >ca. 5 cm) der DurchlaBkurve unterscheiden. Wie bereits erwdhnt,
kann der steile Teil I2 zugeschrieben werden, der flache Teil weitgehend
anderen, schwerer abscheidbaren Iodverbindungen, die in geringen Anteilen

als Verunreinigungen vorhanden sind oder im Testbett gebildet werden (vgl.
Kap. 5.2).

Aus den Abb. A-1 bis A-28 geht hervor, da sich das Nachstromen bei 30 °c
nur im flachen Teil der DurchlaBkurve bemerkbar macht, bei 130 ¢ 4n beiden
Teilen. Der EinfluB der Alterung ist bei 30 und 130 9C in beiden Teilen der
DurchlaBkurve festzustellen.

Die Tab. 6 und 7 sowie die Abb. 3 bis 6 geben einen Uberblick der bei ver-
schiedenen Bettiefen, Alterungszeiten und Temperaturen gemessenen DurchlaB-
grade (Nachstromzeit: 168 h). Es ist folgendes zu erkennen:

a) Temperatur von 30 °C (Tab. 6, Abb. 3,4):
Die bei verschiedenen Aktivkohlen gefundenen DurchlaBgrade unterschieden
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sich nur in geringem MaBe. Bei einer Alterungszeit von 12 Monaten waren
die DurchlaBgrade etwa eine bis drei GroBRenordnungen hoher als ohne Alte-
rung. Bei einer Bettiefe von 25 cm (Verweilzeit: 0,5 s) betrugen die
DurchlaBgrade bei den gealterten Aktivkohlen etwa 10“2 %

b) Temperatur von 130 °C (Tab. 7, Abb. 5,6):
Die bei verschiedenen Aktivkohlen gefundenen DurchlaBgrade unterschieden
sich stirker als bei 30 °C. Insbesondere bei 2078 (TEDA) und Radshield 26
wurden relativ hohe DurchlaBgrade festgestellt (s. u.). Bei den gealter-
ten Aktivkohlen waren die Unterschiede, soweit Werte vorliegen, jedoch
relativ gering. Bei einer Alterungszeit von 12 Monaten waren die Durch-
laBgrade wieder etwa bis drei GroBenordnungen hoher als ohne Alterung.
Bei einer Bettiefe von 25 cm betrugen die DurchlaBgrade bei den gealter-
ten Aktivkohlen etwa 1072 bis 1071 4.

Zu den bei 207B (TEDA) und Radshield 26 bei 130 °C im Neuzustand erzielten
DurchlaBgraden ist zu vermerken, daR bei Wiederholung der Tests praktisch die
gleichen Werte erhalten wurden. In Anbetracht dessen, daB bei 208C (TEDA)

und Radshield 25 (gleiches Imprdgnans,anderes Grundmaterial) nicht aus dem
Rahmen fallende Ergebnisse erzielt wurden, sind die bei 207B (TEDA) und
Radshield 26 gemessenen Werte nicht verstdndlich.

Der EinfluB eines zusdtzlichen vierstiindigen Vorerhitzens von gealterten
Aktivkohlen auf 180 °C geht aus den Abb. A-29 bis A-32 hervor. Es ist prak-
tisch keine Knderung des DurchlaBgrades zu erkennen, abgesehen von kleinen
Bettiefen ( <2,5 cm), bei denen nach Vorerhitzen geringere DurchlaBgrade er-
mittelt wurden. Dieser Effekt ist auf Regenerierung der Aktivkohle zurlickzu-
filhren. Die Regenerierung war allerdings nicht vollstdndig, wie ein Vergleich
mit den bei frischen Aktivkohlen erzielten DurchlaBgraden (Abb. A-1 bis A-4)
zeigt.

Zu den bei den imprdgnierten Aktivkohlen gewonnenen Ergebnissen ist insge-
samt zu sagen, daBR der in den RSK-Leitlinien angesetzte maximale Durchlaf3-
grad von 10_2 % bei den untersuchten Bedingungen liberschritten werden kann,
wenn die chemische Form des penetrierenden Radioiods (s. Kap. 5.2) nicht
beriicksichtigt wird.
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Es seien nun die zum Vergleich mit nichtimprdgnierten Aktivkohlen (2078, 208C)
durchgefilhrten Tests besprochen. Die Tab. 8 gibt einen Oberblick der bei ver-

schiedenen Bettiefen und Temperaturen gemessenen DurchlaBgrade (Nachstromzeit:
168 h). In den Abb. A-33 bis A-36 ist der DurchlaBgrad als Funktion der Bett-

tiefe bei verschiedenen Nachstromzeiten (2 bzw. 168 h), jeweils bei 30 und

130 OC, angegeben,

Wie mit Imprdgnans ist ohne Impragnans jeweils ein steiler und flacher Teil
der DurchlaBkurve zu erkennen. Es ist dariiber hinaus folgendes ersichtlich
(Nachstromzeit: 2 bzw.168 h): |
a) Temperatur von 30 °C (Abb. A-33, A-34):
Im steilen Teil der DurchlaBkurve entsprachen die Durchlafgrade den bei
den entsprechenden impragnierten Aktivkohlen ermittelten, im flachen Teil
waren sie hoher (vgl. Abb. A-1, A-2).
b) Temperatur von 130 °C (Abb. A-35, A-36):
Sowohl im steilen Teil der DurchlaBkurve als auch im flachen Teil ent-
sprachen die DurchlaBgrade weitgehend den bei den entsprechenden imprag-
nierten Aktivkohlen ermittelten (vgl. Abb. A-9, A-10).

Es ist weiterhin zu erkennen, daB sich die bei 207B und 208C erhaltenen Er-
gebnisse praktisch nicht unterscheiden.

Insgesamt geht aus den Ergebnissen hervor, daB, in Ubereinstimmung mit fri-
heren Befunden, unter den vorliegenden Bedingungen die Abscheidung von ele-
mentarem 1311 durch das Imprdgnans nicht beeinfluBt wird. Nichtelementares
1311 dagegeh wird bei hoher relativer Feuchte mit Imprdgnans besser abge-
schieden als ohne Imprdgnans. (Aus diesem Grund werden bekanntlich Aktiv-
kohlen impragniert.) Die Ergebnisse bestatigen auferdem, daB unter den vor-
1iegenden Bedingungen die Art des Grundmaterials nicht signifikant ist. Die
oben geschilderte, bei den imprdanierten Aktivkohlen trotz verschiedener
Grundmaterialien und Imprdgnantien festgestellte relativ gute Ubereinstim-

mung der DurchlaBgrade ist somit verstandlich.
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Tab. 6: DurchlaBgrad verschiedener imprdgnierter Aktivkohlen flir 1311
als I, (vgl. Abb. 3 und 4)
Temperatur 30 ¢
relative Feuchte : 98 - 100 % r. F.
Nachstromzeit : 168 h
weitere Parameter: s. Tab. 4
Kohle Bettiefe | Verweilzeit Durchlapgrad [%12)
[cm] [s] 0 Monatebyi 12 Monateb)
2078 (K1) 5 0,1 2,7 (-3) 0 (-2)
25 0,5 52 (-4) 4 (-2)
2078 (TEDA) 5 0,1 1,5 (-3) 2 (1)
25 0,5 1,2 (-4) ,2 (-2)
Kiteg II ° 0.1 A (=3) ) 9.2 (-2)
25 0,5 9 (-4) 1,1 (-2)
Radshield 25 5 0.1 1,1 (-3) 2,6 (-1)
25 0,5 3,0 (-5) 2,8 (-2)
25 0,5 ,0 (-5) 5,4 (-3)
208C (TEDA) 5 0,1 1 (-3) 0 (-1
25 0,5 3,3 (-5) ,8 (-3)
BIN 4712 2 0,1 2,9 (-3) 0 (-1)
25 0,5 1 (-4) ,0 (-2)
Radshield 26 3 0,1 1 (-3) 8 (-2)
25 0,5 5,2 (-5) .9 (-3)

a) 2,7 (-3) = 2,7 - 107

b) Alterungszeit

3

Usw.
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Tab. 7: DurchlaBgrad verschiedener imprdgnierter Aktivkohlen fiir 1311
als I, (vgl. Abb. 5 und 6)
Temperatur : 130 %
relative Feuchte : 2 %
Nachstromzeit : 168 h
weitere Parameter: s. Tab. 4
KohTe Bettiefe | Verweilzeit Durchlasgrad (%1%
[cm] [5] 0 Monatéb) 12 Monateb)
2078 (K1) 5 0,1 0 (-3) 1,0 (+1)
25 0,5 1,9 (-4) 7,8 (-3)
2078 (TEDA) 5 0,1 3,8 (-1) ,2 (+1)
25 0,5 3,7 (-3) .3 (-2)
Kiteg I ° 0.1 4.3 (-2) -
25 0,5 4,4 (-4) —
Radshield 25 d 0.1 5,2 (-3) 6,0 ( 0)
25 0,5 3,5 (-4) 2 (-1)
25 0,5 8,4 (-4) e
208C (TEDA) 2 0,1 41 (-3) -
25 0,5 3,4 (-4) -
BN 4712 3 0,1 9,9 (-4) -
25 0,5 4,9 (-4) -
Radshield 26 5 0,1 5,9 (-1) —
25 0,5 3,4 (-2) ~
-3

a) 3,0 (-3) =3,0 * 10
— : keine belastbaren Ergebnisse erzielt bzw.

(vgl. Tab. 5)

b) Alterungszeit

USW.

kein Test durchgefiihrt
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Tab. 8: DurchlaBgrad verschiedener nichtimpragnierter Aktivkohlen
fur B ats 1,
Temperatur 30 bzw. 130 °C
relative Feuchte : 98 - 100 bzw. 2 %
Nachstromzeit 168 h
weitere Parameter : s. Tab., 4
Kohle Bettiefe Verweilzeit DurchlaBgrad - [%] a)
- em) [s] 30 °c 130 °c
2078 5 0,1 6,1 (-2) 3,9 (-3)
25 0,5 4,9 (-2) < 1,0 (-4)
208C 5 0,1 2,9 (-2) 3,0 (-2)
25 0,5 2,4 (-2) 2,8 (-4)

3 6,1 (-2) = 6,1 - 10

USW.
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Wie in Kap. 4 beschrieben, bestanden die den Testbetten nachgeschalteten
Sicherheitsbetten aus verschiedenen Sorbentien, um eine Unterscheidung der

die Testbetten durchdringenden Iodverbindungen zu ermdglichen. Den Sicher-
heitsbetten war auBerdem ein Schwebstoffilter vorgeschaltet. Da an den Schweb-
stoffiltern in keinem Fall signifikante I-Mengen festgestellt wurden,
werden diese im folgenden nicht beriicksichtigt.

Zundchst sei auf die bei den imprdgnierten Aktivkohlen erzielten Ergebnisse
eingegangen. In den Abb. B-1 bis B-8 (Anhang B) ist fiir die Aktivkohlen 1
bis 4 die Verteilung des‘1311 auf die Test- und Sicherheitsbetten bei ver-
schiedenen Alterungszeiten (0 oder 12 Monate) und Temperaturen (30 oder 130 OC)
der Testbetten angegeben (Nachstromzeit: 168 h). Der Effekt der Alterung ist
klar erkenntlich: Bei den gealterten Aktivkohlen wurden viel hohere Anteile
des 1311 an den Testbetten 2 bis 10 und an den Sicherheitsbetten gefunden.
Aus der Verteilung des 1311 auf die Sicherheitsbetten geht folgendes hervor:
a) Temperatur von 30 ¢ (Abb. B-1 bis B-4):
Das 1311 wurde vollstdndig durch die Sicherheitsbetten zuriickgehalten.
Bei den frischen Aktivkohlen wurde das 1311 nur an AC6120 gefunden. Bei
den gealterten Aktivkohlen wurde das meiste 1311 wieder an AC6120 festge-
stellt. Kein oder relativ wenig 1311 wurde an DSM11l gemessen.
b) Temperatur von 130 °C (Abb. B-5 bis B-8):
Meistens, insbesondere bei den gealterten Aktivkohlen, wurde das I
nicht vollstandig durch die Sicherheitsbetten zuriickgehalten. Bei den
frischen Aktivkohlen wurde das 1311 in starkem MafRe durch AC6120 abge-
schieden, abgesehen von dem Fall, in dem die Testbetten aus 207B (TEDA)
bestanden. Bei den gealterten Aktivkohlen war das 1311 ziemlich gleich-
maBig auf AC6120 und nachfolgendes 207B (KI) verteilt. Es wurde wieder
1311 an DSM11 gemessen.

131

kein oder relativ wenig

131

Bei den Aktivkohlen 5 bis 8 wurde eine analoge Verteilung des I auf die

Test- und Sicherheitsbetten ermittelt (nicht wiedergegeben).

Aus der Verteilung des 1311 auf DSM11 ist zu schlieBen, daR praktisch kein

1311 in elementarer Form die Testbetten durchdrang. Elementares 1311 ware
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weitgehend am ersten DSM11-Bett abgeschieden worden, d. h. es hdtte sich eine
ungleichmdBige Verteilung des 1311 auf DSM11 ergeben. (Die kleinen Mengen des
1311, die an DSM11 gefunden wurden, sind auf die Abscheidung von organischem
311 zuriickzufiihren.) Der SchluB, daB praktisch kein elementares 1311 die
Testbetten durchdrang,ist in Ubereinstimmung mit der oben besprochenen Form

der DurchlaBkurven,

Aus dem genannten Befund folgt, daB der in den RSK-Leitlinien angesetzte maxi-
male DurchlaBgrad von 10'2 % bei den untersuchten Bedingungen eindeutig nicht
uberschritten wird, wenn die chemische Form des penetrierenden Radioiods be-
riicksichtigt wird.

Die Verteilung des 1311 auf AC6120 und nachfolgendes 207B (KI) zeigt, daB

bei 30 °C das 1311 weitgehend als CH3l oder in &dhnlichen, leicht abscheidbaren
Formen auftrat. Bei 130 °C trat das 311 in stirker penetrierenden Formen
auf. Die Natur dieser Formen ist nicht bekannt.

Es seien nun die bei den nichtimprdgnierten Aktivkohlen (207B, 208C) erziel-
ten Ergebnisse erwdhnt. In den Abb. B-9 und B-10 ist die Verteilung des 131I
auf die Test- und Sicherlieitsbetten bei 30 und 130 °C dargestellt (Nachstrom-
zeit: 168 h). Bei 30 °C war der Anteil des 131I auf den hintern Testbetten
und auf den Sicherheitsbetten hoher als in den entsprechenden Tests mit im-
pragnierter Aktivkohle. Bei 130 °C war dagegen praktisch kein Unterschied zu
den Tests mit imprdgnierter Aktivkohle festzustellen. Der Befund bei 30 °
beruht auf der bereits erwdhnten geringen Abscheidung von nichtelementarem

,1311 bei hoher relativer Feuchte.

1311 auf DSM11 ist zu schlieBen, daB wie bei den ent-

Aus der Verteilung des
131

sprechenden imprdgnierten Aktivkohlen praktisch kein
Form die Testbetten durchdrang.

I in elementarer
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6. Zusammenfassung

Es wurden Untersuchungen zur Abscheidung von elementarem 131

schiedenen kommerziellen Aktivkohlen unter simulierten Storfallbedingungen
durchgefiihrt, vor allem um festzustellen, mit welchen Aktivkohlen ein Ab-
scheidegrad von > 99,99 % am besten erreicht werden kann. Dieser Wert wird
in den RSK-Leitlinien fiir Druckwasserreaktoren (DWR) fiir die Ringraumabluft-
filter im Storfall gefordert.

I (12) an ver-

Unter Bedingungen, die hinsichtlich der Bedingungen im Ringraum eines DWR
wahrend eines Auslegungsstorfalls als konservativ angesehen werden kdnnen
(maximale Temperatur: 130 °C), ergab sich bei verschiedenen frischen und
gealterten kommerziellen Aktivkohlen kein entscheidender Unterschied in der
Abscheidung von 131I, beaufschlagt als I2. In allen Fallen war das 1311,

das tiefe Aktivkohlebetten (25 cm entsprechend einer Verweilzeit von 0,5 s)
durchdrang, in einer nichtelementaren Form. Es ist zu schliefen, daB der
geforderte Abscheidegrad von 99,99 % fiir elementares Radioiod mit verschiede-
nen Aktivkohlen gleichermaBen erreicht werden kann.
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Anhang A

131

DurchlaBgrad fiir I als I, (als Funktion der Bettiefe)

o

Daten der untersuchten Aktivkohlen: Tab. 3
Testparameter: Tab. 4
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Anhang B

131 131

Verteilung des I auf Test- und Sicherheitsbetten ("1 als I

)

Sicherheitsbetten:
DSM11 : Abscheidung von 12
AC6120  :Abscheidung von leicht abscheidbaren organischen Iodver-

bindungen (z. B. CHBI)
207B (KI):Abscheidung von schwerer abscheidbaren Iodverbindungen

(Aus der Verteilung folgender DurchlaBgrad: Anhang A)
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