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ORGAN DES SCHWEIZERISCHEN INGENIEUR- UND ARCHITEKTEN-VEREINS S.1.A. UND DER GESELLSCHAFT EHEMALIGER STUDIERENDER DER EIDGENOSSISCHEN TECHNISCHEN HOCHSCHULE G.E.P.

Fragen der Wasserbehandlung in Atomkraftwerken

Von Dr. P. Profos, Winterthur

Zusammenfassung

In Atomkraftwerken ist, wie in modernen Dampflzentralen, die
Wasserbehandlung von eminenter Bedeutung, Neben Problemen, wie
sie von der Dampftechnik her bekannt sind, treten dabei verschiedene
neue Fragen auf. — Ueberlegungen, die fiir die Losung solcher Auf-
gaben richtungweisend sind, werden kurz erodrtert, Ferner wird, aus-
gehend von bisherigen Erfahrungen, eine Uebersicht iiber die prak-
tischen Massnahmen gegeben. Neben den in der vorliegenden Arbeit
zitierten Literaturstellen sind dabei Untersuchungen der Forschungs-
und Entwicklungsgruppe Atomenergieanlagen von Gebriider Sulzer AG.
beriicksichtigt.

1. Einleitung

Die fiir die technische Verwirklichung heute im Vorder-
grund stehenden Bauformen von Atomkraftwerken sind
Wiarmekraftwerke, die neben manchem Neuartigem und Ab-
weichendem auch viel Gemeinsames mit den bekannten ther-
mischen Kraftwerken herkémmlicher Art aufweisen. Es ist
daher nicht iiberraschend, dass besonders bei Atomkraft-
werken mit Energie-Erzeugung unter Zuhilfenahme eines Was-
serdampfprozesses die Wasserbehandlung eine wichtige Auf-
gabe darstellt, kommt ihr doch auch in der modernen Dampf-
technik grosste Bedeutung zu. Aber auch bei anderen Ausfiih-
rungsformen von Atomkraftwerken, beispielsweise unter Zu-
hilfenahme von Gasturbinenprozessen, sind in dieser oder jener
Art Aufgaben aus dem Gebiet der Wasserbehandlung zu 19sen.

Die nachfolgenden Erérterungen sollen sich auf die Fra-
gen der Behandlung von radioaktive Stoffe enthaltenden Wis-
sern beschridnken. Die in jedem Atomkraftwerk gleichzeitig
zu l6senden Aufgaben der Aufbereitung von Wasser fiir Kiihl-
zwecke, fiir die Speisung von Sekundidrkreisldufen, fiir sani-
tire Zwecke usw. sollen also hier nicht weiter besprochen
werden.

Die Aufgabe der Behandlung von Wissern, die radioaktive
Stoffe enthalten (im folgenden als «radioaktive Wésser» be-
zeichnet), stellt sich in zwei verschiedenen Formen: erstens
als Kreislaufreinigung und zweitens als Durchlaufreinigung.
Bei der ersten Form ist in einen ganz oder teilweise geschlos-
senen Kreislauf eine Reinigungsapparatur direkt oder indirekt
eingeschaltet, durch die zundchst bezweckt wird, den Gehalt
an «Verunreinigungen», die im zirkulierenden Arbeitsmittel
enthalten sind, unter ein bestimmtes Mass herabzudriicken
(Bild 1a). Bei der Durchlaufreinigung handelt es sich darum,
die moglicherweise radioaktiv verseuchten Abwisser derart zu
reinigen, dass sie anschliessend einem Vorfluter iibergeben
werden diirfen. Dabei braucht es sich nicht nur um die Anlage
eines Atomkraftwerkes zu handeln; entsprechende Aufgaben
stellen sich auch bei mit radioaktiven Stoffen arbeitenden La-
boratorien sowie bei Spaltstoff-Aufbereitungsfabriken und Re-
prozessierungsanlagen.

Neben diesem mehr dusserlichen Unterschied der Wasser-
behandlungsformen ist auch die Art der Auswirkung ihres
Funktionierens verschieden. Wihrend bei der Durchlaufreini-
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gung die Autgabenstellung eindeutig aus der Art und Menge
der im zu reinigenden Wasser enthaltenen Verunreinigungen
einerseits und den Anforderungen an das in den Vorfluter
abzugebende Abwasser anderseits bestimmt ist, sind bei der
Kreislaufreinigung die Verhiltnisse verwickelter. Hier ist nicht
nur die Reinigungswirkung durch die Vorgénge im Kreislauf-
system bedingt, sondern umgekehrt sind auch diese Vorgédnge
wiederum von der Wirkung der Wasseraufbereitung abhéngig.
Wie wir spiter noch eingehender zeigen werden, geht daher
der Zweck einer Kreislaufreinigung tiber die unmittelbar er-
zielte Wirkung der Herabsetzung der Verunreinigungen im
System hinaus, indem dadurch zugleich auch eine gewisse
Beeinflussung von strahlungsbedingten Zerfallserscheinungen
und Korrosionsvorgingen im Kreislaufsystem erreicht werden
kann, ganz abgesehen davon, dass oft auch sekundére Stor-
einfliisse auf den Betrieb eliminiert werden koénnen (kern-
physikalische Nebenwirkungen, Verstopfungen, Heizfldchen-
beldge usw.).

2. Kreislaufreinigung
a) Die Vorginge in Kreislaufsystemen

Fiir die Beurteilung und zweckmissige Wahl der Behand-
lungsverfahren bei Kreislaufreinigung ist die Kenntnis der sich
im Kreislaufsystem abspielenden kernphysikalischen und che-
mischen Vorgidnge — soweit sie mit unserm Thema im Zu-
sammenhang stehen — Voraussetzung. Es sollen daher diesc
Erscheinungen zunidchst kurz dargestellt werden.

Unter dem Einfluss radioaktiver Bestrahlung, insbesondere
im Reaktor, also vor allem unter der Wirkung von Neutronen-
und Gammastrahlung, zeigen sowohl leichtes wie schweres
Wasser Zerfallserscheinungen. Die hierbei vor sich gehenden
Zerfallsreaktionen sind, im einzelnen betrachtet, ziemlich kom-
pliziert. Den Ingenieur interessiert jedoch vor allem der End-
effekt, der summarisch durch die folgenden zwei Reaktions-
gleichungen wiedergegeben werden kann. Diese Gleichungen
sind fiir leichtes Wasser (HoO) angeschrieben, gelten jedoch
sinngemiss auch fiir schweres Wasser (Dp0). Soweit Unter-
schiede im Verhalten von H,O und D»O vorliegen, wird dies
spdter noch besonders angemerkt.

Unter der Wirkung radioaktiver Strahlung tritt zunéchst
folgende Zerfallsreaktion auf:

(1)  2H30: > Hy + Hy021)

das heisst Wasser setzt sich in molekularen Wasserstoff so-
wie in Wasserstoffsuperoxyd um. Durch einen auf rein che-
mischer Basis stattfindenden weiteren Zerfall des Peroxyds
wird nach der Gleichung

(1a) Hgo-z —> HQO -I- o1

chemisch hochaktiver atomarer Sauerstoff frei.
Eine weitere radiolytische Umsetzung ist durch die Glei-
chung (2) gegeben:

(2) H0 ~~> H 4 OH

bei welcher also Wasser in seine chemisch sehr aktiven Radi-
kale zerlegt wird. Diese zweite Zerfallsreaktion ist sehr we-
sentlich fiir die in der Folge zu besprechenden Wiederver-
einigungsreaktionen.

Es ist evident, dass die Umsetzungen nach den Gleichun-
gen (1) und (2) sich nur in demjenigen Teil des Inhaltes W,
des Kreislaufsystems vollziehen, welcher der radioaktiven Be-
strahlung ausgesetzt ist (Bild 2). Im Gegensatz dazu finden

1) Das Zeichen soll eine unter Wirkung radioaktiver Strah-
lung stattfindende Reaktion (Radiolyse) symbolisieren, wiithrend durch
das Zeichen ——> eine rein chemische Umsetzung veranschaulicht
wird.

>
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Bild 2. Schematische Darstel-
lung des Kreislaufsystems mit
bestrahltem und unbestrahltem
Teil

Wy = der Bestrahlung ausge-
setzter Teil des Kreislauf-
systems

=
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rein chemisch bedingte Reaktionen im gesamten Kreislauf-
system statt, insbesondere auch die folgenden Umsetzungen:
(3a) Hs; + OH —» HyO + H

(3b) Hs0s + H-——» Hy,O + OH

Wit = gesamter Wasserinhalt
des Kreislaufsystems

Sofern nur die Endresultate dieser beiden Reaktionen in Frage
stehen, lassen sich die Gleichungen (3a) und (3b) in die Be-
ziehung

(3) Hy + Hy0,

> 2H0

zusammenfassen, welche die Umkehrung der Reaktionsglei-
chung (1) bedeutet. Auf chemischem Wege kann mithin —
wenigstens bis zu einem gewissen Grade — der radiolytische
Zerfall des Wassers wieder riickgédngig gemacht werden. Die
fiir die Einleitung der Teilreaktionen nach Gleichungen (3a)
und (3b) notwendigen Radikale H und OH werden dabei durch
die Zerfallsreaktionen nach Gleichung (2) geliefert.

In einem geschlossenen Kreislaufsystem, das heisst in
einem solchen, wo keinerlei Reaktionsprodukte der soeben be-
schriebenen Umsetzungen aus dem System entnommen werden,
bildet sich mit der Zeit ein Gleichgewichtszustand zwischen
Zerfall und Rekombination. Um eine Uebersicht iiber die sich
hierbei abspielenden Vorgdnge zu gewinnen, kann man etwas
vereinfacht die Verhéltnisse wie folgt darstellen:

Die Intensitdt i, des radiolytischen Zerfalls der Gewichts-
einheit bestrahlten Wassers ist fiir unsere Ueberlegungen zu-
néchst eine gegebene Grosse und ist inshesondere unabhingig
von der Konzentration der Zerfallsprodukte im Wasser. Die ge-
samte in einem System pro Zeiteinheit zerfallende Wasser-
menge Z werde vereinfacht durch die folgende Beziehung

4) Z=f(t)=1W,2)

angegeben. Anderseits wird die Intensitdt der Rekombination
ip wesentlich durch die Konzentration der Zerfallsprodukte im
Wasser bestimmt, wobei die Reaktionsgeschwindigkeit ausser-
dem noch von einer Reihe von Begleitfaktoren abhédngt, unter
denen vor allem die Temperatur sowie katalytische Vorgidnge
eine wichtige Rolle spielen. Die gesamte pro Zeiteinheit rekom-
binierte Wassermenge R kann in erster Ndherung durch dic
folgende Beziehung (5) angegeben werden:

(5) R=1ipgWpt = CoWin?)
Es bedeuten hierin 2):

¢ = Konzentration der Zerfallsprodukte.
¢ = Spezifische Reaktionsgeschwindigkeit der Rekombination.

Die vorhin gemachte Feststellung, dass sich im geschlos-
senen System ein Gleichgewichtszustand zwischen Zerfall und
Rekombination ausbilden kann, ldsst sich nun wie folgt deut-
lich machen:

Es werde davon ausgegangen, dass der Reaktor bei kon-
stanter Last betrieben werde. Dann geht Gleichung (4) {iber in

(4a) Z — i. W, — konstant

Aus der Bilanz der Zerfallsprodukte im ganzen System ergibt
sich ferner die Beziehung

de

(6) w =Z—R

di

2) Die mit Querstrich versehenen Grossen sind momentane Durch-
schnittswerte fiir ein bestimmtes System.

3) Natiirlich stellt der letzte Teil dieser Gleichung nur eine Nihe-
rung dar, da in Wirklichkeit der Ablauf der Rekombinationsvorgiinge
durch das Massenwirkungsgesetz bestimmt wird,
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welche zum Ausdruck bringt, dass die Differenz zwischen der
pro Zeiteinheit zerfallenden und wiedergebildeten Wassermenge
der zeitlichen Aenderung der Konzentration der Zerfallspro-
dukte proportional ist. Wenn wir noch Gleichung (5) beriick-
sichtigen, so ldsst sich aus diesen drei Beziehungen auf ein-
fache Weise Gleichung (7) ausrechnen, welche den zeitlichen
Verlauf filir die Konzentration der Zerfallsprodukte im Kreis-
laufsystem angibt:

W, i

- (—e— %Y
le)t

() =

P

Aus dieser Beziehung geht hervor, dass in der Tat nach ge-
niigend langer Zeit 4) die Konzentration ¢ einem Grenzwert zu-
strebt, den wir aus Gleichung (7) berechnen kénnen, indem wir

T —» .00
setzen:
W, i
Ta c =] =
( ) 2 Wlol

P

Es ergibt sich aus dieser Formel, dass die Gleichgewichtskon-
zentration an Zerfallsprodukten im Wasser des Kreislauf-
systems um so hoher ist, je grosser der Anteil des der Strah-
lungswirkung unterliegenden Teils des Kreislaufinhaltes ist

und je hoher die spezifische Zerfallsintensitit 7, ausfillt.
Anderseits wirkt eine hohe spezifische Reaktionsgeschwindig-
keit der Rekombination auf niedrige Gleichgewichtskonzentra-
tion hin.

Fiir den sicheren Dauerbetrieb eines Reaktors ist aus ver-
schiedenen Griinden ein méglichst niedriger Gehalt an radio-
lytischen Zerfallsprodukten im Kreislaufsystem anzustreben
nicht zuletzt deshalb, weil die mit der Radiolyse verbundene
Bildung von Wasserstoffsuperoxyd die Voraussetzung fiir ge-
féahrliche Korrosionen schafft.

Fiir die zur Beeinflussung dieses Gehaltes bestehenden
Moglichkeiten ist die eben abgeleitete Formel (7a) zunichst
richtungweisend. Das Verhdltnis Wy/W,,, hdngt von der Kon-
struktion der Anlage ab, wobei insbesondere bei Schwerwasser-
Reaktoren dieser Wert durch andere Gesichtspunkte massgeb-
lich bestimmt wird. Die Faktoren i, und ¢ hingen ausser von
der Reaktorbauart noch wesentlich von betrieblichen Einfliissen
ab, und es soll im folgenden hierauf etwas nédher eingegangen
werden.

Die Intensitdt i. des radiolytischen Zerfalls ist im wesent-
lichen durch Art und Intensitdt der radioaktiven Bestrahlung
des Wassers bestimmt. Hierbei wird durch Neutronenstrah-
lung vor allem der Zerfall nach Gleichung (1) stark gefor-
dert. Die Gamma-Strahlung bewirkt ebenfalls einen Zerfall
nach Gleichung (1), jedoch nur in weit schwicherem Ausmass.
Anderseits ist diese Strahlungsart vor allem verantwortlich fiir
die Zerfallsreaktion nach Gleichung (2), welche, wie wir sahen,
eine wichtige Voraussetzung fiir die chemische Rekombination
der Zerfallsprodukte bildet. Man kénnte daraus schliessen, dass
ein giinstiges Verhéltnis zwischen Neutronen- und Gamma-
strahlung anzustreben wéire, doch haben diese Ueberlegungen
gegeniiber anderen kernphysikalischen Gesichtspunkten im all-
gemeinen zurilickzutreten.

Die spezifische Reaktionsgeschwindigkeit ¢ der Rekombi-
nationsvorginge ist stark von der Konzentration der verschie-
denen Zerfallsprodukte abhéngig. Durch eine relativ hohe Kon-
zentration an geléstem molekularem Wasserstoff wird die Re-
kombination nach den Gleichungen (3) kraftig gefordert. In
dhnlicher Weise wiirde natiirlich auch durch hdhere Konzen-
tration an Wasserstoffsuperoxyd die Rekombinationsgeschwin-
digkeit vergrossert. Doch féllt die Benutzung dieser Moglich-
keit aus naheliegenden Griinden ausser Betracht.

Im weiteren ist die Reaktionsgeschwindigkeit der Rekom-
bination stark von der Art und Konzentration von Verunreini-
gungen im System abhédngig. Unter Verunreinigungen sollen
hierbei alle im Wasser geldsten oder suspendierten Stoffe ver-
standen werden, die nicht als radiolytische Zerfallsprodukte zu
gelten haben.

Die Wirkung solcher Verunreinigungen ldsst sich etwa
nach der Art ihrer Dispersion im Wasser gruppieren. Anor-

1) Die Zeitkonstante 7' = 1/o dieses Ausgleichsvorganges liegt bei
Leistungsreaktoren in der Grossenordnung von Stunden.
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ganische Schwebestoffe und Kolloide bleiben im allgemeinen
ohne Einfluss auf die Rekombinationsvorgéinge, wenn auch ein-
zelne Stoffe eine katalytische Wirkung ausiiben. Auch orga-
nische Schwebestoffe und Kolloide sind in kleinen Konzentra-
tionen (das heisst etwa unter 10 mg/l) meist ohne merklichen
Einfluss. Gewisse Stoffe konnen allerdings unter radioaktiver
Bestrahlung zerfallen und geben hierbei Wasserstoff ab, der im
bereits oben besprochenen Sinne die Rekombination zu férdern
vermag. Es handelt sich dabei also um einen Sekundéreffekt.

Molekulardisperse und im besonderen ionogene Verunreini-
gungen verhalten sich je nach der Temperatur stark verschie-
den. Bei missigen Temperaturen, das heisst unter etwa 100° C,
wirken die meisten Stoffe mehr oder weniger bremsend auf die
Rekombinationsvorginge. Ganz besonders gilt dies fiir Verbin-
dungen von Brom, Jod und Kupfer, in geringerem Ausmass
auch fiir Stoffe wie KCIl, HC], KSO4 und H,SO4. Bei hoheren
Temperaturen, im besonderen iiber 200° C, konnen umgekehrt
solche Verunreinigungen die Rekombination férdern. Dies gilt
besonders auch flir Verbindungen von Kupfer, Platin, Silber
und Jod. Weniger ausgeprigt ist diese positive Aktion bei
Verbindungen von Zinn, Eisen und Titan.

Aus dem Vorhergehenden wurde schon ersichtlich, dass
die Temperatur bei den chemischen Vorgéngen im Kreislauf-
system eine erhebliche Rolle spielt. Ganz allgemein wird der
Ablauf von Rekombinationsvorgéngen mit wachsender Tempe-
ratur beglinstigt.

Aus diesen Zusammenhidngen lassen sich gewisse Richt-
linien fiir die Massnahmen entnehmen, die zu treffen sind, um
das angestrebte Ziel einer Kreislaufreinigung, ndmlich Kon-
trolle der strahlungsbedingten Zerfallserscheinungen, Kontrolle
von Korrosionen und Vermeiden anderweitiger Storeinfliisse
auf den Reaktorbetrieb, zu erreichen. Bevor dies getan wird,
soll indessen noch auf einige Nebenwirkungen radioaktiver
Strahlung aufmerksam gemacht werden, die im Zusammen-
hang mit der Wasserbehandlung von Bedeutung sind.

Das im Kreislauf zirkulierende schwere oder leichte Was-
ser enthdlt manchmal Stickstoff, der entweder wahrend des
Fiillens der Anlage oder bei Anwendung eines Stickstoff-
polsters auch im Betrieb ins System gebracht wird. Unter dem
Einfluss radioaktiver Strahlung bildet sich aus diesem Stick-
stoff in Gegenwart von freiem Sauerstoff das Anhydrid der
Salpetersdure (NOgs), was sich unter anderem durch entspre-
chendes Absinken des pH-Wertes 5) manifestiert. In Abwesen-
heit von Sauerstoff entsteht dagegen Ammoniak (NHjs), was
naturgemaiss ein Ansteigen des pH- bzw. pD-Wertes verursacht.
Organische Stoffe, im besonderen auch solche, wie sie fiir
Ionenaustauschmassen verwendet werden, konnen bei radio-
lytischer Spaltung Kohlenstoff abgeben, aus welchem sich
Kohlensdure (CO.) bilden kann.

Umgekehrt zeigen Stoffe, wie sie hdufig in der Wasser-
chemie zur Alkalisierung bzw. zur Desoxydation von reinen
Waissern gebraucht werden, unter Bestrahlung Zerfallserschei-
nungen. So zerfillt beispielsweise Morpholin (C4HgNO) durch
Radiolyse innerhalb eines Tages weitgehend, wiahrend Hydra-
zin (NoH, - HoO) schon innerhalb einer halben Stunde prak-
tisch vollkommen zerstort wird.

Eine praktisch wichtige Wirkung radioaktiver Strahlung
besteht ferner darin, dass gewisse Kolloide zur Koagulation
angeregt werden. Dadurch kann schon vor dem Ueberschreiten
der Loslichkeitsgrenze Schlammbildung ausgeldst werden, was
Anlass zu Verstopfungen, Heizfldchenbeldgen, Verklemmen
von Regelorganen usw. geben kann.

Die unter der Sammelbezeichnung Radiolyse zusammen-
gefassten Phdnomene sind sehr komplex und heute noch bei
weitem nicht im ganzen praktisch wichtigen Bereich erforscht.
Manche Erscheinungen werden auch noch nicht verstanden.
Unter neuen Verhidltnissen ist daher immer noch mit dem
Auftreten unerwarteter Phinomene zu rechnen.

b) Allgemeine Richtlinien wnd praktische Massnahmen zur
Kreislaufreinigung

Beim Aufstellen solcher Richtlinien ist davon auszugehen,
was als Ziel dieser Massnahmen angestrebt werden soll. Im
Lichte der bisherigen Betrachtungen kann diese Zielsetzung
etwa folgendermassen formuliert werden:

5) Die Dissoziationskonstante von D30 weicht etwas von derjenigen

von HyO ab. Entsprechend ist im Neutralpunkt pD ~ 7,4 gegeniiber
pH ~ 7.0.
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1. Die Konzentration an Zerfallsprodukten soll im Gleich-
gewichtszustand moglichst niedrig sein. Dies betrifft na-
tiirlich vor allem die unerwiinschten Zerfallskomponenten
Wasserstoffperoxyd oder Sauerstoff.

2. Die resultierende Zerfallsintensitdt (als Differenz zwi-
schen Zerfall und Rekombination) soll im Betrieb mog-
lichst klein (praktisch gleich null) sein.

3. Die Bildung korrosiv wirkender Stoffe, wie NOgz, COg usw.
(neben Hy02) soll méglichst gering sein.

4. Die Bildung ablagerungsfihiger Stoffe (Schlamm) soll
moglichst gering sein 6).

Um dies zu erreichen, muss zunichst darnach getrachtet
werden, dass das sich im geschlossenen Kreislauf einstellende
Gleichgewicht nicht auf irgend eine Weise gestort wird. Eine
solche Stérung tritt ein, wenn einzelne oder alle Zerfallspro-
dukte auf irgend eine Weise aus dem System ausgeschieden
werden. Dies kann besonders dadurch geschehen, dass durch
Entgasungseffekte der sich beim Zerfall bildende Wasserstoff
austritt, also etwa durch Diffusion von Wasserstoff in Gas-
polster (Helium- oder Stickstoffpolster) oder durch Entliiftung
von Kondensationsrdumen usw. Ein solcher Entzug des Was-
serstoffes unterbindet die Rekombinationsreaktion, und das
frither erwidhnte Gleichgewicht kommt nicht zustande. Es er-
gibt sich vielmehr ein immer weiter fortschreitender Zerfall.

Innerhalb eines Systems, bei dem durch Vermeiden von
Verlusten die Bildung eines Gleichgewichtes sichergestellt ist,
kann die Gleichgewichtskonzentration je nach den Verhilt-
nissen immer noch stark verschiedene Werte annehmen. Wir
haben bereits friiher festgestellt (an Hand von Gleichung 7a),
dass es in diesem Zusammenhang giinstig ist, alle Faktoren
zu fordern, die die Geschwindigkeit ¢ der Rekombinations-
reaktion gross werden lassen. (Die Faktoren Wy/W;, und i,
sind dabei, wie erwidhnt, meist durch andere Ueberlegungen
bestimmt.)

Hohe Werte von ¢ werden auf Grund der Feststellungen
in Abschnitt 2a besonders begiinstigt durch hohe Konzentra-
tion an molekularem Wasserstoff und hohe Temperatur. Da die
Temperaturen aber wiederum in der Regel durch andere
Ueberlegungen, vorab durch thermodynamische und material-
technische, festgelegt werden, erscheint das Einwirken auf
die Wasserstoffkonzentration als die wichtigste Moglichkeit
aktiver Beeinflussung.

Die Auswirkungen der Verunreinigungen sind nicht ein-
deutiger Art. Es erscheint aber jedenfalls bei tieferen Tem-
peraturen, und praktisch wohl auch bei héheren Temperatu-
ren, als zweckméssig, diese Verunreinigungen moglichst klein
zu halten.

Aus den in den Abschnitten 2a und 2b angestellten Ueber-
legungen lassen sich eine Reihe von praktischen Vorkehren
ableiten, die alle direkt oder indirekt darauf hinzielen, die im
vorigen Abschnitt erwdhnten Richtlinien fiir die Wasserbe-
handlung zu verwirklichen. Diese Massnahmen sind nicht nur
betrieblicher Natur, sondern verlangen auch entsprechende Be-
riicksichtigung bei Konzeption und Konstruktion der Anlage.

Im Sinne einer Verminderung von Verunreinigungen ist
zunichst die Anwendung korrosionsfester Materialien fiir Ap-
parate und Leitungen. (Im praktischen Reaktorbetrieb hat
sich gezeigt, dass bei Verwendung gewohnlichen Kohlenstoff-
stahls fiinf- bis zehnmal grossere Korrosionsraten auftreten.)
Natiirlich wird durch diese Massnahme zugleich ein erhéhter
Schutz gegen Betriebsstorungen durch Korrosion dieser Teile
erreicht. Im gleichen Sinne liegt eine besonders sorgfiltige
Reinigung vor Inbetriebnahme der Anlage. Diese bezieht sich
nicht nur auf das iibliche Entfernen von Fremdkérpern und
sorgfiltige Entfetten aller Teile, sondern auch auf das Aus-
beizen von Metalloxydbeldgen, vor allem herriihrend von
Schweissungen. Es erscheint sogar angezeigt, nach einer sol-
chen Behandlung das System sorgfiltig vor erneutem Sauer-
stoffzutritt zu schiitzen. Dies geschieht unter anderem auch
dadurch, dass man die definitive Wasserfiillung sorgfiltig ent-
gast, womit nicht nur Sauerstoffreiheit erzielt, sondern gleich-
zeitig auch der unerwiinschte Stickstoff entfernt wird.

Um im Betrieb die Rekombinationsreaktionen zu fordern,
kann ein Zusatz von Wasserstoff bzw. Deuteriumgas zweck-
missig sein. In einzelnen Anlagen hat es sich zwar gezeigt,

6) Anzustreben ist ferner die moglichst geringe Bildung von Korro-
sionsprodukten mit Elementen, die langlebige Isotopen aufweisen, wie
zum Beispiel Mangan oder Kobalt. Dies ist jedoch weniger eine Frage
der Wasserbehandlung als der Wahl der Baustoffe.
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Bild 3. Prinzipielle Ein-
é schaltung von Reinigungs-
einrichtungen in ein Kreis-
laufsystem (Nebenstrom-
schaltungen)
3a Einschaltung in Neben-
strom um Drosselorgan

g E 3b Einschaltung in Neben-

b strom um Umwilzpumpe

dass ein ausreichender Ueberschuss an Hs bzw. D, sich in-
folge der auch bei rostfreiem Material stattfindenden Oxyda-
tion des Materials von selbst einstellt. Eventuell ist ein tempo-
rérer Zusatz von Wasserstoff am Platze.

Um auch im Betrieb dauernd das Wasser im Kreislauf
praktisch frei von Verunreinigungen zu halten, wird schliess-
lich zweckmaissigerweise eine besondere Kreislaufreinigungs-
apparatur vorgesehen. Eine solche wird an passender Stelle
in den Kreislauf eingeschaltet, meistens, wie Bild 3 schema-
tisch wiedergibt, in einem Nebenzweig. Als Reinigungsvorrich-
tung kommen Feinfilter mit einer Maschenweite von 10 bis
60 p, meist aus gesintertem, rostfreiem Stahl hergestellt, in
Frage, Ionenaustauscher, speziell als Mischbettaustauscher ge-
baut, und Destillationsapparaturen. Haufig werden Kombina-
tionen dieser Apparate angewendet, besonders Ionenaustausch-
apparate in Kombination mit Filtern. Die bisherigen Betriebs-
erfahrungen zeigen, dass es insbesondere bei Betrieb mit
Mischbett-Ionenaustauschern geniigt, den Inhalt des Kreislauf-
systems etwa alle zwei Stunden iiber die Reinigungsapparatur
umzuwilzen.

Vor allem bei Druckwasser-Reaktoranlagen, aber auch
bei Siedewasserreaktoren mit Dampfumformer stellen sich
dabei besonders im Zusammenhang mit Ionenaustauschein-
richtungen einige spezielle technische Probleme, auf die je-
doch hier nicht ndher eingegangen werden soll.

3. Durchlaufreinigung

Wie bereits eingangs angedeutet, besteht die Aufgabe
einer Durchlaufreinigung darin, das in einer Anlage anfallende
radioaktive Abwasser derart zu reinigen, dass es anschlies-
send in ein Gewisser (Fluss, Meer) abgegeben oder zum Ein-
sickern gebracht werden darf. Die Anforderungen an das ge-
reinigte Wasser ergeben sich dabei aus der Bedingung, dass
auch unter Beriicksichtigung der méglichen Anreicherung der
Aktivitdt durch Organismen biologische Schiden mit Sicher-
heit vermieden werden.

Die allgemeine Wirkungsweise einer solchen Durchlauf-
reinigung ist in Bild 4 schematisch dargestellt. Das anfallende
ungereinigte Abwasser wird zunichst in einem Gefdss gesam-
melt und anschliessend der eigentlichen Reinigungseinrichtung
zugefiihrt. In dieser wird der Grossteil der aktiven Stoffe
unter gleichzeitiger starker Anreicherung ausgeschieden, wih-
rend das gereinigte Abwasser einem weiteren Sammelgefiss
zugeleitet wird. Von dort aus kann es, eventuell nach Vor-
verdiinnung durch Wasser aus dem Vorfluter, an das Ge-
wisser abgegeben werden. Die in der Reinigung ausgeschie-
denen angereicherten Strahler stellen im allgemeinen einen
hoch radioaktiven Stoff dar, der fast immer neben kiirzer-
lebigen auch sehr langlebige Strahler enthilt. Eine befristete
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Bild 4. Schema zur allgemeinen Wirkungsweise einer Durchlauf-
reinigung

o

Gereinigtes Abwasser
Behilter fiir gereinigtes
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1 Ungereinigtes Wasser

2 Behilter fiir ungereinigtes
Wasser

3 Reinigung

4 Abscheidung angereicherter
aktiver Stoffe
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Lagerung und nachherige Freigabe dieser Stoffe kommt daher
nur selten in Frage. Meistens miissen diese Abfallstoffe auf
unbestimmte Zeit durch Vergraben oder Versenken in kor-
rosionsfesten Behdltern beseitigt werden. Da diese Beseiti-
gungsart verhéltnisméssig kostspielig ist, stellt sich die Be-
dingung, dass diese ausgeschiedenen Stoffe méglichst wenig
volumings sind bzw. wenig nicht radioaktive Begleitstoffe ent-
halten.

Die erwidhnten Sammelbehilter erfiillen, wie angedeutet,
zunéchst die Funktion von Ausgleichbecken und erméglichen
bei unregelméssigem Abwasseranfall eine wirtschaftliche Aus-
legung der Reinigungsanlage und eine den Verhiltnissen im
Vorfluter' angepasste Abgabe des gereinigten Wassers. Gleich-
zeitig kann durch die Speicherung bei entsprechender Aufent-
haltszeit ein «Altern» des Wassers erreicht werden, indem dis
radioaktive Strahlung kurzlebiger Strahler wihrend des Auf-
enthalts im Speicher weitgehend abklingt.

Fiir die Auswahl des Reinigungsverfahrens sind vor allem
vier Faktoren massgebend:

1. Art und Konzentration der radioaktiven Verunreinigungen
im ungereinigten Abwasser.

2. Anforderungen beziiglich der maximal zuldssigen radio-
aktiven Verunreinigungen im Vorfluter.

3. Erreichbarer Reinigungseffekt durch die Reinigungsanlage.

4. Erzielbare Nachverdiinnung beim Einleiten des gereinigten
Abwassers in den Vorfluter.

Die Zusammensetzung des ungereinigten Abwassers muss,
abgesehen von der Moglichkeit des «Alterns», als gegeben ange-
sehen werden. Anderseits sind auch die im Wasser des Vor-
fluters hochst zuldssigen Beimengungen an radioaktiven Stof-
fen als gegeben zu betrachten. Fiir diese bestehen heute bereits
in manchen Léndern behdrdliche Vorschriften. Die Reinigungs-
einrichtung ist demnach so zu wihlen, dass zusammen mit der
Nachverdiinnung des gereinigten Abwassers beim Mischen mit
dem Vorfluter der urspriingliche Gehalt an strahlenden Ver-
unreinigungen im ungereinigten Abwasser auf den im Vor-
fluter tolerierten Wert verringert wird. Der durch die Nach-
verdiinnung erreichbare Effekt ist zundchst durch das Ver-
héltnis der Abwassermenge zum Wasserstrom im Vorfluter
gegeben. Ueberdies ist jedoch zu bheachten, dass das Wasser
des Vorfluters schon vor der Beimischungsstelle einen merk-
lichen Gehalt an strahlenden Stoffen aufweisen kann. Die Ge-
halte an Verunreinigungen im gereinigten Abwasser und im
Vorfluter vor und nach Beimischung sind durch folgende
Bilanz verkniipft:

(8) cm (Mg + My) = caM, 4 ¢y M,
Hierin bedeuten:

M = Wassermenge pro Zeiteinheit.
¢ = Konzentration an radioaktiven Verunreinigungen.

Die Indizes @, v und m weisen auf Abwasser, Vorfluter bzw.
Mischung hin.

Aus dieser Gleichung berechnet sich fiir jeden einzelnen

Strahler der Verdilinnungsfaktor als Verhiltnis der Konzen-
trationen im gereinigten Abwasser bzw. in der Mischung zu:

i
Ca __ L m’

he Cmr T o v.L 1

ce ' m

worin m = M,/M,.

Fiir den Fall, dass der Untergrund der radioaktiven Verun-
reinigungen im Vorfluter (¢,) vernachldssighar klein ist, ver-
einfacht sich die Formel (9) zu:

(9a) ¢y =1+ m.

Aus den Gleichungen (9) bzw. (9a) geht hervor, dass der Ver-
dlinnungsfaktor y jedenfalls um so grosser wird, je grosser
das Mengenverhéltnis m ist. Weiter ist aus Formel (9)
ersichtlich, dass eine merkliche Initial-Aktivitit im Vorfluter
(c,) diesen Verdiinnungsfaktor vermindert, und zwar um so
stdrker, je grosser das Verhiltnis ¢,/c, ist. Dem gegeniiber fillt
diese verdlinnungsvermindernde Wirkung um so weniger ins
Gewicht, je kleiner das Mengenverhiltnis m ist. Einen Ueber-
blick iiber die erreichbaren Verdiinnungsverhiltnisse zeigt
Bild 5.

Da das Mengenverhéltnis m fiir einen bestimmten Fall als
gegeben angesehen werden muss, ldsst sich der Verdiinnungs-
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effekt, der durch die Reinigung allein erzielt werden muss,
nun bestimmen. Damit ldsst sich eine erste Wahl unter den
grundsitzlich moglichen Verfahren treffen, indem alle jene
ausscheiden, durch welche kein geniigender Reinigungseffekt
erzielt werden kann. Dabei ist allerdings zu beachten, dass
durch wiederholte Anwendung des gleichen Prinzips (mehr-
stufige Reinigung) die Reinigung moglicherweise geniigend
weit getrieben werden kann.

Bei der Beurteilung der Wirkung verschiedener Reini-
gungsarten muss beriicksichtigt werden, dass die Arbeitsbe-
dingungen bei der Ausscheidung radioaktiver Verunreinigun-
gen sich wesentlich von denen unterscheiden konnen, wie sie
im bisherigen Anwendungsgebiet der verschiedenen Verfahren
iiblich waren. Vor allem konnen die Konzentrationen an radio-
aktiven Stoffen, die noch zu erfassen sind, unter Umstédnden
wesentlich kleiner sein, als man das von der chemischen Was-
serreinigung her gewohnt ist. Wahrend man sich beispielsweise
bei der Entfernung toxischer Stoffe aus einem Abwasser mit
Grenzkonzentrationen der Grossenordnung 10-2 mgyl in der
Regel begniigt, kann die entsprechende Zahl fiir radioaktive
Strahler um mehrere Zehnerpotenzen niedriger liegen. Bei
der Auswahl eines Reinigungsverfahrens geniigt es deshalb
im allgemeinen nicht, nur deren Reinigungseffekt bei héheren
Konzentrationen in Betracht zu ziehen; vielmehr ist dieser in
Funktion der Konzentration festzustellen.

Ein weiterer Unterschied besteht darin, dass in radioak-
tiven Abwissern meist mit einer grossen Zahl verschiedener
Elemente gerechnet werden muss, im Gegensatz zu den mei-
sten Reinigungsprozessen herkémmlicher Art. Dabei befinden
sich unter den zu erfassenden radioaktiven Elementen auch
solche, die sich nur schwer ausscheiden lassen, was besonders
unangenehm ist, wenn es sich um Elemente mit langlebigen
Isotopen handelt (zum Beispiel Strontium, Caesium, Ruthe-
nium). Neben der Zusammensetzung der Verunreinigungen im
Abwasser ist also auch der selektiven Reinigungswirkung des
jeweils in Betracht gezogenen Verfahrens Beachtung zu
schenken.

Schliesslich sind bei der Auswahl des Verfahrens auch die
Auswirkungen allfdlliger Begleitstoffe im Abwasser auf den
Reinigungseffekt zu berilicksichtigen. So werden beispiels-
weise bei der Reinigung radioaktiv verseuchter Anlagen kom-
plexbildende Stoffe oder auch Zitronensdure benutzt. Die Erst-
genannten konnen die Wirkung einer Ionenaustauschanlage
stark beeintrdchtigen; die Zitronensdure kann sich sehr nach-
teilig auf Flockungsprozesse auswirken.

Im Zusammenhang mit der Reinigung radioaktiv ver-
seuchter Abwisser sind praktisch alle von der normalen Was-
serbehandlungstechnik her bekannten Verfahren ausprobiert
worden. Die in der Literatur veroffentlichten Angaben {liber
die jeweils gegeniiber radioaktiven Stoffen erzielte Reinigungs-
wirkung sind allerdings nicht leicht zu vergleichen, vor allem,
da nur in den wenigsten Fillen der Tatsache der Konzentra-
tionsabhingigkeit des Reinigungseffektes genligend Rechnung
getragen wurde. Immerhin ldsst sich im Sinne einer verein-
fachenden Uebersicht etwa folgendes feststellen:

Der mittlere Reinigungseffekt von gewohnlichen Filter-
anlagen (Sandschnellfilter) ist so bescheiden, dass solche fiir
den hier in Frage stehenden Zweck ausser Betracht fallen. —
Mit Fillreinigungsprozessen (Kalk-Soda oder Trinatriumphos-
phat) mit anschliessender Filterung lassen sich Reinigungs-
effekte von etwa 75 % bzw. 90 % erzielen. — In weitem Be-
reich streuen verstdndlicherweise die Angaben {iiber die er-
reichbare Wirkung bei Flockungsprozessen, indem Zahlen von
etwa 30 bis 97 % vorliegen.

Hoéchste Reinigungseffekte ergeben Destillation mit 99 bis
99,9 9%, und Jonenaustausch (speziell Mischbett) mit Werten
bis 99,99 ¢,. Allerdings ist dabei zu beachten, dass bei Destil-
lation fliichtige Stoffe, speziell Gase, ins Destillat iibergehen
konnen, wihrend anderseits bei Ionenaustauschanlagen nicht
ionisierte Beimengungen im allgemeinen nicht erfasst werden.
Die erzielbare Reinigungswirkung hdngt also auch bei Destil-
lation und TIonenaustausch noch stark von der Zusammen-
setzung der Verunreinigungen im zu behandelnden Wasser abh.

Es wurde bereits angedeutet, dass bei der Auswahl des
zweckmaissigsten Reinigungsverfahrens auch mitbestimmend
sein kann, in welcher Art und Konzentration die ausgeschie-
denen radioaktiven Stoffe anfallen. Bei Fill- und Flockungs-
anlagen kann der Anteil an nicht aktiven Begleitstoffen recht
betridchtlich sein. Bei Ionenaustauschanlagen sind die ausge-
schiedenen Stoffe zunidchst an das Austauschmaterial gebun-
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Bild 5. Diagramm iiber die erreichbaren Verdiinnungsverhiltnisse in

Abhingigkeit vom Mengenverhdltnis m und vom Konzentrationsver-
héltnis c¢u/ca

den, wobei die Moglichkeit einer weiteren Einengung entweder
durch Eluieren und nachtrdgliches Eindampfen oder durch Ver-
aschen der Austauschermasse besteht.

Adresse des Verfassers: Dr. Paul Profos, Biielweg 11, Winterthur.
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