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Abstract

There are radioactive constituents of high volatility coming into the primary circuit coolant from fuel elements in a nuclear power plant.
They are usually appear in the air of the confinement and are filtered by nuclear power plant gas purifier systems before releasing into envi-
ronment. For the retention of noble gas isotopes the gas mixture is dried and passed through the adsorber filters where their activity de-
creases in accordance with their half life. The requirement for the charge of the adsorbers is to provide an appropriate retention time for the
individual noble gas isotopes.

For the in-situ testing of these adsorbers, a procedure has been elaborated the essence of which is that isotope selective activity concentra-
tion of radioactive noble gases is continuously measured at the inlet and outlet of the adsorber. Knowing the mass of the charge, it is possible
to calculate the current dynamic adsorption factors from the corrected retention time. With this method however, due to the short operation
time of filter branches, we can not measure the retention time of Xe-135. In this paper the development of a new procedure for the testing of
the adsorber, using sampling nozzles of the filter containers, shall be described. For the retention measurement samples are taken from each
container via sampling nozzles in order to measure isotopes Ar-41, Kr-85m and Xe-135.

Keywords: purifier system, adsorber, retention, qualification, method, noble gas, isotope
Kivonat

Az atomerdmiivi gaztisztito rendszerek feladata, hogy a fiitéelemekbdl a primerkéri hohordozoba keriild illékony radioaktiv komponenseket a

Ez a gazelegy nagy hatasfoku szaritast kévetéen az adszorberen halad keresztiil, ahol végbemegy a nemesgazok részleges visszatartdasa, mi-
kozben az aktivitds az alkotok felezési idejének megfelelden csékken. Az adszorberek toltetével szembeni elvdardas a megfeleld retencios idd
biztositdsa.

A sziiréagak helyszini mindsitésére, azaz retencios tulajdonsaganak vizsgalatara eljarast keriilt kidolgozasra, amelynek lényege, hogy a szii-

toltet tomegének ismeretében kiszamithatjuk az aktudlis dinamikus adszorpcios tényezdket. Ezzel az eljardassal a sziiréagak révid iizemideje
miatt nem tudjuk mérni a Xe-135 izotop retencio idejét.

A cikkben beszamolunk a modszer tovabbfejlesztésérdl, amelyhez felhasznadltuk a sziird tartalyok mintavételi csonkjait. A retencio méréséhez
az egyes sziiré tartdalyokat a mintavételi csonkokon keresztiil mintaztuk az Ar-41, Kr-85m és a Xe-135 izotopok mérése érdekében.

Kulesszavak: gaztisztito, adszorber, retencio, mindsités, eljaras, nemesgaz, izotop
I. BEVEZETES

Az atomerémiivi gaztisztitd rendszerek feladata, hogy a flitdelemekbdl a primerkdri hdhordozoba kerii-
16 illékony radioaktiv komponenseket a kéménykibocsatas el6tt kisziirje, illetve a kibocsatott 1égszennye-
z0k aktivitas-koncentraciojat a lehetd legalacsonyabb szintre csdkkentse.

Az illékony radioaktiv komponensek eltavolitdsa céljabol a héhordozot kigazositjak, amikor a 12, HI,
Ar, Kr, Xe, H,,0,-t elkiilonitik. Ez a gazelegy megfeleld elokészitést kovetden keriil a katalitikus hidro-
génégetobe, majd a nagyhatasfokt szaritast kovetden az aktiv szenet tartalmazo6 sztiréagon halad keresz-
tiil, ahol végbemegy a nemesgazok részleges visszatartdsa, mikozben az aktivitas az alkotok felezési ide-
jének megfelelden csokken [4].

Az adszorberek toltetével szembeni elvaras a megfeleld retencids id6 biztositasa, amely nagy fajlagos
feliilettel (~1000 m*/g) és megfelelé pérusmérettel (0-2 pm) biztosithatd. Elvaras tovabba az ramlo gaz-

o

zal szembeni minimalis ellenallas, valamint a stabil sz{ir6agy biztositasa.
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A fenti kovetelményeket a retencios sziirokben alkalmazott, mikroporust nagy részaranyban tartalmazo
SZKT-3 tipusu aktiv szén kielégiti. Mivel a mikropérusok kdnnyen elzarodnak az atdramld gazban 1évo
finom aeroszol részecskéktdl, valamint a magas nedvesség tartalom okozta paralecsapodas kovetkeztében,
a retencios szliroket megfeleld technoldgidval védik [1]. A retencids sziirok nemesgaz visszatartd képes-
ségét a reaktor normal lizeme ideje alatt, erre a feladatra kidolgozott és az alabbiakban ismertetett techno-
logia segitségével mérjiik. Az emlitett technoldgia alkalmas a szliragak be- és kimenetén mérni az Ar €s
Kr izotopok aktivitasat és az agak ezen izotopokra specifikus retencios paramétereit Mivel azonban a Xe
retencios ideje tul nagy az agak tizemidejéhez képest, annak mérése megkovetelte az eredeti mérési tech-
noldgia tovabbfejlesztését, amirdl az alabbiakban szdmolunk be.

II. A RETENCIO MERESENEK EREDETI MODSZERE
A. A retencio mérésére kifejlesztett folyamatos mérorendszer

Az éltalunk korabban kidolgozott mérési modszer lényege az egyes nemesgézizot(')pok aktivités-
detektoros gamma spektroszkopias mérdrendszerekkel oldottuk meg. A méréshez a szuroagat terheletlen
allapotbol inditjuk, igy lehetséges az egyes izotopokra a retencios id6é kimérése.

B. Az eljaras elve

Az adott ag ki- ill. bemenetén mért spektrumok megfeleld kiértékelésével kapjuk az egyes nemesgaz-
izotopokhoz tartozo aktivitas értékeket, jeloljiik ezt az i izotdp esetében Aiy, -el. A mintatarté edény térfo-
gata legyen V. Egy ciklusid6 alatt mért aktivitds-koncentracid az i izotdpra nézve:

a, =—" (1)

crer

fellépd fajtazodastol eltekmthetunk.
Az adszorberre iddegység alatt jutd i izotoép aktivitdsat (A;) az adszorberre jutd levegd tér-
fogataramanak (Fye) ismeretében az aktivitas-koncentraciobodl egyszeriien szamithatjuk:

Aj=2a; * Fy 2

Az adszorberrdl idSegység alatt lejové aktivitas értéket (A;*) hasonloan szamithatjuk a kimeneti spekt-
rumok kiértékelésével.

Az irodalom [5] alapjén az adszorbernek egy adott izotopra vonatkozé maximélis retencios ideje (¢7. )

az az id6tartam, ami alatt az adszorber bemenetére keriilé izotop - szilard-gaz adszorpcms/deszorpcms di-
namikus egyensulyok altal visszatartva - a kimeneten megjelenik. Ha abrazoljuk az A;* értékét az idben,
akkor elméletileg egy hatarértékhez simuld gorbét kapunk, ha a bemeneti térfogataram alland6. Regene-
ralt adszorber ag esetében az indulas idépontjatdl e hatarérték eléréséig eltelt idé megadja t'  értékét. Ez
az érték forditottan aranyos az ag terhelésével. A fenti egyszerli szamitas csak akkor engedheté meg, ha a
terhelés a vizsgalat ideje alatt gyakorlatilag allandd szinten van. Az igy mérheté maximalis retenciés id6
az adszorber ag technikai mindsitése szempontjabol az egyik legfontosabb paraméter. Az idealisan miiko-
d6 adszorber esetében ennek az idonek akkoranak kellene lenni, hogy ez alatt az i izotop gyakorlatilag tel-
jesen elbomoljon.

A maximalis retencios idok kimérésével meghatarozhatjuk az adszorber ag izotdpspecifikus dinamikus

adszorpcios tényezojét az irodalmakban [5, 6] levezetett Osszefliggés segitségével:
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k, = -meste 3)

ahol
t! - adott izotopra vonatkoz6 maximélis retencios idé (h)

Fy. - adszorberre jutd levegd térfogatirama (m’/h)
m - az adszorber széntdltetének tomege (t),

A dinamikus adszorpcios tényezo szamértéke azt a levego térfogatot adja meg, amelybdl a szén egy-
ségnyi tomege az adott izotopot biztosan kiszliri. Hasznalata a szén jellemzésére azért elterjedt, mert ez -
a retencios iddvel ellentétben - fliggetlen a terheléstdl, és csak a szén tipusanak és pillanatnyi allapotdnak
a fiiggvénye. Ezt a paramétert adjak meg az egyes gyartok is termékiik kapacitasanak jellemzésére.

C. A mérorendszer telepitése

A mérési geometria kivalasztasat a radioaktiv hiteles anyagmintak (RHA) elérhet6sége nagyban befo-
lyasolta. Mivel gaz halmazallapotu, hiteles radioaktiv sugarforras az OMH altal rendszeresitett lekereki-
tett, tireges hengerekben allt rendelkezésre, ezért a mérés megvalositasahoz hasonld geometriai paraméte-
rekkel rendelkezé Marinelli edényeket hasznaltunk.

A spektrumok felvételét, kiértékelését és tarolasat a CANBERRA gyartmanyt, hordozhatéd félvezetd
detektorral ellatott INSPECTOR rendszerekkel végeztiik. Ezt az indokolta, hogy a mérdrendszer leheto-
séget ad tobb mérdhely szimultan kezelésére egyetlen szamitogép segitségével. Ehhez a mérést megfele-
16en iranyit6 program megirasara volt sziikség a Genie-PC ¢s az REXX nyelv nyujtotta timogatasok fel-
hasznalasaval. Az eredeti mérési modszer szerinti elrendezést az 1. abra mutatja.

1. abra Retencié mérés elrendezése az eredeti mérési modszer esetén

1 - Bemeneti mérbegység
2 - Kimeneti mérdegység
3 - Bemeneti rotaméter

4 - Kimeneti rotaméter

5 - CIKLOTRON pumpa
6 - CIKLOTRON pumpa
7 - FESTO specialis gazvezeték
8 - Szamitégep egység

9 - Adszorber oszlop

10 - Sziir6helyiség

11 - Olom arnyékolas

I1I. A RETENCIO MERESI MODSZERENEK TOVABBFEJLESZTESE

Az elézéekben ismertetetett mérési eljaras az adszorber sziirék vonatkozasaban sajnos csak az Ar és a
Kr izotopokra vonatkozo retencios tényezd kimérését tette lehetové. Ennek oka az volt, hogy az adszorbe-
rek eldtti zeolit toltetli gazszaritok kimeriilése miatt az adszorberek maximalis lizemideje 2-3 hét, ami a
Xe front attorésére nem elegendo.

Sziikség volt tehat olyan mérési modszer kifejlesztésére, amely lehetové teszi a Xe izotdopokra vonatko-
76 hat6sagi kritériumnak valdé megfeleldség ellendrzését is.

Az 1) modszer kifejlesztését az adszorber kialakitasa tette lehetdvé. Az adszorber 12 db sorosan kap-
csolt tartalybol all. Mindegyik tartaly also forditdo kamrajan egy menetes csonk talalhat6. A csonkokon ke-
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resztiil az adott tartalybol gazmintat lehet venni, és igy kovetni lehet az adszorbereken a frontok eléreha-
ladésat. Sajnos a tartalyok elhelyezése miatt gdzmintdkat csak az 1., 2., 5., 8. és 11. tartalyokrol lehet ven-
ni, de ez nem befolyésolja az 1j modszer alkalmazhatésagat. A méréshez hasznalt berendezések teljes
mértékben megegyeznek a korabbi mérési modszernél hasznaltakkal, a kiilonbség a mintavételi helyekben
¢s az értékelés modszerében van. Az 1) mérési modszer szerinti elrendezést a 2. abra mutatja.

2. abra Retencid mérés elrendezése az Gj mérési modszer esetén

1 - Bemeneti méregyseg

2 - Kimeneti mérdegység

3 - Bemeneti rotaméter

4 - Kimeneti rotaméter

5 - CIKLOTRON pumpa

6 - CIKLOTRON pumpa

7 - FESTO specialis
gazvezetek

8 - Szamitogep egyseg

9 - Adszorber oszlop

10 - Sziirdhelyiség

11 - Olom 4rnyékolas

Az egyes helyeken a fenti izotopokra mért aktivitas fliggését a mintavételi helytdl (a szorbens agymély-
ségétol) az egyszeri radioaktiv bomlas kinetikaja és a (3) egyenlet kombinalasa eredményeként a kovet-
kez6 képlet segitségével szamithatjuk:

k-m, -In(2)

F-T

A=A *e 4)

1 1
ahol:
A; — az els6 adszorberen mintavételezett gazban mérhetd aktivitas (MBq)
A; — az i adszorberen mintavételezett gazban mérhetd aktivitas (MB(q)
k — az adott izotopra jellemzd dinamikus adszorpcids tényez6 (m’/t)
m; — az i-k mintavételezési helyhez tartoz6 adszorbens tomege (t)
F — az 4gy terhelése a mérés idépontjaban (m’/h)
T2 — az adott izotop felezési ideje (h)

A kiértékelés elve a kovetkezd. Az egyes mintavételi pontokhoz tartozé adszorber tomeg (my;) fliggvé-
nyében abrazoljuk az adott izotopra jellemzod fotocstics alapjan meghatarozott nettd intenzitas, vagy meg-
felelé hatasfokkalibracio esetén, az aktivitasértékek természetes alapti logaritmusat. Igy abrazolva a mért
pontok egyenest kell hogy meghatarozzanak, amelynek meredeksége illesztéssel meghatarozhatd. A me-
redekségbdl az adott izotopra jellemzé dinamikus adszorpcids tényez6 (K) az agy terhelésének ismereté-
ben (F) szamithato.

A modszer alkalmassaganak bizonyitasara elvégeztiik a 01TS70N002-es retencios ag vizsgalatat a régi
¢€s az 1) modszer segitségével is.
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IV.A 01TS70N002-ES AG MERESE AZ EREDETI MODSZER SZERINT

A gaztisztitod rendszerben elvégeztiik az eredeti mérési mddszer szerint a dinamikus adszorpcids ténye-
z0 meghatarozasat Kr-ra. Az izotopszelektiv aktivitaskoncentraciok valtozasat az eltelt id6 fliggvényében
az alabbi abra mutatja.

3. abra 01TS70N002 ag kimenete (folyamatos mintavételezés, 6rankénti mérés). Az abran nyilak jelzik az egyes frontokhoz
tartozoé retencios idoket (6 ill. 22 6ra).
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Mivel a Kr-85m front felfutasa az aktivitasi viszonyok miatt nem volt kimérhetd, igy az els6 ponthoz
tartozo 1ddt vettiik a retencids idonek (t =22 h), amelybdl a dinamikus adszorpcids tényezo (K) a (3) 0sz-
szefliggés alapjan szamithato.

Az adszorber széntdltetének tomege 11 t, az adszorber terhelése 21,6+1,2 m’/h volt. fgy k-t m*/t egy-
ségben kapjuk meg, ami megfelel a em’/g egységnek.

A Kr-85m izotopra szamitott dinamikus adszorpcios tényezd értéke: k = 43+3 em’/g. A tényez6 hibajat
ebben az esetben F ¢és t hibdjabol szamitjuk.

Az Ar-41 izotop aktivitasa is mérhetd volt az adszorberen és igy szerepel a 3. abran. Az Ar-41 izotopra
nincs hatdsagi kritérium eldirva, 1évén aktivitasanak nagysaga csak a Kr és Xe izotopok aktivitdsanak ala-
csony értéke mellett jelent szamottevo tényezdt. EIobbiek miatt a mérési eredmények értékelésénél az Ar-
41 izotopra vonatkozo dinamikus adszorpcios tényezé értékelésére nem kertilt sor.

V. A 01TS70N002-ES AG MERESE AZ UJ MODSZER SZERINT

A Kr-85m izotop retencios idejének fentebb ismertetett modon torténd megmérését kdvetden, az egyes
adszorbereken kialakitott mintavételi csonkokon keresztiil vettiink mintat az Ar-41, Kr-85m, Kr-88 és a
Xe-135 izotopok méréséhez. A mérési eredményeket a 4. dbra mutatja be.

Az abran jelolt mérési pontokra, amelyek az egyes mintavételi helyekhez tartoz6 adszorber toltet tome-
gének felelnek meg, a (4) egyenlet logaritmizaldsaval, linedris regresszi6 alkalmazasaval egyenes illeszt-
hetd, melynek a meredekségébol k szamithato. Szaggatott vonallal berajzoltuk az illesztett egyeneseket,
az illesztés josagara jellemzo regresszios paraméter négyzetét €s az illesztés eredményeként kapott k érté-
keket is.
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4. dbra 01TS70N002 mérési eredményei
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VI.ERTEKELES

A retencids szlirok hatasfokanak mérésére kifejlesztett eredeti modszer a Xe mérésére nem volt alkal-
mas. Ezen kiviil a modszer hatranya, hogy ha az aktivitasviszonyok kedvezétlenek, akkor a kripton front
felfutasa nem mérhetd ki pontosan, mely ndveli a retencids ido0 mérésének bizonytalansagat. Ez az uj
modszer esetében nem jelentkezik.

Az 1) mérési modszer mérési eredményeinek kiértékelésénél alkalmazott egyenlet (4) helyességét jol
bizonyitja, hogy a mért értékek logaritmusara illesztett egyenesek valamennyi esetben kitling illeszkedést
mutattak (R*>0,95). Az uj modszer elvi alapja tehat helyes.

A Kr-85m-re kapott k érték (45,6+3,6 cmn’/g) hibahataron beliil megegyezik az attorési front kimérésé-
vel kapott értékkel (4343 em’/g), amely bizonyitja, hogy az Gj modszer megfelelden alkalmazhato.

Az 0j modszer alkalmazasaval lehetéség van lehetdség van arra, hogy a rovidebb felezési idejii Kr-88
izotopra is meghatarozzuk k értékét, amely ha eltekintiink az izotopeffektustol, meg kell hogy egyezzen a
Kr-85m-re kapott értékkel. Ez jelen esetben kitiing egyezést mutat (46,143,7 cm’/g). Ez lehetéséget ad az
1j mddszerrel kriptonra meghatarozott k érték ellendrzésére is, amely megnoveli az 1j modszer megbizha-
tosagat a régihez képest.

Az j modszerrel a xenonra meghatarozott k érték 718479 cm’/g.

A régi modszer a szlirdag egészének retencios képességét jellemezte, mig az Uj modszer segitségével
annak egészét is, valamint részeit is kiilon-kiilon mérni tudjuk.
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