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@ Verfahren zur Beseitigung von in Kernkraftwerken entstehenden radioaktiven Kohlenstoffoxiden und Vorrichtung zur
Durchfiihrung des Verfahrens.

(&) Die in Kernkraftwerken entstehenden '‘C-Verbindungen
werden zu '*CO, aufoxidiert und anschlieBend durch an sich
bekannte CO;-Absorptions- und Rickhalt everfahren aus dem
Abgasstrom abgetrennt. (Fig. 1)
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Verfahren zur Beseitigung von in Kernkraftwerken
entstehenden radiocaktiven Kohlenstoff

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Be-
seitigung der in Kernkraftwerken entstehenden kleinen
14 14

Mengen von COZ’ CO und entsprechenden Alkanen aus
den Abgasen der Reinigungsanlagen.

Bei den meisten Kernkraftwerken wird Wasser als Kihl-
mittel verwendet. Es 18t sich dabei weder bei Druck-
wasserreaktoren noch bei Siedewasserreaktoren vermeiden,
daB radieaktive Verunreinigungen, die teilweise auch
gasformiger Natur sein konnen, in den Kihlwasserkreislauf
gelangen bzw. dort gebildet werden. Es ist daher iblich,
vom Hauptkithlmittelkreislauf stets einen Anteil des um-
laufenden Wassers abzuzweigen und Uber eine Reinigungs-

anlage zu filhren, dort die radioaktiven Vermnreinigungen

Mi 2 Ant / 29.10.1979
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zu entnehmen, das Wasser zu ehtgasen*uﬁd'dann,wiederrr
in den Hauptkithlmittelkreisleuf zurilickzufiibren. Diese
bekannte Technik ist in der belllegenden Flgur 1
schematisch fiir einen Druckwasserreaktor und 1n Flg. 2
fiir einen Siedewasserreaktor dargestellt.,Durch die
auBerordentlich hohe St rahluncsdichteiim Reéktofkern:
wird auBerdem eine sehr gerlnge Menge von Wasser radio-
lytlsch in Wasserstoff und Sauerstoff zersetzt In der
Entgasungsstation der RElD gungsanTage werden dlese,
Gase ebenfalls frei und in einer Rekomblnaplonsvor-
richtung R katalytisch wieder zZu Wasser verwandelt.

Auf diese Weise wird von vornherein die Entstehung eines
zundfahlgen Wasserstor f/Sauerstof;gemlsches verhindert.
Die restlichen Abgase gehen,ubllcherwelse:uber ein
Aktivkohlebett, wo Sié’sich’anlagern, ihre Radio-
aktivitidt zum groBten Teil wghrend der Lagerzelt ver-

lieren und s0 verzdgert iber den Abluftkamﬁn 1rs Freie
entlassen. '

Die in den Ab%asen enthaltenén Spuren,vonrradioaktivem
Kohlenstoff ' 'C, der eine Halbwertzeit von iiber
5000 Jahre hat, werden'aabei praktisch,unveréndert
iber den Kamin ins Freie entlassen. Die Entstehung
dleses radioaktiven Kohlenstofflsotones leltet sich
aus der (n, c{)-Reaktlon mit dem Sauerstofflsotop 170
des Wassers und auch aus der (n,p)-Reaktion mit
evtl. Stickstoffverunreinigungen her;iDieser radio-
aktive Kohlenstoff kommtfdabei im wesentlichen als
Monoxid, Dioxid und als Alkan vor. B
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Wenn auch dieser radioaktive Kohlenstoff nur in kleinen
Mengen gebildet wird, so kdnnte es bel der zu er-
wartenden verstédrkten Energiegewinnung iiber Kernkraft-
werke wegen der biochemischen Bedeutung dieses Kohlen-
stoffisotopes notwendig werden, dieses nicht mehr in die

freie Atmosphidre abzulassen, sondern aufzufangen und
zum radioaktiven Mill zu geben.

Ee stellte sich daher die Aufgabe, ein Verfahren fiir die
Abtrennung dieser geringen Anteile radioaktiven Kohlen-
stoffes aus den Abgasen einer Kernreaktoranlage zu

finden. Die zu seiner Durchfithrung bendtigten Apparaturen
sollten sich insbesondere auch gut in bereits vorhandene

Reinigungs- und Abgassysteme nachtrdglich einbauen
lassen.

Diese Aufgabe wurde erfindungsgemiB dadurch geldst, daB
die im Abgas enthaltenen radioaktiven Kohlenstoffver-
bindungen zu 1ACOZ aufoxidiert und anschlieBend durch an
sich bekannte COZ-Absorptions— und Riickhalteverfahren
dem Abgasstrom entnommen werden.Die zu diesem Zweck
bendtigten Vorrichtungen lassen sich entsprechend den
bereits erwghnten Figuren beispielsweise nach der ib-
lichen Rekombinationseinrichtung R oder auch in der Zu-
fihrungsleitung zum Abluftkamin einfligen. Die der
Oxidation dienenden Vorrichtungen, mit O bezeichnet,
haben teilweise eine Lhnlichkeit mit der Rekombinations-
einrichtung R. Letztere besteht liblicherweise aus
Palladiumkontaktkérpern, die auf 300°C aufgeheizt sina.
Diese KOrper bestehen dabei z.B. aus A1203, sind kugel-
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férmig oder ringfﬁrmiger,Gestéltfﬁnd*sind éberfléchlich
mit Palladium beSchiéhtet.rEineisdiche;bekannte Rekombi—
nationsanlage R ist neben der_WaSserstbff/Sauerstoff-
rekombination zwar auch geeignet, KoﬁlenmonOXid,zu '
Kohlendioxid zu oxidieren, wenn ein leichter Sauerstoff-
{iberschuB vorhanden ist, jedoch ist das‘nichi mehr,
mﬁglich'béi den'wesentlich schwerer zu okidierehden i
Alkenen wie z.B. CH,. Sie wirkt erst als Oxidations-
einrichtung O, wenn die Betriebstemperatur dieser
Palladiumkontaktkorper auf mehr als A50°C gésteigert wird.

Eine diesen Zwecken geniigende Oxidatibnseinrichtung 0
kann auch aus Platinkontaktkﬁrpéfﬁ'aufgébéﬁt'éein, die .
bei leichtem SauerstoffucerschuB eine Betrlebstemperatur
von ca. 500°C haben. Die Konbaktkorper konnen aber

auch aus Kupferox1d bes»ehen, aWIerdlngs 1st dann eine
Betriebstemperatur von wenigstens 750 °c- notwendlg. Der
auch hier zu empfehlende SauerSuoffuberschLB ‘gewdhr-
leistet dabei7eine”sténdige'Regeneriérungfdeé CuO;

Bereits an dieser Stelle sei darauf hingewiesen, daB
Rekomblnatlonselnrlchtung R und Ox1dat10nse inrichtung O
sowohl als getrennte als auch elnheltllche, beide
Aufgaben erfiillende Elnrlchtungen vorgesehen werden
kdnnen. Diese Umwandlung der radloaktlven Kohlenstoff-'
verbindungen in 002 ist der erste Schrltt des erf;ndungs—
geméBen Verfahrens, der zweite besteht darln, dieses

CO2 aus dem Hauptgasstrom herauszuholen. ‘Dazu. empfehlen
sich verschiedene an 51ch bekannte Technlken, so kann

das COZ-haltlge Gas iber eine’ Fallapparaﬁur C,géleitét
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werden, die mit Natron- oder Kalilauge sowie einer
geringen Menge Bariumchlorid gefiillt ist und an eine
Filterstation angeschlossen ist. Dabei wird das CO2

als festes Ba’mCO3 ausgefdllt und in der Filter-
station abgetrennt.

Es ist weiter mdglich, das Abgas direkt in eine BaOHZ-
Losung einzuleiten, aus der wiederum Bariumcarbonat
BaCO3 als Niederschlag entnehmbar ist.

Anstelle von fllssigen Reagenzien konnen auch Natron-
kalk, das ein technisches Produkt aus NaOH + Ca0
darstellt, Natronasbest oder &hnliche technische
Produkte mit vergleichbarer "alkalischer" Absorptions-
wirkung fir CO2 Verwendung finden, wenn das Abgas
noch einen geringen Feuchtigkeitsgehalt aufweist.

Die Gewdhrleistung des letzteren bereitet kein
Problem, da zur Beforderung des Abgases sogenannte
Wasser-Ringpumpen allgemein Verwendung finden. Diese
verwenden VWasser als Sperrfliissigkeit, so daB damit
automatisch auch eine Anfeuchtung des befdrderten
Abgases stattfindet.

Welche Art von Absorbentien, ob fliissig oder fest,
Verwendung finden, hingt von dem Aufbau und den Druck-
verhidltnissen der Jeweiligen Reinigungskreislidufe

ab und auch von der riaumlichen Mdglichkeit, diese
Apparaturen anzubringen.
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Die verwendeteh,Féllapparatureﬁ,Und Filter C sind aus
der chemischen Technik her wohl bekanntQ,Sd,daB'auch
hieriiber keine weiteren Erklirungen notwendig sind.
Der letzte Schritt zur Befreiung,desiAbgasés #on'radio-
aktivem Kohlenstoff besteht dann lediglich noch darin,
die Filterriickstéinde bzw. die Niederschlige aus den
Fallepparaturen C zu entnehmen, zu trocknen und, vie z. B
in der Fig. 1 durch die strlchpunktlerte Linie darge-
stellt, der Endkonzentration und Abiullung,ln Féassern
zuzufithren, die dann in;einem*EndlagEr:fﬁr die Umwelt
vollig gefahrlos und unzug ng11ch untergebracht werde“.

AbschlieBend sei noch darauf hingewiesen, daB es sich bei
den hier abzuscheidenden,KohlenstoffanteilenVimrAbgas
nur um ZuBerst geringe Mengen handelt.fEine'Verbesserung
des Abscheidungsgrades kann dahef durch vorherige Zu-
mischung eines zus&tzlichen kohlenstoffhaltigen Triger-

 gases erreicht werden, das nicht radioaktiv ist. Als

geeignet hat sich dabei Methangas in ginerjMeﬁge von
etwa 0,1 Vol. % des Abgases erwiesen. Der dabei er-

forderliche Mehrbedarf vontSaﬁerstoff ist»uhbédeutend o

und kann bereits beider'Sauerstoffzudoéiérung in der
hler weiter nicht besprochenen Rekomblnatlonseln-
richtung R beru0551cht1gt werden. '

Zur Beurteilung derrpraktischeh,Bedéﬁtung’dieSes Ver-
fahrens sei erwdhnt, daB die Fréisetzung von 1AC

etwa 10-15 Ci pro Jahr und 1300 MV Kréftwerksénlage
betrdgt und durch die hier vorgeschlagene Methode bis
auf nahezu Null herabgesetzt werden kann. '

;! Patentansprﬁche

2 Figuren
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1. Verfahren zur Beseitigung der in Kernkraftwerken
entstehenden kleinen Mengen von 14COZ, 1400 und ent-
sprechenden Alkanen aus den Abgasen der Reinigungs-
anlagen, d adurch gekennzeichnet,
dafl diese im Abgas enthaltenen radioaktiven Kohlen-
stoffverbindungen zu 1[J'COZ aufoxidiert und anschlieBend
durch an sich bekannte CO2 Absorptions~ und Riickhalte-

verfahren dem Abgasstrom entnommen werden.

2. Vorrichtung zur Durchfihrung des Verfahrens nach
Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
daB im Zuge der Abgasfiihrung Oxidationseinrichtungen (0)
vorgesehen sind, die Palladium—Kontaktkﬁrper enthalten
und eine Betriebstemperatur = 450°C besitzen sowie

unter einem leichten Sauverstoffiiberschufl arbeiten.

3. Vorrichtung zur Durchiihrung des Verfahrens nach
Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
daB im Zuge der Abgasfilhrung Oxidationseinrichtungen (O)
vorgesehen sind, die Platin-Kontaktkdrper enthalten

und bei leichtem Sauerstoffiiberschul eine Betriebstem-
peratur von ca. 500°C haben.

4., Vorrichtung zur Durchfilhrung des Verfahrens nach
Anspruch 1, dadurch gekennzeichne t,
daB im Zuge der Abgasfithrung Oxidationseinrichtungen (0)
vorgesehen sind, die CuO-Kontaktk8rper enthalten und

bei leichtem Sauerstoffiiberschufl eine Betriebstemperatur
von wenigstens ca. 750°C haben.
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5. Vorrichtung zur Durchfﬁhrung'dés Verfahrens nach
Anspruch 1, dadurch gekenn=zeichnet,
daB im Zuge der Abgasfiihrung nach der Oxidationsein-
richtung (0) eine Kﬁhleinrichtung und anschlieBend

eine COZ-Absorptionsé und Rﬁckhalteeinrichtung (c)
vorgesehen ist.

6. Vorrichtung nach Anspruch 5, dadurch ge -
kennzeichnet, daB diese Rilickhalteein-
richtung (C) aus einer F#llapparatur besteht, die mit
Natron- oder Kalilauge sowie einer geringen Menge
BaCl2 gefiillt ist und an eine Filterstation ange-
schlossen ist.

7. Vorrichtung nach Anspruch 5, dadurch g e-
kennzeichnet, daB diese Rlickhalte-
einrichtung (C) aus einer eine Ba(OH)Z—Lﬁsun ent-
haltenden Fallapparatur besteht, aus der Ba1‘CO3
als Niederschlag entnehmbar ist. '

8. Vorrichtung nach Anspruch 5, dadurch g e -
kennzeichnet, daB zur Absorption des noch
geringfiigig feuchten Abgases Natronkalk (technisches
Produkt aus NaOH + Ca0), Natronasbest oder #Zhnliche
technische Produkte mit vergleichbarer "alkalischer"
Absorptionswirkung fiir 002 vorgesehen sind.



0028773

79 P 9366

1/2

| Ol (431114 '1a)dwep
-13)) Bunyjasaq t«
135SeMyISIp 1 — -Jnesassemqy
al1e}qy - ~
ab1ysuos _ ; a_
1dwns
19558 114 BIBHISEM SO -apneqag
n 18}jeyaq
1 Jodsued) ul abejue -— | 3jdwepian
Jabejpu3 Gunniqy | FBnsapay [ 2EHISEON - 13} wyny
| i az.ey _

. R ]

N

| | dasebua 18]y

e | _ -agyanJp

| 17| 3xp0g awans 1] 13435NE}

_rU..__ -sbunsabozlap -uauo( Bunbiulay

471

r.—.._ - AA st :BED AAA

YOTES) : 1314 HMAY |

X

-wf)

13}1e4ags}aydayang




e FE TP T — e

0028773

79 P 9366

2/2

. > s ¢ 9Ol

W_J 1abey}j0)s)s84

" amcs_smfsﬂm:cmgox

(——  -13SSEMQY

Bunjlalaqine

T 1

| i [

A _ e e
_

13ssemqy

|
_
_ ]
|
l_

Bunbiuad
- 1BSuapuoy

U e—

i
v

ac::e&smmmmﬁ

uiwey
-Hmay

i

Bunbiurad
-13SSEMJ0}HeaY

¢ )

._
_

_
H
_
u|



	Bibliographie
	Beschreibung
	Ansprüche
	Zeichnungen

