EP O 036 163 A2

Européisches Patentamt
0 European Patent Office

Office européen des brevets

@Veréﬁentlichungsnummer: - 0 036 163

A2

® EUROPAISCHE PATENTANMELDUNG

@ Anmeldenummer: 811017235

@ Anmeldetag: 09.03.81

G int.ct:: H 01 J 47/06

Prioritdt: 13.03.80 DE 3009563

Veréffentlichungstag der Anmeldung:
23.09.81 Patentblatt 81/38

Benannte Vertragsstaaten:
DE FR GB NL

(@) Anmelder: INTERATOM Internationale
Atomreaktorbau GmbH
Friedrich-Ebert-Strasse
D-5060 Bergisch Giadbach 1(DE)

@ Erfinder: Honisch, Edgar
Sandstrasse 81
D-5010 Bergheim(DE)

(@2 Erfinder: Refic, Milan, Dipl.-Ing.
Léhe 30

D-5060 Bergisch Gladbach 1(DE)

@ Erfinder: Jager, Walter
Schulweg 33

D-5250 Engelskirchen{DE)

(@ Erfinder: Spillekothen, Hans-Gerd
Reginharstrasse 2
D-5060 Bergisch Gladbach 1(DE)

Vertreter: Mehl, Ernst, Dipl.-Ing. et al,
Postfach 22 01 76
D-8000 Miinchen 22(DE)

Tritium-Nachweis in Gasen.

@ In der vorliegenden Erfindung wird zum kontinuierlichen
und schnellen Nachweis von sehr geringen Mengen Tritium
in einem Gasgemisch ein Zahlrohr mit mehreren elektrisch
isoliert aufgespannten Zahidrahten (8, 9, 10) vorgeschlagen,
welches direkt von dem Gasgemisch unter hohem Druck
durchstrombar ist. Durch den erhohten Druck wird die Emp-
findlichkeit des Gerates gegeniiber herkdmmilichen Zéhlern
gesteigert, da mehr Zerfalle pro Zeiteinheit bei gleicher spezi-
fischer Aktivitat des Gasgemisches registriert werden. Die
Zahldriahte (8, 9, 10) sind parallel zur Strémungsrichtung
angeordnet, um die Belastung durch den Stromungsdruck
klein zu haiten. Zur VergleichsmafRigung der Stromung ist vor
dem eigentlichen Zahlraum eine Lochplatte (14) angeordnet.
Eine den Zahiraum umgebende Heizung {12) ermdglicht das
Entfernen von adsorbiertem Tritium. Zur Erflllung aller
Anforderungen an thermische Bestandigkeit, elektrische Iso-
lation, Druckfestigkeit und Adsorptionsverhalten bezliglich
Tritium ist der Zdhlraum von einem keramischen Formkérper
{6} umgeben. Das Ger3t ist besonders zur Uberwachung des
Produktgases einer zentralen Gasversorgung geeignet.
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Internationale Atomreaktorbau GmbH

D-5060 Bergisch Gladbach 1

Tritium-Nachweis in Gasen

Die vorliegende Exrfindung betrifft ein Ger&t zum kontinu-
ierlichen Nachweis von sehr geringen Mengen von Tritium
in einem Gasgemisch, z. B. im Produktgas einer zentralen
Gasversorgung, insbesondere einer nuklear beheizten Koh-
levergasungsanlage. Das Gerdt ist in erster Linie filir
methanhaltige Gase gedacht, ist aber auch geeignet flir
Gase, die COZ’ C,H¢ oder C3H8 enthalten.

Bei nuklear beheizten Kohlevergasungsanlagen soll sicher-
gestellt werden, daB radioaktive Gase, insbesondere Tri-
tium aus dem Kernreaktor nicht mit dem Produktgas auf dem
Wege durch die Gasleitungen zu einem Verbraucher gelangen
konnen. Auch bei nicht nuklear beheizten Kohlevergasungs-
anlagen oder bei solchen Gasversorgungsanlagen, die
sowohl natilirliches Erdgas als auch mit Kernenergie aus
Kohle hergestelltes Methan verarbeiten und an einen Ver-
braucher leiten, ist es von Interesse, ob das Produkt

nachweisbare Mengen von Tritium oder anderen radioaktiven
Gasen enthdlt.

Zum Nachweis der von Tritium ausgehenden B-Strahlung

sind Proportional-DurchfluBzihler bekannt, in.denen ein
konstanter und von Tritium vdllig freier Methan-Strom
durch einen geschlossenen Zdhlraum geleitet wird, in dem
mehrere Zdhldrdhte elektrisch isoliert aufgehdngt sind.
Gegenliber dem zu priifenden Gas haben diese Z&hlrdume ein
Fenster, das mit einer sehr diinnen Metallfolie verschlos-
sen ist. Die durch dieses Fenster in den Z&hlraum ein-
dringende B-Strahlung ionisiert das im Z&hlraum vorhande-

ne Methan und 1&8t kurzzeitig einen elektrischen Strom

Nw/05.12.80 T



10

15

20

25

30

. 0036163

-2-  VPA B0 P 8564 E -
zwischen Z&hldrihten und Gehiuse flieBen. Weiterhin sind
Gerste bekannt, bei denen ein Gemisch aus Methan und dem
zu prifenden Gas bei Atmosphdrendruck und geringer Ge-
schwindigkeit durch einen Zd&hlraum flieBt. Diese Geri4te
haben eine maximale Empfindlichkeit von etwa72.10-9rci/m3
pro Impulse/min (z. B. DE-OS 25 00 510.1).

Wenn man sich z. B. zum Ziel setzt, eine Tritiumkonzen-
tration von 10'pCi/g Gas noch'signifikant'nachweisen zu
kénnen, so ergeben sich,MeBzeitenrvon étwa einer Stunde,
um eine deutliche Trennung von der stets vorhahdenen Un-
tergrundstrahlung zu gewéhrleiSten.-Da aber die Durchlauf-
zeit des Produktgases in einer nukieéren Kohlevergasungs-
anlage vom Reaktor bis zum Eintritt in das Versorgungs—
netz nur 10 Minuten betrégt,,wéfe die hiermit erreich-

bare MeBzeit zu lang.

Aufgabe der voriiegenden Erfindung ist ein Gerd&t zum
kontinuierlichen Nachweis von sehr geringen Mengen von
Tritium in einem Gasgemisch,*insbesonderé im Produktgas
einer zentralen Methanversorgung. Dieses Gerit soll eine

mdéglichst kurze Ansprechzeit haben.

Zur Losung dieser Aufgabe wird ein Gerit nach dem ersten
Anspruch vorgeschlagen. Wenn man den Zihlraum direkt von
dem Gasgemisch unter hohem’Dtuék durchstrdmen 1&B8t, wird
die bei radioaktiver Verseudhung mbgliche Zahl der Im-
pulse/min erheblich erh&ht und die oben erwihnte diinne
Folie vermieden. Da die oben erwéhﬁte'MeBzeit von einem
zu priifenden Gas bei Atmosphérendruék éusging, verringert
sich jetzt die MeBzeit etwa im Verh#ltnis des Gasgemisch-
druckes zum AtmoSphérendruck. Mit einem Gasgemischdruck
von beispiélsweiSe 6 bar ergibt sich eine MeBzeit von

etwa 10 Minuten. Den gewiinschten hohen Druck kanh man mit
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einem Kompressor erzeugen, der einen Teilstrom des Gasge-
misches aus der Hauptleitung entnimmt und nach der Messung
wieder in die Hauptgasleitung zuriickbefdrdert. ZweckmiBi-
ger erscheint es, fiir eine Produktgasanlage das MeBgerét
nicht, wie iUblich, unmittelbar im AnschluB an die Pro-
duktionsanlage vorzusehen, sondern erst dort, wo das
Produktgas auf den gewlinschten Netzdruck verdichtet wird
und dementsprechend unter einem hohen Druck verfiligbar ist.
Die MeBleitung von der Hauptgasleitung bis zum MeBgerdt
sollte mdglichst kurz sein, damit nicht in der MeBleitung
ein Teil des Tritiums durch die Rohrwand nach auBen
diffundiert und damit keine zus&tzlichen Zeitverluste
entstehen. Druck, Temperatur und Geschwindigkeit des
Gases im Zdhlraum sollten kontrollierbar sein. Um die
Auswertung der Messung zu vereinfachen, erscheint es
zweckmdpig, diese Werte konstant zu halten. Alle drei
Werte sind von Bedeutung fiir den durch den Z&hlraum
flieBenden Gasstrom. Die Einhaltung einer maximalen und
minimalen Gasgeschwindigkeit im Z&hlraum ist auBerdem
von Bedeutung, weil einerseits die diinnen und sehr
empfindlichen Z&hldrahte nicht besch&digt werden diirfen
und andererseits die Gastransportzeit von Bedeutung ist
fir die MeBzeit, Weiterhin erscheint es zweckmdBig, den
Z&dhlraum mit einer Abschirmung gegen die natlirliche
Strahlung aus der Umgebung zu versehen, weil die hier
zu messende Tritiumaktivitdt bereits im Bereich des na-

tlirlichen Strahlenpegels liegt.

Die im zweiten Anspruch vorgeschlagene Anordnung von
parallel angestrdmten Z&hldr&hten vermeidet eine zu groBe

Belastung dieser Zihldrdhte bei hohen Geschwindigkeiten.

Die im dritten Anspruch vorgeschlagene Beheizung des
zidhlraums dient dazu, den Z&hler in Abst&nden durch er-

hthte Temperatur in Verbindung mit anderen MaBSnahmen
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von eventuellen Tritiumablagerungen zu befreien, die die
Messung verdndern kdnnten.

Der im vierten Anspruch vorgeschlagene keramische Form-
kérper soll den Zdhler elektrisch und thermisch gegen
das Gehduse isolieren, sowie die Adsorption von Tritium
klein halten.

Da bei hohem Druck turbulente Str&mungen die notwendigerQ
weise sehr diinnen Z&dhldr&hte zerstbren kdnnten, sieht der
funfte Anspruch zur VergleichmdBigung der Strdmung im
Zdhlraum eine Lochplatte vor, die in Strdmungsrichtung
vor dem Z&hlraum angeordnet ist. AuBerdem wird in diesem
Anspruch vorgeschlagen, die Zihldrshte in mehréren pa-
rallelen Ebenen parallel zur Strdmungsrichtung anzuord-
nen. Dadurch wird das Z&hlraumvolumen weitgehend ausge-
nutzt. Dabei erscheint es sinnvoll, die Z&hldr&hte einer
Ebene jeweils elektrisch leitend zu verbinden, da dann
der Verlauf des elektrischen Feldes ginstig flir eine hohe
Ansprechwahrscheinlichkeit ist. Je nach den Betriebsan-
forderungen ist aber auch'einerandere Schaltung der Z&hl-
drihte mbglich.

Die Figuren 1 bis 3 zeigen mdgliche Ausfiithrungsbeispiele
der Erfindung.

Figur 1 zeigt die konstruktive Ausfiihrung eines Tritium-
zshlers im Lingsschnitt. 7 .

Figur 2 zeigt einen Querschnitt durch Figur 1.

Figur 3 zeigt in schematischer Darstellung eine Anord-
nung von drei parallelen Ttitium—Zéhlern und eine Schal-

tung zur Auswertung der'MeBsignale.

Das zylindrische Geh&use 1 ist mit einem Deckel 2 an den
zufluf 3 und mit einem Deckel 4 an den AbfluB 5 ange-

schlossen und enth&lt einen auBen ebenfalls zylindrischen
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keramischen FormkSrper 6, der einen metallischen, recht-

eckigen Zdhlraum 7 umschlieBt. Dieser Z&hlraum ist an

beiden Enden offen und enth&lt in drei zur Strdmungsrich-

tung parallelen Ebenen mehrere Z&hldr&hte 8, 9 und 10, die

im Z&hlraum 7 isoliert befestigt sind. Die Z&hldr&hte

einer Ebene sind jeweils miteinander leitend verbunden

und an eine Leitung angeschlossen, die durch eine hoch-

spannungsfeste Isolierung 11 nach auBen gefihrt ist.

AuBerhalb des Z&hlraumes 7 aber innerhalb des keramischen

Formkdrpers 6 ist eine elektrische Beheizung 12 vorgese-

hen, deren Anschliisse durch eine Isolierung 13 aus dem

Gehduse 1 herausgefiihrt sind. In Strdmungsrichtung vor

dem Formk&rper 6 ist eine kreisfdrmige Lochplatte 14

angeoxrdnet, die die Strdmung vergleichm&Bigen soll.

In Figur 3 sind drei vollstdndige Nachweisger&dte strd-

mungstechnisch parallel geschaltet. In der Hauptleitung 30

ist ein Kompressor 31 angeordnet, der das aus einer Gas-

fabrik beispielsweise mit 1,7 bar austretende Produktgas

auf den Druck einer Ferngasleitung von beispielsweise

70 bar verdichtet. Jedes der drei Gehduse 1 ist sowohl

auf seiner ZufluBseite mit einem Druckregulierventil 32

und einem Absperrventil 33 als auch auf seiner AbfluB-

seite mit einem Druckregulierventil 34 und einem Absperr-

ventil 35 ausgestattet. AuBerdem sind die Verbindungs-
leitungen zur Hauptleitung 30 mit je einem Absperrven-

til 36 und 37 verschlieBbar. Mit dieser Schaltung ist ge-

wdhrleistet, daB die drei Gerdte, solange der Kompressor

31 Produktgas ins Gasversorgungsnetz liefert,

stdndig mit

dem notwendigen Gasdruck versorgt sind. Damit sind also

diese Gerdte unabhdngig von besonderen Kompressoren. Durch

die Parallelschaltung von im Beispiel drei Gerdten wird

gewdhrleistet, daB ein einzelnes Gerdt ausgewechselt und

inspiziert werden kann, w&hrend die beiden anderen Ge-

rite weiterhin den Tritium-Gehalt Uberwachen.

In der Fi~
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gur 3 nicht dargestellt, aber fir den praktlschen Be-
trieb sehr zweckmaﬁlg ist es, wenn anstelle eines Nach-
weisgerites zwei Gerdite hintereinander geschaltet sind.
Bei dieser Anordnung kann man die Anzeigerbéider Gerite
miteinander vergleichen und bei évtl-abnteréchiedlichen
Anzeigen auf MeBfehler schlieBen. AuBerdém'kann'mén je-
weils eins der beiden Geridte beispielsWeise,mit einer

kiinstlichen Strahlungsquelle priifen.

Im'ﬁbrigen ist die'Konstruktioné und’Betriéb3weise von
ProportionaldurchfluBzdhlern in “Kernphy51ka11sche MeB~-
verfahren" von Hubert Neuert, erschlenen 1966 im

G. Braun-Verlag, Karlsruhe, beschrleben, ;nsbesondere
auf den Seiten 328, 410 und folgenden Seiten: Daher -

kann an dieser Stelle auf die BeséhreibUng einexr elek-

trischen und elektronlschen Schaltung zur Auswertung

der MeBsignale VeerChtet werden.
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Tritium-Nachweis in Gasen

Anspriiche

1. Gerdt zum kontinuierlichen Nachweis von sehr geringen
Mengen von Tritium in einem Gasgemisch, welches aus einem
von dem Gas durchstrdmbaren Z&dhlraum (7) und mehreren

in diesem Raum elektrisch isoliert aufgespannten Z&hl-
dr&hten (8, 9, 10) besteht, mit deren Hilfe die durch
radiocaktive Strahlung im Z&hlraum entstehenden Ionen als
elektrische Impulse gezdhlt werden, gekennzeich -

net d ur ch folgende Merkmale:

a) Der Z&hlraum (7) ist in einem direkt von dem Gasge-
misch unter hohem Druck durchstrdmbaren Geh&use (1)

angeordnet.

2. Gerdt nach Anspruch 1 ge ke nnzeichnet
dur ch folgende Merkmale:

"a) Die 2Z&hldr&hte (8, 9 und 10) sind parallel zur Strd-

mungsrichtung im Z&hlraum (7) angeordnet.

3. Z8hler nach Anspruch 1 ge kennzeichnet
d ur ch folgende Merkmale:

a) Der Z&hlraum (7) ist mit einer elektrischen Beheizung

(12) umgeben.

Nw/05.12.80
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4. Ger&t nach Anspruch Tgekennzeichnet
d urch folgende Merkmale: '

a) Der Zdhlraum (7) ist von einem keramischen Formk&r-

5 per (6) umgeben.

5. Gerdt nach Anspruch 1gekennzeichnet
d ur ch folgende Merkmale:

10 a) Die Z&hldr&ihte (8, 9, 10) sind in mehreren parallelen
Ebenen parallel zur Strdmungsrichtung angeordnet,
wobei die Z&hldrdhte einer Ebene jeweils elektrisch

leitend verbunden sind.

15 b) In Strémungsrichtung vor dem Zihlraum (7) ist eine
Lochplatte (14) angeordnet. '
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