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@ Verfahren zum Priifen von Jod-Riickhaltefiltern.

@ Die Erfindung beschreibt ein Verfahren zum Priifen von
Jod-Riickhaltefiltern kerntechnischer Anlagen unter Verwen-
dung eines radioaktiven Jodisotops in Form von elemen-
tarem Jod und/oder Jodverbindungen, das dadurch gekenn-
zeichnet ist, daB man als Jodisotop **J einsetzt. Das Ver-
fahren 188t sich insbesondere vorteilhaft derart ausfihren,
daf man das zum Prifen eingesetzte '2J aus einer mit diesem
Isotop beladenen, polymeren, Zwischenschichtmoliekiile
oder —ionen enthaltenden Schichtverbindung, die gegeben-
enfalls Interkallationskomplexe mit dem elementaren Jod
oder den Jodverbindungen zu bilden vermag, freisetzt.

Die Erfindung beschreibt ebenso ein Prifpréparat zum
Prifen von Jod-Riickhaltefiltern kerntechnischer Anlagen,
enthaltend ein radioaktives Jodisotop in Form von elemen-
tarem Jod und/oder Jodverbindungen und ein Tragermater-
ial, das dadurch gekennzeichnet ist, da3 es als radioaktives
Josisotop '2J, adsorbiert an einem aus einer polymeren,
Zwischenschichtmolekiile oder —ionen enthaltenden Schicht-
verbindung, die gegebenenfalls Interkallationskomplexe mit
dem elementarem Jod oder den Jodverbindungen zu bilden
vermag, bestehenden Tragermaterial enthalt.
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Beschreibung

3

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zum Prii-
fen von Jod-Rickhaltefiltern kerntechnischer Anlagen unter
Verwendung eines radioaktiven Jodisotops in Form von
elementarem Jod und/oder Jodverbindungen.

In bestimmten kerntechnischen Anlagen sind zum Schutz

der Umgebung vor mdglicherweise freigesetztem Spaltjod
Jod-Riickhaltefilter vorgesehen. Freigesetztes Spaltjod
kann in verschiedenen, luftgetragenen Formen, wie etwa
elementarem Jod, Methyljodid oder an Partikel gebundenem
Jod, auftreten, deren Anteil an der insgesamt freigesetzten
Spalt jodmenge in weiten Bereichen schwankt und von den
Bedingungen wdhrend der Freisetzung und auf dem Transport-
weg abhéingig ist. Die vorgesehenen. Riickhaltefilter miissen
gemdB den jeweils geltenden Vorschriften auf ihre Jodriick-
haltewirkung wiederkehrend gepriift werden.

Zur Priifung dieser Jod-Riickhaltefilter werden derzeit die

nachfolgend beschriebenen Verfahren angewendet.

(1) Eine Vor Ort-Priifung unter Verwendung von mit 131J
radioaktiv markiertem Methyljodid (CH3131J);.

(2) eine Vor Ort-Priifung mit anlageeigenem 131J; und

(3) Prifung von BypaR-Filtern in einem radiochemischen
Labor.

Die Durchfiihrung der Verfahren (1) und (2) erfolgt derart,
daB vor und nach dem zu priifenden Jod-Riickhaltefilter (roh-
und reinlufiseitig) iliber Probenahmefilter, die in der Re-
gel Aktivkohle als Sorptionsmaterial enthalten, definierte,
das Priifmittel enthaltende Luftvolumenstrome geleitet wer-
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den. Die auf den Probenahmefiltern adsorbierten Jodmengen
werden danach durch Messung der Radioaktivitdt des ad-
sorbierten '3'J bestimmt. Das Verh#ltnis der Mengen an 'S 'J
der roh- und reinluftseitigen Probenahmefilter bestimmt den
Abscheidegrad des zu priifenden Jod-Riickhaltefilters.

- Beim Verfahren (1) wird als Priifmittel vor dem Riickhalte-
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filter im Labor hergestelltes CH313‘J, beim Verfahren (2)
stattdessen das in der kerqtechnischen Anlage selbst frei-

gesetzte 131J eingespeist.

Das Verfahren (3) kann als Alternative zu den Verfahren
(1) und (2) eingesetzt werden. Hierbei wird aus einem dem
zu prilifenden Jod-Riickhaltefilter zugeordneten BypaR-Filter
Sorptionsmaterial entnommen und in einem radiochemischen
Labor auf seinen Abscheidegrad hin gepriift. Als Priifmittel
wird hierbei ebenfalls CH3131J verwendet.

Die Verfahren (1) bis (3) besitzen jedoch eine Reihe von
Nachteilen.

Das bei allen genannten Verfahren verwendete Jodisotop 131J
stellt ein hohes radiologisches Gefahrenpotential dar. Fiir
die meisten Jodfilteranlagen ist eine Priifmittelaktiwvitit
fir das eingesetzte 131J im Bereich von 0,01 bis 0,1 Ci
erforderlich. Fiir 131J in der Abluft gibt es Jjedoch eine
eigene Abgabegenehmigung, die je nach Standort der kern--
technischen Anlage bei ca. 0,5 Ci liegt. Bei den Vor Ort-
Priifverfahren (1) und (2) kann somit der Betrieb der kern-
techniscﬁen Anlage durch zusdtzliche 131J-Abgaben an die
Umgebung wdhrend der Priifung erheblich beeintridchtigt wer-
den. Um das Verfahren (1) durchfiihren zu k&nnen, wird das
leichtflichtige CH3131J iblicherweise in Druckflaschen zur
kerntechnischen Anlage transportiert, wobei dieser Trans-
port ebenfalls ein hohes radiologisches Gefahrenpotential
bedeutet. Gasfdrmiges CH3131J ist béivder Einspeisung in
die Rohluftseite des Jod-Riickhaltefilters relativ schlecht

zu dosieren. Die Priifergebnisse sind somit nicht immer re-
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produzierbar und zum Teil nicht deutbar. Ein schwerwiegender
Nachteil der Verfahren (1) bis (3) besteht darin, daf® bei
der Priifung nicht zwischen anlageeigenem 131J und vom

Priifmittel stammendem 131J unterschieden werden kann. Dies

"kann ebenfalls die MeRergebnisse erheblich verfidlschen.

Weiterhin filihrt bei geringen 131J-Konzentratibnen in der
Rohluftseite des zu priifenden Riickhaltefilters die Priifung
zu keiner definierten Bestimmung des Abscheidegrades.
SchlieRlich ist beim Verfahren (3) eine Aussage iiber den
Abscheidegrad des zu priifenden Jod-Riickhaltefilters nur
bedingt'méglich, da der Abscheidegrad der Jod-Riickhalte-
filter von mehreren Faktoren abhidngig ist. Verfdlschungen
der Mefergebnisse sind ihsbesondere dadurch zu erwarten,
daB die Jod-Riickhaltefilter und die Bypah-Filter eine unter-
schiedliche Schiittung des Sorptionsmaterials aufweisen,

daf durch Riickhaltefilter und BypaR-Filter unterschiedliche

- Luftvolumenstrommengen gehen und daf Riickhaltefilter und
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BypaB-Filter unterschiedliche Geometrien und Bettiefen
aufweisen.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es deshalb, ein
neues Verfahren zum Priifen von Jod-Riickhaltefiltern kern-
technischer Anlagen zur Verfiigung zu stellen, das die oben
genannten Nachteile der zur Zeit eingesetzten Verfahren
iberwindet, bei dem insbesondere der Betrieb der kerntech-
nischen Anlage nicht beeintrdchtigt wird und das eine ein-

deutige Bestimmung des Abscheidegrades des Jod-Riickhalte-
filters ermdglicht.

Diese Aufgabe wird erfindungsgem# durch ein Verfahren

der eingangs genannten Art dadurch geldst, daB man als
Jodisotop 123J einsetzt.

Ein bedeutender Vorteil des erfindungsgemidfen Verfahrens

ist darin zu sehen, daB das erfindungsgemdR eingesetzte
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123J gegeniiber dem bislang verwendeten 131J aufgrund der
unterschiedlichen Zerfallseigenschaften ein wesentlich
geringeres radiologisches Gefahrenpotential bedeutet.
Dies ist beispielsweise auch daran zu sehen, daf fiir
pharmazeutische Zwecke und medizinische Untersuchungen,
bei denen radioaktive Substanzen erforderlich sind, 123J
bevorzugt Verwendung findet.

Ein weiterer wesentlicher Vorteil des erfindungsgemifen
Verfahrens besteht darin, daR der Betrieb der kerntech-
nischen Anlage wdhrend der Priifung der Jod-Riickhalte-
filter nicht beeintridchtigt wird, da es fiir 123J keine
eigene Abgabegenehmigungen gibt. Bei den bisherigen Priif-
verfahren unter Verwendung von 131J kann eine solche Bef
eintrdchtigung nicht v6llig ausgeschlossen werden, da es
durchaus moéglich erscheint, daBk bei einer auftretenden
Stdrung durch bei der Priifung zusidtzlich freigesetztes

131J die genehmigungspflichtige Abgabegrenze fiir 131J

in der Abluft iiberschritten wird und der Betrieb der Anlage
vorschriftsgemif unterbrochen werden muf, wodurch immense
Unkosten entstehen.

Das erfindungsgemd eingesetzte 123J, das zu den soé. -
Strahlern gehdrt, wird in einer Kernspaltungsanlage nicht
gebildet. Somit ist nach dem erfindungsgemifen Verfahren
eine eindeutige Bestimmung des Abscheidegrades der Jod-
Riickhaltefilter mdglich, da die MeRergebnisse durch Jod-
isotopé, die in der kerntechnischen Anlage selbst gebildet
werden und sich bereits auf dem Rickhaltefilter befinden,
nicht verfidlscht werden .

Das erfindungsgemdfe Verfahren 13Rt sich insbesondere
dadurch vorteilhaft durchfiihren, indem man das zum Priifen
eingesetzte 123 Jd in Form von elementarem Jod und/oder
Jodverbindungen aus einer mit diesem Isotop beladenen,
polymeren, Zwischenschichtmolekiile oder -ionen enthaltenden
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Schichtverbindung, die gegebenenfalls Interkallationskom-
plexe, mit dem elementaren Jod oder den Jodverbindunger

zu bilden vermag, freisetzt. Bevorzugt setzt man das ein-
gesetzte 123J aus einem mit diesem Isotop beladenen Inter-
kallationskomplex eines Schichtsilikates mit anorganischen
und/oder organischen Zwischenschichtkationen frei.

Hierfiir geeignete Schichtsilikate, die Interkallations-
komplexe zu bilden vermdgen, kommen als natilirliche Ton-
minerale vor. Insbesondere ist es erfindungsgemif bévor—
zugt, das eingesetzte 123J aus einem mit diesem Isotop
beladenen Interkallationskomplex eines Onium-Schicht-
silikates freizusetzen. Als Onium-Ionen kommen beispiels-
weise solche von Elementen der V. und VI. Hauptgruppe

des Periodensystems in Frage, wie etwa Ammonium, Phospho-
nium, Stibonium und dgl.. Als Interkallationskomplexe

von Onium-Schichtsilikaten eignen :sich ganz besonders
Interkallationskomplexe von Onium-Montmorilloniten.

Bei einer bevorzugten Ausfiihrungsform des erfindungsge-
médfRen Verfahrens setzt man das eingesetzte 123J aus einem
mit diesem Isotop beladenen Interkallationskomplex frei,
der als Zwischenschichtkationen H -aq.+= und/oder NR4+—IO-
nen enthdlt, wobei R eine substituierte oder unsubstitu-
ierte, verzweigt- oder geradkettige Alkylgruppe mit bei-
spielsweise 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, eine substituierte
oder unsubstituierte, verzweigt- oder geradkettige Hydroxy-
alkylgruppe mit beispielsweise 1 bis 20 Kohlenstoffatomen
oder eine substituierte oder unsubstituierte, verzweigt-
oder geradkettige Alkoxygruppe mit beispielsweise 1 bis

20 Kohlenstoffatomen bedeutet und wobei die Reste R gleich
oder voneinander verschieden sein kénnen.

Eine besonders geeignete Gruppe von Substituenten fir

die Reste R sind hierbei Polyalkylenglykol-, insbesondere
Polyethylenglykolreste.
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'Das'Binden des 123J an einer polymeren Schichtverbindung,

wie oben beschrieben, ist mit mehreren Vorteilen verbunden.
Man erhélt hierbei eine inhdrent sichere Transportform
fiir das erfindungsgeméf eingesetzte 123J da die genannten

" polymeren Schichtverbindungen Feststoffe sind. Die Ver-

wendung von Druckflaschen fiir den Transport des Priif-
mittels in der Anlage wie beim bisherigen Verfahren (1)
erforderlich, kann somit entfallen. Weiterhin ist das
123J aus der polymeren Schichtverbindung zur Durchfiihrung
des erfindungsgemdfen Verfahrens leicht und definiert
freisetzbar,‘beispielsweise durch Temperaturerhthung auf
die jeweilige Freisetzungstemperatur oder auch durch Auf-

‘gabe von Druck.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit ebenfalls
ein Priifprédparat zum Priifen von Jod-Riickhaltefiltern
kerntechnischer Anlagen, enthaltend ein radioaktives Jod-

isotop in Form von elementarem Jod und/oder Jodverbindungen

und ein Trdgermaterial, das dadurch gekennzeichnet ist,
daR es als radioaktives Jodisotop 123J, adsorbiert an
einem aus einer polymeren, Zwischenschichtmolekiile oder
-ionen enthaltenden Schightverbindung, die gegebenenfalls
Interkallationskomplexe mit dem elementarem Jod oder den

Jodverbindungen zu bilden vermag, bestehenden Triger-
material enthdlt.

Bevorzugt enthdlt das Prifpréparat als polymere Schicht-
verbindung einen Interkallationskomplex eines Schicht-
silikates mit anorganischen und/oder organischen Zwischen-
schichtkationen. Insbesondere ist es bevorzugt, daR es als
Interkallationskomplex ein Onium-Schichtsilikat, am meisten
bevorzugt einen Onium-Montmorillonit, enth&lt.

Bei einer bevorzugten Ausfihrungsform enthdlt es einen
Interkallationskomplex, der als Zwischenschichtkationen
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H-aq.+— und/oder NRH+-Ionen enthdlt, wobei R eine substi-
tuierte oder unsubstituierte, verzweigt- oder gerad-
kettiée Alkyl-, substituierte oder unsubstituierte,
verzweigt- oder geradkettige Hydroxyalkyl.oder eine substi-

- tuierte oder unsubstituierte, verzweigt- oder geradkettige

Alkoxygruppe bedeutet und wobei die Reste R gleich oder
verschieden voneinander sein k®nnen.

Das erfindungsgemife Verfahren wird anhand der beiliegenden
Zeichnung, die ein vereinfachtes FlieRdiagramm einer
Jod-Riickhaltefilterpriifung zeigt, niher erliutert.

In der Zeichnung ist das zu priifende Jod-Riickhaltefilter
mit 1 bezeichnet. Die Durchfiihrung der Priifung erfolgt
wie nachstehend beschrieben.

Uiber den rdhluftseitigen Probenahéefilter 2 bzw. reinluft-
seitigen Probenahmefilter 3 werden mittels der Pumpen 4
und 5 definierte Luftvolumenstrime geleitet, um die MeR-
vorrichtung fiir die Priifung vorzubereiten. Die Durchfluf-
mefgerdte 6 und 7 dienen zur Justierung der Volumenstrome;
die Gasuhren 8 und 9 zur integralen Messung des Volumen-
durchsatzes. Nach erfolgter Justierung der MeRvorrichtung
wird aus dem Probeaufgabebehidlter 10, in dem sich das
Priifprédparat befindet, durch Erwdrmen und/oder Druckaufgabe
123J aus dem Priifprédparat freigesetzt. Die freizusetzeénde
Menge wird durch den Temperaturverlauf widhrend der Erwdrmung

und/oder die Héhe des aufgegebenen Druckes bestimmt. Das
freigesetzte 123J wird mittels eines Tr3gergases in den

rohluftseitigen Kanal des Jod-Riickhaltefilters eingebracht.
Die Sammlung von Probenahmestr&men iiber die Probenahmefil-
ter 2 und 3, in welchen sich Jod-Sorptionsmaterialien be-
finden, erfolgt liber einen definierten Zeitraum. Die auf

den Probenahmefiltern 2 und 3 adsorbierten Jodmengen werden
danach durch Messung der Radioaktivitdt des adsorbierten
123J bestimmt. Das Verhdltnis der Menge an 123J von rohluft-
seitigem und reinluftseitigem Probenahmefilter bestimmt den
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Abscheidegrad des zu priifenden Riickhaltefilters.

Das nachfolgende Beispiel erliutert die Erfindung.

‘Beispiel-

An verschiedenen Onium-Montmorilloniten wurde 123J in Form
von elementarem Jod adsorbiert. Der verwendete Montmorillo-
nit stammt aus der Gruppe Schwaiba in Niederbayern und

kann durch folgende Formel wiedergegeben werden:

2+ .
Me" 9,15 [A11,70-xFengo,3o(°H)2l 51049

als Zwischenschichtkationen finden sich hier Calcium-Ionen;
X fiir den Eisengehalt liegt unter 0,30.

Die Onium-Montmorillonite wurden iiber Kationenaustausch-
reaktion hergestellt, wobei folgende Kationen (als Ammonium-
chloride vorliegend) verwendet wurden:

(1) N-(n-Hexadecyl)-N,N,N-trimethyl-ammonium
(2) N-(Polyethylenglykol)X-N-(polyethylenglykol)y-N-
(n-alkyl)-N-methyl-ammonium;
X +y =5
bei der n-Alkylgruppe handelt es sich um ein Gemisch mit
folgender Zusammensetzung:
n-Dodecyl,C.le25 ca. 5 %,
n-Tetradecyl, C14H29 ca. 5 %,
n-Hexadecyl, C16H33 ca. 25 %,
n-Octadecyl, C18H37 ca. 65 %

(3) Nf(Polyethylenglykol)X-N-(polyethylenglykol)y-
N-(n-alkyl)-N-methyl-ammonium;
x +y =15

bei der n-Alkylgruppe handelt es sich um ein Gemisch mit
folgender Zusammensetzung:



10

16

20

25

30

35

0142682

n-Octyl, C8H17 ca. T %,

n~-Decyl, C10H21 ca. 6 %,
n-Dodecyl, C, H,z ca. 51 %,
n-Tetradecyl, C1HH29 ca. 19 %,
n-Hexadecyl, C16H33 ca. 8 %, wund

n-Octadecyl, C18H37 ca. 9 %.

(4) N,N-di—(n—Alky&}N-(2—hydroxy-n—propyl)-N—méthyl—
ammonium ‘ o *
bei der n-Alkylgruppe handelt es sich um ein Gemisch aus:
n-Tetradecyl, C1MH29 .ca. 5 %,
n-Hexadecyl, C16H33 ca. 25 %, und
n-Octadecyl, C18H37 ca. 65 %.

(5) N-(t-Butyl)-N,N-di-(2-hydroxyethyl)-ammonium -

(6) N-(n-Octadecyl)-N-(2-hydroxyethyl)-N,N-dimethyl-"
ammonium

Die Adsorption von 123J in Form von elementarem Jod‘an
den unter Verwendung der Kationen (1) bis (6) hergestellten
Onium-Montmorilloniten erfolgte bei 100°C."

Die Freisetzungstemperaturen fiir das adsorbierte Jod fir
die einzelnen Onium-Montmorillonite sind in nachstehender
Tabelle gezeigt:
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(5)
- (6)
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Freisetzungstemperatur freigesetztes Jod,

(°c) 'bezogen auf die ad-
sorbierte Menge (%)
240-260 S 90
200-220 > 90
200-220 390
240-250 » 90
260-270‘ ca. 50
240-250 90

Die Ergebnisse in oben stehender Tabelle zeigen, daf
in der Regel i{iber 90 % des adsorbierten 123J aus den
aufgefiihrten Onium-Montmorilloniten wieder freisetzbar ist.

Das zum Priifen nach dem erfindungsgemifen Verfahren ein-
gesetzte 123J kann sowohl in Form von elementarem Jod als
auch in Form von Jodverbindungen verwendet werden.

Als Jodverbindungen eignen sich insbesondere Alkyl jodide,
wie Methyl- oder Ethyljodid.
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Verfahren zum Priifen von Jod-Riickhaltefiltern

Patentanspriiche

1. Verfahren zum Priifen von Jod-Riickhaltefiltern kern-
technischer Anlagen unter Verwendung eines radioaktiven
Jodisotops in Form von elementarem Jod und/oder Jod-
verbindungen, dadurch gekennzeichnet,
da® man als Jodisotop 123J einsetzt.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch g e ke n n -
zeichnet , daB man das zum Priifen eingesetzte

123J aus einer mit diesem Isotop beladenen, polymeren,
Zwischenschichtmolekiile oder -ionen enthaltenden Schicht-
verbindung, die gegebenenfalls Interkallationskomplexe mit

dem elementaren Jod oder den Jodverbindungen zu bilden
vermag, freisetzt.

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch ge kenn -
Zeilichmnet , daR man das eingesetzte 123J aus einem
mit diesem Isotop beladenen Interkallationskomplex eines
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Schichtsilikates mit anorganischen und/oder organischen
Zwischenschichtkationen freisetzt.

4, Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekenn -
zeichnet , daB man das eingesetzte 123J aus einem
mit diesem Isotop beladenen Interkallationskomplex eines
Onium-Schichtsilikates freisetzt. '

5. Verfahren nach Anspruch 3 und/oder 4, dadurch
gekennzeichnet, daB man das eingesetzte

123J aus einem mit diesem Isotop beladenen Interkallations-
komplex eines Onium-Montmorillonites freisetzt.

6. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 2 bis
5, dadurch gekennzeichnet, daf man

das eingesetzte 123J aus einem mit diesem Isotop beladenen
Interkallationskomplex freisetzt, .der als Zwischenschicht-
kationen H « aq.’- und/oder NRq+- Ionen enthdlt, wobei

R eine substituierte oder unsubstituierte, verzweigt- oder
geradkettige Alkyl-, substituierte oder unsubstituierte,
verzweigt- oder geradkettige Hydroxyalkyl- oder substi-
tuierte oder unsubstituierte, verzweigt- oder geradkettige
Alkoxygruppe bedeutet und wobei die Reste R gleich oder
verschieden voneinander sein konnen.

7. Priifprdparat zum Priifen vor iod-Réckhaltefiltern
kerntechnischer Anlagen, enthaltend ein radioaktives Jod-
isotop in Form von elementarem Jod und/oder Jodverbindunge)
und ein Trdgermaterial, dadurch gekennzeich-
net , daB es als radioaktives Jodisotop 123J, adsorbiert
an einem aus einer polymeren, Zwischenschichtmolekiile

oder -ionen enthaltenden Schichtverbindung, die gegebenen.
falls Interkallationskomplexe mit dem elementaren Jod ode)
den Jodverbindungen zu bilden vermag, bestehenden Trﬁger-i
material enthdlt.
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8. Priifprdparat nach Anspruch 7, dadurch g e k e n n-
zeichnet , daR es als polymere Schichtverbindung
einen Interkallationskomplex eines Schichtsilikates mit

anorganischen und/oder organischen Zwischenschichtkationen
enthédlt.

9. Priifpridparat nach Anspruch 7 und/oder 8, dadurch
gekenn=zeichnet , da® es als Interkallations-
komplex ein Onium-Schichtsilikat enth#lt.

10. Priifpr&parat nach Anspruch 9, dadurch gekenn -

zelichnet , daB es als Interkallationskomplex einen
Onium-Montmorillonit enthilt.

1. Priifpridparat nach mindestens einem der Anspriiche 7
bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB
es einen Interkallationskomplex enthdlt, der als Zwischen-
schichtkationen H « aq’- und/oder NRM+—ionen enthdlt,
wobei R eine substituierte oder unsubstituierte, ver-
zweigt- oder geradkettige Alkyl-, substituierte oder un-
substituierte, verzweigt- oder geradkettige Hydroxyalkyl-
oder substituierte oder unsubstituierte, verzweigt- oder
geradkettige Alkoxygruppe bedeutet und wobei die Reste R
gleich oder verschieden voneinander sein kdnnen.
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