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Erfindungsanspruch:

1. Verfahrenzur Bestimmung der mittleren Strahlendosis der Kiihlflissigkeit im Priméarkreislauf wassergekiihiter Kernreaktoren
wihrend des Stillstandsregimes bei Betriebstemperaturen unter 480K, dadurch gekennzeichnet, daR die zeitliche
Konzentrationsianderung einer radiolytisch abbaubaren organischen Komponente, die entweder in den zur Dekontamination
eingesetzten Lésungen bereits enthalten ist oder ebenfalls dekontaminierende Wirkung besitzt, nach Homogenisierung und
Dekontamination gemessen und daraus unter Verwendung der konzentrationsunabhéngigen Radiolysekonstanten dieser
Komponente die mittlere Strahlendosis ermittelt wird.

2. Verfahren nach Punkt 1, dadurch gekennzeichnet, daf3 freie oder an Metallionen gebundene Ethylendiamintetraessigséure,
Nitrilotriessigsdure, Hydrazin, Zitronenséure oder andere Mono- und Polycarbonséuren verwendet werden.

3. Verfahren nach Punkt 1, dadurch gekennzeichnet, da die Messungen wahrend des im Anschluf? an die Dekontamination
stattfindenden Wasseraustauschs erfolgt, wobei zugefiihrte Kiihimittelmenge und Gesamtvolumen des Kiih!mittels im
Primdérkreislauf konstant gehalten werden.

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft ein verbessertes Verfahren zur Bestimmung der mittleren Strahlendosis bzw. Strahlendosisleistung im
Primérkreislaufmittel wassergekiihlter Kernreaktoren wéhrend des Stillstandsregimes. .

Charakteristik der bekannten technischen Losungen

Infolge nur langsam abklingender Kernreaktionen ist das Primarkreislaufmittel wassergekiihlter und wassermoderierter
Kernreaktoren auch wahrend der Stillstandsperioden, die der Inspektion und Dekontamination dienen, dem Einflu8
energiereischer Strahiung ausgesetzt. Diese geht vom Reaktorcore aus, wird aber auch von Aktivitatsablagerungen erzeugt, die
wahrend des Reaktorbetriebes gebildet werden und sich auf der Wandung des Primarkreislaufes niederschlagen bzw. im
waélBrigen Primarkreislaufmedium I6sen (besonders nach der Einwirkung von Dekontaminationsmitteln).
Die Kenntnis der mittleren, vom Primérkreislaufmedium absorbierbaren Strahlung ist fir die Bewertung zahireicher
wasserchemischer Prozesse von grolRer Bedeutung. Besonders gilt das fiir die periodisch vorzunehmende Dekontamination der
Aktivitdtsablagerungen, bei der innerhalb eines definierten Zeitabschnittes der Reaktorabschaltphase bei Temperaturen
unterhalb 480K anorganische und/oder organische Dekontaminationschemikalien zugefiigt werden, um abgeschiedene
Radionuklide in Losung zu bringen. Die wegen ihrer besonderen Vorteile bei der Dekontamination verwendeten organischen
Chemikalien, zu denen vor allem Ethylendiamintetraessigsdure und dhnliche Verbindungen gehdren, sind nicht strahlenstabil.
Deshalb werden sie in Abhéngigkeit von der auf das Primérkreislaufmedium wirkenden mittleren Strahlendosisleisturg, der
Temperatur und der Verweilzeit unterschiedlich stark abgebaut und verlieren dabei zunehmend ihre Wirkung.
Der wahrend der Dekontamination und dem nachfolgenden Austausch des mit Radionukliden belasteten
Primaérkreislaufmediums unvermeidbare Verlust an Dekontaminationskapazitdt muR ersetzt werden. Eine Optimierung des
Einsatzes organischer Dekontaminationschemikalien zwecks Effektivitdtssteigerung und Kostensenkung ist nur méglich, wenn
die wahrend der Dekontamination und des Wasseraustauschs auf das Primarkreislaufmedium wirkende mittlere Dosisleistung
bekannt ist. -
Fir die Bestimmung der mittleren Strahlendosisleistung bzw. der vom Primaérkreislaufmedium absorbierten mittleren
Strahlendosis besteht nur die begrenzte Mdglichkeit, an zuganglichen Stellen die értliche Dosisleistung zu messen und mittels
mathematischer Ndherungsverfahren auf die mittlere Strahlenbelastung zu schlieBen. Trotz des dabei betriebenen hohen

" mathematischen Aufwandes lassen sich wegen der Kompliziertheit der inneren rdumlichen Form des Primérkreislaufes
(Spaltzone, Schieifen usw.) nur Werte von geringer Genauigkeit erhalten. Es wurde deshalb vorgeschlagen (DD-WP G 21 F/
279783), die Konzentrationsdnderung geeigneter Metallkomplexe zu messen, um daraus anhand giner Kalibrierung auf die
Strahlendosisleistung zu schlieRen. Dabei miissen jedoch zusétzlich solche Metallkomplexe in das KihlImittel eingebracht
werden. Aufierdem diirfen wéhrend der Vorbereitung (vollstandige Durchmischung des Metallkomplexes mit dem KihImittel)
und der Durchfihrung der Messungen keine wasserchemischen Manipulationen und kein Wasseraustausch durchgefiihrt
werden, um die Ergebnisse nicht zu verfédlschen. Das flihrt zwangslaufig zu einer Verlangerung der Stillstandszeit, und die
besonders interessierende Strahlendosis wéhrend der Dekontamination und des Wasseraustauschs kann nicht direkt, sondern
nurdurch Extrapolation ermittelt werden. Hinzu kommt, da@ die als Proportionalitatsfaktor dienende Strahlenausbuete (G-Wert)
wéhrend der Messung nicht konstant, sondern konzentrationsabhangig ist. Wahrend der Homogenisierungszeit des
Metallkomplexes im Primérkreislaufmedium erfolgt bereits eine Veranderung der Konzentration und damit des G-Wertes.

Ziel der Erfindung

Das Ziel der Erfindung ist die Bestimmung der mittleren Strahlendosis, die wéhrend der Dekontamination des Primarkreislaufs
von wassergekiihiten Kernreaktoren auf das effektive Gesamtwasservolumen einwirkt, ohne Einsatz zuséatzlicher Chemikalien.
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Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren anzugeben, das sich fiir die Erreichung des genannten Zieles eignet.
Das erfindungsgemiaRe Verfahren besteht darin, daf die mittlere Strahlendosis des Kithlwassers aus der zeitlichen
Konzentrationsanderung einer radiolytisch abbaubaren organischen Komponente, die entweder in den zur Dekontamination
eingesetzten Losungen bereits erhalten ist oder ebenfalls dekontaminierende Wirkung besitzt, nach Homogenisierung und
Dekontamination, d. h. im Anschiuf an die Abldsung oxidischer Schutzschichten wihrend des Wasseraustauschs zur Entfernung
geloster Nuklide, unter Verwendung der konzentrationsunabhéngigen Radiolysekonstanten dieser Komponente ermittelt

wird.

Besonders geeignet erweisen sich relativ strahlenempfindliche Dekontaminationschemikalien wie freie oder an Metallionen
gebundene Ethylendiamintetraessigsaure, Nitrilotriessigsdure, Hydrazin, Zitronenséure und andere Mono- und
Polycarbonsauren, soweit sie in der wélirigen Losung des Primérkiihlmittels analytisch gut quantitativ meRbar sind. Als
quantitative Bestimmungmethoden eignen sich die bekannten chemischen und physikochemischen Analysenmethoden,
besonders die Methoden der optischen Absorption (z.B. UV-Spektroskopie) und der Potentiometrie, gegebenenfalls nach
chromatographischer Abtrennung stérender Komponenten.

Der DekontaminationsprozeR ist im allgemeinen nach Zugabe der Dekontaminationschemikalien zum Kihimittel und ihrer
Homogenisierung im Gesamtwasservolumen des Pirmérkreislaufes innerhalb von vier Stunden abgeschlossen. Die in den
oxidischen Schutzschichten der Wandungen akkumulierten Radionuklide sind dann praktisch vollstédndig abgelést und vom
wiBrigen Kiihimittel aufgenommen worden. Die dann erreichte Konzentration der verschiedenen Dekontaminationschemikalien
{Maximalwert) bleibt anschlieBend bei strahlenbesténdigen Chemikalien konstant, wéhrend sie bei radiolytisch sich
zersetzenden organischen Zusétzen abnimmt. Der Grad der Abnahme dient als MaB fiir die Strahlenausbeute, wobei zu
beriicksichtigen ist, daR die radiolytische Konzentrationsabnahme logarithmischen Gesetzen gehorcht. Dabei gilt

kD . g~kDat

Cra=C e =¢
mit
¢,,c; — Konzentrationen der Komponente zu den Zeitpunktent; bzw. t;
D — Strahlendosis (in kGy)
k — Radiolysekonstante {in kGy™")
D — Dosisteistung (in KGy/h)
At —  t~t; {in Stunden).

Durch Ermittlung der Konzentrationsénderung einer geeigneten Dekontaminationschemikalie wahrend eines definierten
Zeitintervalls |4Rt sich somit unmittelbar auf die mittlere Strahlendosisleistung bzw. -dosis im effektiven Gesamiwasservolumen
des Primarkreislaufs schlieen, wenn die Radiolysekonstante der betrachteten Verbindung in der Lésung bei den gegebenen
Temperaturbedingungen bekannt ist. Diese wird experimentell unter Laborbedingungen bei definierter Dosisleistung
(Gammastrahlung oder Reaktorstrahlung) ermittelt, wobei die angewandten Konzentratlonen nur anndhernd mit der im
Kiihlmittel Ubereinstimmen missen.

Um den an die Dekontamination sich anschlieBenden Wasseraustausch (Entfernung der gelosten Radionuklide) durch die
Dosisleistungsmesung nicht zu verzdgern, kann die Messung der Konzentrationsanderung auch wéhrend dieses Prozesses
durchgeflihrt werden, wenn die Geschwindigkeit der neu eingetragenen Kihlmittelmenge und das Gesamtvolumen im
Primarkeislauf konstant gehalten werden. Da die durch Verdiinnung bewirkte Konzentrationsénderung ebenfalls
logarithmischen Gesetzen gehorcht, 13Rt sich die Strahlendosisieistung dann aus der Konzentrationsénderung unter
Verwendung folgender Beziehung ermitteln:

.
Gy = Cy - @~kD+miat

m ist das Verhaltnis der Geschwindigkeit des Wasseraustauschs (in m3/h) zur Wassermenge (in m?) im Primarkreislauf.

Anwendungsbeispiel

In den Primarkeislauf eines Kernreaktors vom Typ WWER2 werden acht Stunden nach Abschaltung und Abklingen der
Temperatur auf 145°C in das 180 m® umfassende Kithimedium 4m? einer wifrigen, pH-gepufferten Dekontaminationsiésung,
die 850kg Ethylendiamintetraessigsaure (EDTA), 50kg Hydrazinhydrat und 200kg Essigsaure enthélt, gegeben. Nach zwei
Stunden, innerhalb derer Homogenisierung und Einleitung des Dekontaminationsprozesses erfolgt, wird mit dem Spulprozefs
bei einer Wasseraustauschgeschwindigkeit von 24m®h begonnen und 16.Stunden lang durchgefiihrt. Die
Geschwindigkeitskonstante des Wasseraustauschs m betrégt somit 24:180 = 0,133h™", :

Die EDTA-Konzentration betragt zwei Stunden nach Beginn des Spulprozesses im Kihimittel 2,3g/kg (= ¢;) und ist nach

16 Stunden auf 0,13g/kg (= c,) abgesunken.

Fiir eine der Kiihlflissigkeit nach Zugabe der Dekontaminationsldsung analog zusammengesetzten Losung wird in einer
Gammabestrahlungsanlage bei der Dosisleistung von D = 10kGy/h aus der Anderung der EDTA-Konzentration die
Radiolysekonstante mitk = 2,3 - 10-3kGy ™" ermittelt. Mit Hilfe der zweiten oben angeflihrten Gleichung wird die mittlere
Dosisleistung fiir das effektive Gesamtvolumen des KiihImittels wahrend des Dekontaminations- bzw. Splilprozesses aus den
erhaltenen Werten zu D = 31,4kGy/h berechnet.

Die festgestellte mittlere Dosisleistung zeigt Ubereinstimmung mit theoretischen Betrachtungen zur maximalen Dosisleistung
im Core (78kGy/h), aus der sich unter Beriicksichtigung des Verhiltnisses der Kiihimittelmenge im Core zur Gesamtmenge (0,4)
ein Wert von 31,2kGy/h errechnet. -
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Wird,wie oben beschrieben gearbeitet, aber kein Spﬁlproz‘éB eingeleitet, werden folgende Werte fiir die Konzentration von

Natrium, Eisen und EDTA in Abhangigkeit von der Zeit erhalten:

t CNa Cre CeDTA

{h) (g/kg) (g/kg) (g/kg)
4 1,6 . 180 3.4

10 1,6 180 2,2

Mit der ermittelten Radiolysekonstanten und der entsprechenden Gleichung ergibt sich eine auf die Gesamtmasse des
Kihimittels bezogene mittlere Dosisleistung von D = 31,5kGy/h — in guter Ubereinstimmung mit dem obigen Wert.
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