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Sammanfattning

Insamling och matning av deposition av radioaktiva &mnen ingar som en del av
évervakningen av stralningsmiljon i Sverige. Insamling av deposition sker vid fyra av
de sex nationella luftfilterstationerna. Nederborden samlas in via en tratt monterad pa
stationens tak och far sedan passera en kolonn med jonbytarmassa av an- och
katjontyp. Kolonninnehdllet inaskas och mats med gammaspektrometri och totalt
deponerad aktivitet av gammastralande radionuklider kan da bestammas.

I den metod som anvénds vid FOI idag separeras inte an- och katjonbytarmassan innan
matning och det skulle det vara av intresse att ersétta de separata an- och
katjonmassorna med en jonbytarmassa av kombinationstyp.

Infor ett eventuellt byte av metod har effektiviteten hos tva olika typer av
jonbytarkolonner undersokts, dels for den typ av jonbytarkolonn som anvands idag
samt for en kolonn med enbart en jonbytarmassa av kombinationstyp. Undersékningen
har framst skett i nedskalade laboratorieforsok anpassade for att motsvara vanligt
forekommande regnvattenvolymer vid de svenska stationerna, dessutom har bada
typerna av kolonn anvants parallellt vid stationen i Kista.

For att undersoka eventuella forluster av aktivitet vid inaskning av kolonnmaterialet
har métningar skett fore och efter inaskning. Dessutom har inaskning av kolonner
markta med endast radioaktivt jod har skett vid olika temperaturer for att underséka
eventuella forluster och dess temperaturberoende.

Denna rapport redovisar resultaten fran dessa forsok.

Resultaten visar att insamlingseffektiviteten for bada typerna av jonbytarkolonn har en
hdg insamlingseffektivitet, >85 % for an- katjonbytarmassan for de flesta testade
radionukliderna, insamlingseffektiviteten ar nagot samre for jonbytarmassan av
kombinationstyp, speciellt for rutenium och tellur. Nuklider i oxidform kan passera
kolonnen, och for att sorbera dessa kan kolonnerna behdva kompletteras med
ytterligare ett material.

Forlust av 1311 &r >30 % vid inaskning i 240°C fér bada kolonntyperna, redan vid
inaskning vid 60°C ses tydliga forluster av aktivitet. Om noggrann kvantifiering av
radioaktivt jod &r av betydelse bor kolonnmaterialet métas innan inaskning, och
kalibrering for denna nya typ av métningar ar darmed nédvéndig.

For en fullstandig kartlaggning av metodens effektivitet bor forsék med storre
nederbordsmangder utféras. Kunskap om radioaktivitetens kemiska form i nederborden
saknas och kan behdva utredas.

I bilaga 1 redovisas den prototyp for urskéljning av nederbdrdstratten som tagits fram.

Nyckelord: Totaldeponering, radionuklider, jonbytarmassa, kolonn, nederbérd
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Summary

Collection and measurement of deposition of radionuclides is a part of the Swedish
surveillance system for radiation protection. Collection of deposition is performed at
four of the six air filter stations. The deposition is collected via a funnel placed at the
roof of the station, the precipitation is passed through an ion exchange column,
containing both anion and cation exchange resins. The contents of the column are
ashed followed by measurement with gamma spectrometry to determine the deposited
radionuclide activity.

The current method used at FOI does not separate the anion and the cation resins
before measurement and therefore a replacement consisting of a combined anion and
cation exchange resin could be of interest.

The collection efficiency of two different types of ion exchange columns have been
investigated, the first being the one currently used, and the second type a column with
an ion exchange resin of combination type. Laboratory tests, adjusted to correspond to
common precipitation volumes, have been performed and the two types of column
have also been used in parallel at the station in Kista.

The column material have been measured before and after ashing to determine possible
losses of collected activity during ashing. To investigate the temperature dependence of
possible losses, column material spiked with only radioactive iodine have been ashed at
different temperatures.

Results from the efficiency and temperature tests are presented in this report.

The results from the measurements show that both types of columns have a high
collection efficiency for most of the tested radionuclides, >85 % for the anion/cation
type and somewhat lower for the combination type, especially for ruthenium and
tellurium. Nuclides present in an oxide form can pass through the column, and to
collect these species another material might need to be added to the column.

More than 30 % of the absorbed iodine are lost during ashing at 240°C for both column
types, already at 60°C significant losses are detected. To be able to quantify the amount
of radioactive iodine in deposition, the column material should preferably be measured
before ashing, and calibration for this new geometry is necessary.

For a complete investigation of the method the tests performed should be followed up
with tests of the robustness, using larger amounts of precipitation. Expected species of
the radionuclides in the precipitation need to be investigated.

A prototype for rinsing of the precipitation funnel is presented in Appendix 1.

Keywords: Total deposition, radionuclides, ion exchange resin, column, precipitation
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Inledning

Insamling och méatning av deposition av radioaktiva &amnen ingar som en del av
dvervakningen av stralningsmiljon i Sverige. Insamling av deposition sker idag vid fyra av
de sex nationella luftfilterstationer, vilka drivs av FOI p& uppdrag av
Stralsakerhetsmyndigheten, dar aven insamling av radioaktiva &mnen i omgivningsluft
utfors. Nederbdrden samlas in via en tratt monterad pa stationens tak och far sedan passera
en kolonn med jonbytarmassa av an- och katjontyp, se Figur 1. Kolonninnehallet inaskas
och méats med gammaspektrometri och totalt deponerad aktivitet av gammastralande
radionuklider kan da bestammas. Insamling av nederbérd med denna metod har skett
sedan slutet pa 1950-talet [Aler 1956, Edvarson 1957], dock har en del férandringar skett
under aren [Séderstrém 2013].

Figur 1. FOLl:s nuvarande system fér insamling av deposition. | bilden till vanster ses nederdelen av
tratten, den insamlade nederbdrden passerar genom en kolonn innehallande filter och
jonbytarmassa. | bilden till hbger syns kolonnen och dess uppbyggnad av filtermassa, an- och
katjonbytare, de olika lagren ar separerade med skumgummirondeller.

Internationellt sker insamling och métning av deponerad aktivitet pa flera olika sétt,
antingen genom métning direkt pa den insamlade nederborden, matning av den avdunstade
nederborden eller genom insamling pa jonbytare och matning av denna, direkt eller torkad.
Typen av jonbytarmassa som anvands varierar, i vissa fall anvands enbart
katjonbytarmassa, andra en kombinerad anjon- och katjonbytarmassa och i Sverige
anvands en separat anjon- och katjonbytarmassa [Soderstrom 2013]. Av praktiska skal &r
jonbytarmetoden att foredra i det svenska dvervakningssystemet framfér metoder som tar
tillvara hela nederbordsmangden, da proven skickas per post fran stationerna till FOI:s
laboratorium i Kista for analys.

I den metod som anvénds vid FOI idag separeras inte an- och katjonbytarmassan innan
métning, da det inte ansetts av intresse att kategorisera radionukliderna beroende pa om de
férekommer som an- eller katjon. For att underlétta tillverkningen av kolonnerna skulle
det vara av intresse att ersatta de separata an- och katjonmassorna med en jonbytarmassa
av kombinationstyp?.

Innan ett eventuellt byte av metod har effektiviteten hos tva olika typer av
jonbytarkolonner undersokts, dels for den typ av jonbytarkolonn som anvands idag samt
for en kolonn med enbart en jonbytarmassa av kombinationstyp. Undersékningen har skett
i nedskalade laboratorieférsok anpassade for att motsvara vanligt férekommande

! Enligt tillverkaren (Purolite Ltd, Wales, Storbritannien) av de jonbytarmassor som anvands i det nuvarande
systemet ska en sidan kombinerad jonbytarmassa dessutom ha battre lagringsegenskaper an de tva separata
an- och katjonbytarmassorna.
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regnvattenvolymer vid de svenska stationerna, dessutom har bada typerna av kolonn
anvants parallellt under en begrénsad period vid stationen i Kista. Kolonnmaterialet har
matts med gammaspektrometri och det vatten som passerat kolonnen har matts med
gammaspektrometri eller med induktivt kopplad plasma optisk emissionsspektrometri
(ICP-OES) for laboratorieforsoken, for faltforsoken vid stationen i Kista har matning av
kolonnmaterialet skett med gammaspektrometri.

De nuklider som valts for forsoken inkluderar viktiga aktiverings- och fissionsprodukter
som kan forvantas vid utslapp fran en olycka eller annat utslapp fran en
karnkraftsanlaggning [Baverstam 1995, SSM 2018], samt naturligt forekommande "Be.
Vissa av de 6nskade nukliderna gick inte att fa tag pa som radioaktiva nuklider och for
dessa har istéllet forsok med grund@mnen med naturlig nuklidsammanséttning genomforts.

I nuvarande metod inaskas kolonnmaterialet vid 240°C innan métning. Inaskning kan
innebara forlust av insamlad aktivitet, speciellt galler detta for lattflyktiga nuklider sdsom
exempelvis jod. For att undersoka eventuella forluster vid inaskningen har
jonbytarmassorna matts fore och efter inaskning, bade vid laboratorieférsoken och vid
faltforsoket i Kista. Da radioaktivt jod ar en speciellt viktig nuklid ur stralskyddssynpunkt,
och aven l&ttflyktig, har inaskning av kolonner mérkta med endast radioaktivt jod skett vid
olika temperaturer for att undersdka eventuella forluster och dess temperaturberoende.

Resultat fran samtliga forsok redovisas i denna rapport.

For att fa en valdefinierad insamlingsperiod for nederbordsproven krévs att all deposition
som skett under den énskade perioden fangas upp i jonbytarkolonnen. | nuvarande metod
kan den torrdeposition som skett sedan den senaste nederbdrdsperioden ligga kvar i tratten
tills nasta nederbordstillfalle. Om byte av jonbytare sker daremellan kommer
torrdepositionen att delvis kopplas till fel insamlingsperiod. For att &ven fa med den
torrdeposition som skett under en tidsperiod behdver tratten skéljas ur innan byte av
jonbytarkolonn sker sa att dven torrdepositionen i samlas upp. En prototyp pa
urskoljningsutrustning har tagits fram, denna presenteras i bilaga 1.
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Material och metod

Bakgrund

FOI:s nuvarande system for insamling av totaldeposition bestar av en tratt (radie 1 m) i
rostfri plat monterad pa stationens tak, vattnet leds fran denna genom en jonbytarkolonn,
det filtrerade vattnet samlas upp i en tunna. Jonbytarkolonnen &r uppbyggd av: en
skumgummirondell, ca 3 mm filtermassa, en skumgummirondell, ca 20 ml
anjonbytarmassa, skumgummirondell och sedan ca 20 ml katjonbytarmassa, se Figur 1.
Jonbytarkolonnen byts varje vecka och fyra veckoprover slas ihop till ett prov som inaskas
i 48 h vid 240°C och provet mats sedan med gammaspektrometri.

Nederbdrdsmangden varierar betydligt vid stationerna, se Figur 2 som visar férdelningen
av uppmatt nederbordsmangd per vecka for de svenska stationerna under aren 2000-2017.
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Figur 2. Foérdelning av veckovis nederbérdsmangd vid de svenska stationerna under aren 2000-2017.

For att underlatta laboratorieférsoken minskades kolonnerna till ungefér en sjattedel av
kolonnens ursprungsstorlek. De vattenvolymer som anvants vid férséken motsvarar en
nederbordsmangd pa ca 12 liter. For att efterlikna de naturliga forutséttningarna vid
nederbordsinsamling anvandes ett syntetiskt preparerat regnvatten forstarkt med 6nskade
radionuklider alternativt 6nskade grunddmnen med naturlig nuklidsammansattning
(hadanefter grunddmnen). Matning av radionuklider skedde med gammaspektrometri och
de stabila grunddmnena mattes med induktivt kopplad plasma optisk
emissionsspektrometri (ICP-OES).

Nuklider

| idéstadiet av det har projektet diskuterades mdjligheten att studera naturligt
forekommande "Be samt ett flertal aktiverings- och fissionsprodukter som &r relevanta ur
stralskyddssynpunkt vid utslapp fran en olycka vid ett karnkraftverk eller liknande. De
Onskade nukliderna var: >*Mn, 9°Sr, 9Zr, %Nb, Mo, 103Ru, 125Sh, 131|, 132Tg 133Ce, 137Cg
och 4°Ba. Det visade sig dock att endast ett fatal av dessa radionuklider fanns tillgangliga
som certifierade referensmaterial, till ett rimligt pris. FOr att undersdka de &mnen som inte
fanns tillgangliga som radionuklider genomfordes det istéllet forsék med grundamnen for
motsvarande 6nskad radionuklid.

De radionuklider som studerades var antimon (125Sh), jod (*3!1), barium (*33Ba), cesium
(*87Cs) samt europium (*52Eu). 152Eu anvandes som en analog till 33Ce dé bade europium
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(Eu) och cerium (Ce) ar lantanider, och har liknande kemiska egenskaper. De grundamnen
som valdes var beryllium (Be), mangan (Mn), molybden (Mo), niob (Nb), rutenium (Ru),
strontium (Sr) och tellur (Te). Anvandning av grundamnen istéllet for radionuklider
innebdr att hogre koncentrationer av &mnena behdvs &n for motsvarande méatning med
radioaktiva nuklider da detektionsgransen for ICP-EOS generellt ar hogre &n
detektionsgrénsen for gammaspektrometri. De hdgre koncentrationerna och
aktivitetsnivaerna i forsoken leder till att de naturliga forutsattningarna inte kommer att
avspeglas korrekt [OECD 2001], dock kan det med ett kemiskt resonemang dras liknelser
fran laboratorieforséken till verkliga totaldepositionsinsamlingar.

Syntetiskt regnvatten

For att efterlikna naturliga forhallanden vid insamling av totaldeponering anvéndes i
laboratorieforsoken syntetiskt regnvatten, forstarkt med antingen radionuklider (:2°Sb, 311,
133B3a, 1¥7Cs samt *52Eu, till en aktivitet av 150 Bg/l per nuklid), eller 16sningar
innehallande grundamnen (Be, Mn, Mo, Nb, Ru, Sr och Te, samtliga &mnen 0,5 mg/l). Det
syntetiska regnvattnet tillverkades med kemikalier av analysgrad (Merck Millipore,
Darmstadt, Tyskland) och innehallet av Na*, K*, Mg?*, Ca?*, Cl-, NOz och SO4*
baserades pa IVL:s rapportering av nederb6rdskemi [IVL 2001]. Ingen justering av pH
gjordes da pH-vardet efter tillblandning var 5, vilket ar inom det normala pH-intervallet
for regnvatten [IVL 2001, Das et al 2010]. Be, Mn, Mo, Nb, Ru, Sr och Te harstammade
fran ICP OES-referensmaterial (Inorganic Ventures, Christiansburg, Virginia, USA),
medan 25Sb, 133Ba, 1¥7Cs och 152Eu harrérde fran certifierade referensmaterial
(Eckert&Ziegler, Valencia, California, USA) och 13| fran injektionsvatska (GE
Healthcare, Braunschweig, Tyskland).

En total vattenmangd pa ca 2 liter per kolonn anvandes vid forsoken, vilket motsvarar
detta en nederb6rdsmangd pa ca 12 liter.

Jonbytarkolonner

Tva olika typer av jonbytarkolonner har testats i forsoken. Den ena innehaller bade en
katjon- och en anjonbytarmassa och den andra innehaller en jonbytarmassa av
kombinationstyp.

For tillverkningen av den kombinerade kat- och anjonbytarkolonnen (KATAN) anvéndes
en 25 ml kolonn i polyeten med en 20 um fritt i botten (ISOLUTE, Biotage, Sverige) i
vilken forst en skumgummirondell (3 mm hog, polyeterskum T23 (23kg/m?),
Skumplastfabriken, Sverige) sattes. Dérefter tillsattes 3 ml katjonbytare (C100H, Purolite
Ltd, Wales, Storbritannien) med slurrymetod?, foljt av en skumgummirondell. Sedan
tillsattes 3 ml anjonbytare (A4000H, Purolite Ltd, Wales, Storbritannien) med
slurrymetod foljt av ytterligare en skumgummirondell. L&ngst upp i kolonnen sattes fyra
lager pappersfilter (Whatman™ 1703-050, Fisher Scientific, Sverige). For tillverkningen
av den mixade jonbytarkolonnen (MIX) fylldes en 25 ml kolonn i polyeten med en 20 um
fritt i botten med en skumgummirondell féljt av 6 ml mixad jonbytarmassa (MB400,
Purolite Ltd, Wales, Storbritannien), en skumgummirondell och slutligen fyra lager
pappersfilter. Den totala mangden jonbytarmassa i de tva olika kolonntyperna ar
densamma.

For att underlatta laddning av syntetiskt regnvattenprov pa kolonnen anvéndes en 70 ml
kolonn (ISOLUTE, Biotage, Sverige) som tratt, se Figur 3.

2 Slurrymetoden innebdr att vald mangd jonbytarmassa slammas upp i en lamplig vétskel6sning, vilken sedan
overfors till den kolonn som skall anvéndas. Darefter far vitskeldsningen droppa igenom och en jamn
jonbytarbadd bildas. Med slurrymetoden erhalls en likvardig mangd jonbytarmassa i varje kolonn som
produceras och forfarandet minimerar forekomsten av luftbubblor i kolonnen.
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Forsok 1: Kolonnernas effektivitet for 12°Sh, 13, 133B3,
137Cs och ®2Eu

Tva liter syntetiskt regnvatten, forstarkt med radionukliderna 12°Sh, 1311, 133Ba, 137Cs och
152Ey, fick passera de tva ovan beskrivna kolonntyperna (KATAN och MIX). Vattnet som
passerat kolonnerna samlades upp i tva fraktioner om en liter vardera. Jonbytarmassorna
(fére och efter inaskning vid 240°C i 24 h) samt vattenproven méattes med hogupplst
gammaspektrometri.

Figur 3. Férsoksuppstallning for forsok 1, se text.

For matning av kolonnmaterialet anvandes tvd HPGe-detektorer (High Purity
Germanium), bada dessa detektorer ar placerade i blyskydd. Detektorerna kalibrerades for
béade blota och inaskade jonbytarmassor. Samtliga radionuklider som undersoktes i detta
forsok ingick i kalibreringarna. Detektorernas effektiviteter anpassades genom en sa kallad
interpolativ anpassning, vilket innebér att man inte behdver ta hénsyn till dess eventuella
summationskoincidenser utan kalibreringen blir en form av punktkalibrering for respektive
energilinje som ingar i kalibreringen. Effektivitetens beroende av provets placering pa
detektorn understktes ocksa, osékerhetsbidraget fran denna uppgick till ca 3 %. Den
sammanlagda matosakerheten vid kalibreringen uppgick till ca 8,2 % (k=2).

Vattenproven som mattes i en 1 liters flaska rymdes inte i ovanstaende blyskydd och for
dessa matningar anvandes darfor en tredje HPGe-detektor, placerad i blyskydd. For
utvérdering av dessa matningar anvéandes en befintlig och validerad kalibrering [Jonsson
2017]. Geometriska avvikelser mellan kalibreringsgeometrin och literflaskan korrigerades
med berdkningsprogrammet EFFTRAN [Vidmar 2005]. EFFTRAN anvéndes dven for att
berakna summationskorrektioner for de energier som var paverkade av detta.
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Forsok 2: Kolonnernas effektivitet for Be, Mn, Mo, Nb,
Ru, Sr och Te

Syntetiskt regnvatten (1,8-1,9 liter) forstarkt med beryllium (Be), mangan (Mn), molybden
(Mo), niob (Nb), rutenium (Ru), strontium (Sr) och tellur (Te) fick passera de tva
kolonntyperna KATAN och MIX. Vattnet som passerat kolonnerna samlades upp i elva
fraktioner, och fraktionerna méttes sedan med ICP-OES spektrometri (ICAP 7400,
Thermo Fischer Scientific, Sverige). Extern kalibrering gjordes och en intern standard
sattes till alla prover for att minska betydelsen av eventuell signalfluktuation under
matningens gang. Det exponerade kolonnmaterialet mattes inte i detta forsok. Se Figur 4
for forsoksuppstélining for forsok 2.

- e m W

Figur 4. Forsoksuppstallning for forsok 2.

FOrsdk 3: Effekt av torktemperatur

Innehallet fran kolonner av den kombinerade kat- och anjonkolonnen (KATAN), och den
mixade jonbytarkolonnen (MIX), som beretts enligt tidigare beskrivning, éverfordes till
100 ml bagare (VWR, Sverige) och forstarktes darefter med 3. For att minimera
eventuell kontamination av ugnen med 31 dar proverna torkades valdes att enbart géra en
bagare per kolonntyp och temperatur. Bagarna mattes fore torkning med HPGe-detektor pa
samma satt som beskrivits for forsok 1. Darefter stalldes bagarna, med urglas pa, i ugn
under 24 h vid 20°C, 60°C, 105°C och 240°C, varefter proven méttes igen med
gammaspektrometri. Detektorn kalibrerades for bade bléta och torkade kolonnmaterial.

Faltforsok vid stationen i Kista

Vid stationen i Kista har parallell insamling av totaldeponerade radionuklider med de bada
olika kolonntyperna skett under drygt ett ar. Nederborden som samlats upp i tratten har
delats i tva floden dar det ena flodet far passera en kolonn med an- och katjonmassa
(KATAN) och det andra en kolonn innehallande jonbytarmassa av kombinationstyp (MIX),
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se Figur 5. Under testperioden detekterades 1°Ru i luftfilterprov och aven i
depositionsprov under en kortare period, vid manadsskiftet september-oktober 2017.
Depositionsprov fran denna period méattes som veckoprov, dvs. kolonnerna méttes
separat®.

For att undersoka inaskningens effekt har jonbytarmassorna matts forst bldta och sedan
efter inaskning under 48 h vid 240°C. Under perioden da 1°Ru detekterades i
depositionsprov mattes dven jonbytarkolonnerna fran de dvriga filterstationerna som
veckoprov och jonbytarmassorna mattes bade blott och efter inaskning, dessa kolonner ar
av typen kat- anjon (KATAN).

For att undersdka kolonnernas insamlingseffektivitet utfordes aven ett forsok dar det
vatten som passerat kolonnen fick passera ytterligare en kolonn.

Samtliga prov méttes med gammaspektrometri med HPGe-detektor, placerad i blyskydd.
Effektivitetskalibrering for de inaskade proven har tagits fram med hjélp av
kalibreringspreparat i samma geometri [SOderstrom 2017]. For de bldta proven har
effektivitetskalibrering skett med hjélp av simuleringar med programmet VGSL baserat pa
empiriska kalibreringsdata [Plenteda 2002]. VGSL har ocksa anvants for att berakna
summationskorrektionsfaktorer for 1%Ru.

Figur 5. Forsokuppstallning med parallell insamling pa de tva olika kolonntyperna, KATAN (hdger) och
MIX (vanster). MIX-kolonnen &r uppbyggd av: en skumgummirondell, ca 3 mm filtermassa, en
skumgummirondell och sedan ca 50 ml jonbytarmassa av kombinationstyp. KATAN- kolonnen ar
uppbyggd av: en skumgummirondell, ca 3 mm filtermassa, en skumgummirondell, ca 20 ml
anjonbytarmassa, skumgummirondell och sedan ca 20 ml katjonbytarmassa.

3 | normalfallet exponeras varje jonbytarkolonn under en vecka, 4 kolonner slas sedan ihop till ett 4-
veckorsprov.
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Resultat och diskussion

Forsok 1: Kolonnernas effektivitet for 12°Sh, 13, 133B3,
137Cs och ®2Eu

I tabell 1 ses att bada kolonntyperna fungerade tillfredsstallande for radionukliderna 311,
13383, 137Cs och '52Eu, insamlingseffektiviteten ar 92 - 96 % for dessa radionuklider. For
1255h var det daremot endast en mindre del av den totala aktiviteten (12(4) % och 38(3) %
for KATAN respektive MIX) som aterfanns i de blota jonbytarmassorna. Fér MIX-kolonnen
syns en 6kning av aktivitet som aterfinns i den andra litern vatten vilket inte syns for
KATAN-kolonnen férutom for 125Sh.

Tabell 1. Férdelning av tillsatserna av 2°Sb, 3, 33Ba, '3’Cs och '5?Eu fér de tva kolonntyperna, i blott
kolonnmaterial respektive det vatten som passerat kolonnen. Fér kolonn avses den andel av tillsatserna
som sorberats i kolonnen (effektivitet), medan vatten avser den andel av tillsatserna som passerat
kolonnen och detekterats i de tva vattenfraktionerna (1 och 2 liter). Inom parentes ges sammanlagd
standardosakerhet (k=1) for de tre replikat som gjordes for vardera kolonntyp.

Fordelning av tillsatserna av 125Sb, 13, 133Bg, 137Cs och 52Eu

Kolonntyp Nuklid Kolonn Vatten (1 1) Vatten (21)
KATAN 1255h 12(4)% 33(6)% 54(3)%
131) 94(4)% 2(1)% 4(1)%
33Ba 92(2)% 6(1)% 2(1)%
87Cs 93(2)% 3(1)% 4%
152Ey 92(2)% 6(2)% 3(1)%
MIX 1255p 38(3)% 12(1)% 50(3)%
131 95(1)% 0,9(0,2)% 4%
33Ba 95(1)% 1,0(0,1)% 4%
87Cs 96(1)% 0,5(0,1)% 4%
152Ey 96(1)% 0,8(0,2)% 3(1)%

Resultaten stammer véal med den effektivitet som redovisades for nuvarande metod for
depositionsbestamning da den infordes i slutet pa 1950-talet. Da undersoktes effektiviteten
genom att méata pa regnvattnet fore och efter passage genom jonbytarkolonnen och
resultaten da visade pa att < 5 % av aktiviteten aterfanns i vattnet efter kolonnen, ingen
skillnad mellan olika nuklider kunde péavisas [Welford 1958]. Resultaten som redovisas i
tabell 1 6verensstammer ocksa relativt val med de resultat som erhallits av Lehto et al.
[Lehto 2011] for 131, 133Ba, 137Cs och 152Eu. Lehto et al visar pa effektiviteter mellan 70 %
och 99 % for de radionuklider som studerats, dar 125Sb ar den radionuklid med lagst
effektivitet och *3’Cs den med hogst effektivitet. Dessa siffror géller dock for en storre
kolonn &n den som anvants i denna studie.

I Pourbaix diagram [Wulfsberg 1991] kan det ses att cesium forekommer som envérd
katjon, Cs*, barium som tvavard katjon, Ba%*, europium som trevard katjon, Eu®*, medan
jod och antimon framst forekommer som anjoner (I och Sb(OH)¢") vid de betingelser som
kan forvantas i ett vatten vid pH runt 5 och i en oxiderande miljo. Av de &mnen som
studeras under forsok 1 &r det jod och antimon som har flest méjliga oxidationstal och fler
kemiska species kan forekomma, men de species som angivits &r de mest troliga vid dessa
betingelser.

En mojlig anledning till den laga andelen av antimon som sorberas i kolonnmaterialet kan
vara att den kemiska formen huvudsakligen var av annat slag an anjon, vilket ocksa kan
konfirmeras genom att studera ett Pourbaix-diagram for antimon [Wulfsberg 1991]. Vid
pH 5 och pe dver 0 kan det ses att de dominerande species som kan férekomma ar, utéver
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oxoanjonen Sh(OH)e som fangas upp av kolonnen, oxiderna Sh,03 och Sb,0s. Dessa
antimonoxider kan passera kolonnen och aterfinns darmed i det vatten som samlas efter
kolonnen. Om det antas att det naturliga regnvattnet har liknande kemiska egenskaper som
det syntetiska finns det en risk att en stor del av antimon, och andra &mnen med liknande
kemi, inte skulle detekteras i insamlingen av totaldeposition med det nuvarande systemet
da dessa species skulle passera kolonnen. For att undvika forluster av amnen som kan
férekomma som oxider skulle ytterligare ett material for insamling av dessa species kunna
adderas till kolonnen. Majligen skulle ett material baserat pa ett metallorganiskt ramverk
(metal organic framework, MOF) vara passande att anvanda for upptag av de oxider som
passerar jonbytarna [Tirker 2012, Sun 2018, Kobielska 2018].

Resultaten fran inaskning av de tva kolonntyperna i detta forsok redovisas tillsammans
med resultaten fran forsok 3.

Forsok 2: Kolonnernas effektivitet fér Be, Mn, Mo, Nb,
Ru, Sr och Te

Resultaten visar att en vattenvolym upp till en liter ger en effektivitet pa nara 95 %, for
bada kolonntyperna, se Tabell 2 och Figur 6. For storre vattenvolymer ses dock en skillnad
mellan de tva kolonntyperna och MIX-kolonnen ger generellt samre effektivitet for alla
grundamnen som studerats. Speciellt galler detta for Ru och Te som avviker betydligt fran
ovriga nuklider vid 6kade volymer.

Tabell 2. Fordelning av tillsatserna av Be, Mn, Mo, Nb, Ru, Sr och Te for de tva kolonntyperna. For
kolonn avses den beraknade andel av tillsatserna som sorberats i kolonnen (beréknad effektivitet),
medan vatten avser den andel av tillsatserna som passerat kolonnen och detekterats i vattnet (1
respektive 2 liter). Inom parentes ges sammanlagd standardosékerhet (k=1) for de tre replikat som
gjordes for vardera kolonntyp.

Fordelning av tillsatserna av Be, Mn, Mo, Nb, Ru, Sr och Te

Kolonntyp Nuklid Kolonn Vatten (1 1) Vatten (21)
KATAN Be 85(6)% 6(2)% 9(2)%
Mn 91(5)% 3(1)% 6(1)%
Mo 89(5) 3(1)% 8(2)%
Nb 87(6)% 3(2)% 10(2)%
Ru 85(6)% 4(2)% 11(3)%
Sr 86(5)% 5(1)% 9(2)%
Te 85(6)% 4(2)% 11(3)%
MIX Be 77(6)% 7(2)% 16(2)%
Mn 84(5)% 4(1)% 12(1)%
Mo 82(6)% 5(1)% 13(3)%
Nb 79(5)% 4(1)% 17(1)%
Ru 65(5)% 4(1)% 31(1)%
Sr 78(5)% 6(1)% 16(1)%
Te 63(5)% 4(1)% 33(1)%

Da& MIX-kolonnen har storre kapacitet for anjoner an vad KATAN-kolonnen har (0,039

ekvivalenter* jamfort med 0,026 ekvivalenter) ar detta resultat ndgot forvanande. En orsak
skulle kunna vara att MIX-kolonnen har samre specificitet for de studerade &mnena jamfort
med regnvattensmatrisens huvudkomponenter Na*, K*, Ca?*, NOs", SO4> samt Cl-, och att
de studerade amnena darmed kan konkurreras ut av matrisamnena, vilket ses genom 6kade

4 En ekvivalent ar antal mol av en jon i 16sning multiplicerad med valenstalet av den jonen, dvs. om en mol
NaCl och en mol CaCl: l6ses upp finns det 1 ekvivalent Na-joner, 2 ekvivalenter Ca-joner och 3 ekvivalenter
Cl-joner i l6sning.
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koncentrationer av de studerade &mnena i vattnet som passerat kolonnen. Resonemanget
skulle kunna konfirmeras med forsok dar syntetiskt regnvatten forstarkt med valda
analyter far passera en kolonn, féljt av ett syntetiskt regnvatten utan tillsatser. Darefter
mats de analyter som det syntetiska regnvattnet forstarkts med i vattnet som passerar
kolonnen, forslagsvis i mindre fraktioner for att notera eventuella genombrott av analyter.

KATAN

40%
35%
30%
25% ——Sr
20%

15%

Kumulativ forlust

10%

5%

0%
0 500 1000 1500 2000

Volym som passerat kolonnen, mli

MIX

40%
35%
30%
25%
20%

15%

Kumulativ foérlust

10%

5%

0%
0 500 1000 1500 2000

Volym som passerat kolonnen, ml

Figur 6. 3 Effektivitetstest for kolonntyperna KATAN och MIX med Be, Mn, Mo, Nb, Ru, Sroch Te i
syntetiskt regnvatten. Felstaplarna representerar den sammanlagda standardosékerheten baserad pa
tre replikat (k=1).
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I Pourbaix diagram [Wulfsberg 1991] kan det ses att Be, Mn, och Sr férekommer som
katjoner eller oxokatjoner, medan Mo, Nb, Ru och Te frdmst férekommer som oxoanjoner
vid de betingelser som kan forvantas i ett vatten vid pH runt 5 och i en oxiderande milj&°.
Det bor framhallas att Mo, Nb, Ru och Te &ven kan forekomma i oxidform, och darmed
inte vara tillgangliga for upptag av kat- eller anjonbytare. Aven i det har forsoket kan det
ses att den nuvarande kolonnen kan behdva kompletteras med ett tredje material for att
tillse upptag av de &mnen som inte ar i jonform, t.ex. med ett material baserat pa ett
metallorganiskt ramverk.

Det bor poédngteras att koncentrationerna av de &mnen som studerats i det har férsoket ar
miljontals ganger hogre &n i det forsok som gjordes med radionuklider. Anledningar till att
mycket hogre koncentrationer anvandes ar att ICP-OES har hdgre detektionsgranser &n
gammaspektrometri, samt att i detta forsok mattes pa elva fraktioner istallet for enbart tva
som i forsok 1. I och med att det finns ett koncentrationsberoende [OECD 2001] vid
upptag av joner till t.ex. en jonbytare kan olika resultat pa genombrottstester mojligtvis
erhallas beroende pa koncentrationerna av de &mnen som studeras. Det kemiska
resonemanget kan dock appliceras pa en verklig situation, men daremot kan
effektiviteterna i en verklig situation skilja fran laboratorietesterna som utforts med hogre
analytkoncentrationer. Det bor ocksa poangteras att i ett nedfall kan den kemiska formen
komma att variera, en del av depositionen kan mycket méjligt vara av partikuldr form. De
faltforsok som gjorts i Kista ger en viss uppfattning om eventuella skillnader i effektivitet
mellan de olika jonbytarmassornas for beryllium da Be finns naturligt i nederbérden, se
resultat fran dessa forsok, figur 7.

Av praktiska skal har relativt sma vattenméangder anvants vid laboratorieforsoken.
Nederbordsmangden varierar stort (se Figur 2) vid de svenska stationerna, men sma
nederbdrdsmangder dominerar. Metodens effektivitet och totala kapacitet vid storre
nederbdrdsmangder har inte studerats i denna studie. Ett robusthetstest fér metoden skulle
darfor behdva goras da maximalt uppmatta nederbdrdsmangder anvéands. Ett sadant forsok
skulle kunna ge svar pa om jonbytarmassan blir mattad sa att insamlingseffektiviteten
minskar med 6kande nederbérdsmangd. Forsoket skulle dven ge svar pa om det finns risk
for genombrott, dvs. att tidigare sorberad aktivitet tvattas ur av efterfoljande nederbord. Ett
laboratorieférsdk med upp till 25 | syntetiskt vatten (ca 25 liter motsvarande 155 |
nederbdrd enligt figur 1) &r laborativt omfattande och genererar hundratals prover till
matning.

Forsok 3: Effekt av torktemperatur

I forsok 1 utfordes inaskning vid 240°C pa tre replikat av bada kolonntyperna och
resultaten for dessa visar pa 30-40% forlust av 311 for bada kolonntyperna. For de Gvriga
radionukliderna, 1%5Sh, **Ba, 13’Cs och 15?Eu, kan inga forluster ses for KATAN-kolonnen.
For MIX-kolonnen daremot ses forluster pa 10-15 % for dessa radionuklider. Orsaken till
forlusterna ar formodligen i huvudsak kopplad till den kraftiga reaktion som skedde nér
kolonnmaterialet upphettades till 240°C, se Figur 7 som visar b&gare med MIX och
KATAN jonbytarkolonnmaterial efter torkning vid 240°C i 24 h.

En del av materialet i bagaren med MIX kolonnmaterialet har satt sig pa bagarens vaggar,
och en del av materialet hamnade dessutom utanfor bagaren i ugnen, uppskattningsvis

10 % av allt jonbytarmaterial. Detta leder till forlust av material samt till ett
saneringsproblem och risk for korskontamination mellan prover. Bagaren innehéllande
KATAN kolonnmatrialet visar att kolonninnehallet inaskats, men materialet har inte satt sig
pa bagarens vaggar eller spridits i ugnen.

5 En oxokatjon ar t.ex. UO2?*, uranyljon, en vanlig form for aktinider och beryllium i vattenlésning. En
oxoanjon &r t.ex. molybdat, MoO4.

11
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Figur 7. Bagare med MIX och KATAN jonbytarmassa efter torkning vid 240°C.

Da resultaten fran forsok 1 visade pa betydande forluster av jod vid inaskning besléts att
undersdka detta noggrannare. Forsok med inaskning av kolonnmaterial forstarkt med
endast 131 utfordes for fyra olika temperaturer. De fyra temperaturer som valdes var:
rumstemperatur (20°C), bestamning av fuktinnehall utan att riskera forbranning av
organiskt material (60°C), foérbranning av organiskt material (105°C), samt den temperatur
som anvénds i den nuvarande metoden for inaskning av jonbytarmassorna (240°C)
[Soderstrom 2013]. Resultaten fran forsoken kan ses i Figur 8.

80
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Forlust av 31 vid torkning, %
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® MIX
20
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[ ]
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0 50 100 150 200 250
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Figur 8. Temperaturens effekt pa forluster av 3l vid torkning av kolonnmaterial. De réda cirklarna
representerar resultaten fér den mixade jonbytarmassan (MIX) medan de bla cirklarna representerar
resultaten fran den kombinerade anjon- och katjonbytarmassan (KATAN). Felstaplarna visar utvidgad
matosakerhet (k=2).

Upp till 20 % forlust av 31 intraffade redan vid en inaskningtemperatur pa 105°C och vid
240°C var forlusten for KATAN-massa 32(5) % och for MIX-massan 58(9) %. En del av
skillnaden mellan jonbytarmassorna kan forklaras av den skillnad i reaktivitet som sags
néar materialen torkades vid 240°C. Resultaten motséger de resultat som erhélls av Luca et

12
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al. [Luca 2017], vilka konstaterade att pyrolys vid temperaturer mellan 200°C och 300°C
inte fororsakade namnvarda forluster av jod fran en anjonbytare. Skillnaden mellan Lucas
metod och den som anvants i detta arbete var att temperaturen stegvis dkades fran 25°C till
600°C, medan i detta arbete tillsags det att ugnen hade uppnatt 6nskad temperatur innan
bégarna placerades i ugnen.

I Figur 9 ses bagare med MIX och KATAN jonbytarmassa som torkats vid 105°C
respektive 60°C. Torktiden for de tva temperaturerna skiljer, for 60°C torkning kréavdes 48
h for att materialet skulle bli torrt, medan 24 h réckte for torkning vid 105°C.

Figur 9. Bagare med MIX och KATAN jonbytarmassa efter torkning vid 105°C samt 60°C.

Vid varken 60°C eller 105°C erhdlls samma reaktivitet for MI1X-massan som vid 240°C
och inga forluster av kolonnmaterial forekom. Dock maste det tillaggas att om lagre
temperaturer an 105°C véljs bor torktiden férlangas for att forsakra att materialet har
torkats till konstant vikt. Vid de lagre temperaturerna askas inte rondellerna in, se Figur 9,
vilket gor att det ar svarare att finfordela dessa och pa sa satt fa en homogen blandning av
kolonnmaterialet. Detta ger i sin tur en 6kad osékerhetsfaktor vid effektivitetskalibreringen
for den gammaspektrometriska matningen.

En alternativ métstrategi for att undvika forluster av jod kan vara att mata direkt pa det
bl6ta kolonninnehéllet. Da kolonnen bestar av jonbytarmassor, skumgummirondeller och
filter kan det dock aven har vara svart att fa till en reproducerbar och kalibrerad geometri
for matning. Ett annat alternativ ar att undersoka mojligheten att stegvis 6ka temperaturen
upp till eftersokt sluttemperatur. Enligt Luca et al. [Luca 2017] kan jod bestammas
kvantitativt om temperaturen stegvis 6kas till maximalt 300°C. Om ett program for stegvis
okning av temperaturen for inaskning av kolonnmaterial ska anvandas maste forsok goras
for att sakerstalla att metoden ger ett reproducerbart resultat. Det bér poangteras att den
metod for inaskning som anvénds for prover fran stationerna innefattar att bagaren med
kolonninnehallet stélls in i kall ugn. Vid ett kommande test av metod for inaskning bor
detta tas i beaktande.

Aven for de amnena i denna studie dar radionuklider inte &r tillgangliga, dvs. beryllium,
mangan, molybden, niob, rutenium, strontium, tellur och zirkonium, bor effekten av
torkning av kolonnmaterialet undersdkas. Om torkningsforsék med dessa &mnen ska
genomfdras maste en metod for att upplosning av kolonnmaterialet utvecklas for att sedan
kunna mata med ICP-OES da den mattekniken kraver att prov forekommer i 16sning.

Faltforsok vid stationen i Kista

Parallell insamling med de tva kolonntyperna har skett under perioden januari 2017 till
maj 2018. Proverna mattes till storsta del som 4-veckorsprover dér 4 jonbytare av
respektive typ slogs samman till ett prov, dessa méttes bldta och sedan efter inaskning i
240°C i 48 h. For nagra prov missades matning av den bl6ta jonbytarmassan och dessa har
inte inkluderats i jamforelsen, totalt blev det 10 fullstdndiga prov. | proverna detekteras
naturligt forekommande "Be och i nagra fa fall *’Cs. Under nagra veckor i
september/oktober, 2017, detekterades %Ru i luftfiltermatningar och depositionsprov vid
flera av de svenska stationerna [Rameback 2018], dessa depositionsprov mattes som

13
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veckoprov, forst den bléta jonbytarmassan och sedan de inaskade proverna. Under denna
period mattes ocksa nagra veckoprov fran stationerna i Gavle och Kiruna.

Fordelningen av nederbordsmangden mellan de tva kolonnerna varierade betydligt for de
olika proven. Variationen kan bero pa att kolonnerna varit olika hart packade sa att
flodesmotstandet i dem var olika, det kan ocksa ha paverkats av monteringen av
flédesdelaren. Den totala nederbérdsméngden for inkluderade prov var mellan 70 och
drygt 260 liter, se Tabell 3. Depositionen berdknas normalt per ytenhet, dar trattens yta &r
3,14 m? (radie 1 m). For de delade proven har effektiv yta skalats med nederbérdsméngd
for respektive kolonntyp i forhallande till total nederb6rdsmangd. Detta forfarande kan
eventuellt bli missvisande, speciellt om det &r stor skillnad mellan nederbdrdsmangden for
de tva olika kolonntyperna.

Tabell 3. Total nederbérdsmangd samt dess férdelning mellan de tva olika kolonntyperna.

Total KATAN MIX

nederbérdsméngd Nederbérdsmangd Nederbérdsmangd
Prov (liter) % %
1 98 53 % 47 %
2 70 43 % 57 %
3 74 22 % 78 %
4 154 48 % 52 %
5 69 64 % 36 %
6 262 61 % 39 %
7 155 62 % 38 %
8 100 20 % 80 %
9 104 22 % 78 %
10 98 29 % 71 %

Uppmitt deposition av "Be varierar under aret och 6kar med okande nederbérdsmangd, se
Figur 10. En stor spridning av uppmétt deposition for kat- anjonbytarmassan (KATAN)
samt for den kombinerade jonbytarmassan (MIX) kan ses, bade for de bléta och de
inaskade proverna. Forhallandet mellan de olika matvardena varierar stort och ingen
systematisk avvikelse kan ses.

Under testperioden uppmattes deposition av 13’Cs 6ver detektionsgrans vid endast ett fétal
tillfallen. Detektionsgransen var typiskt ca 50 mBg/m? fér métning av det blota
kolonnmaterialet och ca 10 mBg/m? for de inaskade proverna. *’Cs detekteras signifikant
fler ganger i MIX-kolonnen &n i KATAN-kolonnen.

14
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Figur 10. Uppmaétt deposition av "Be for de tva olika kolonntyperna KATAN och MIX fére och efter
inaskning (bl6t respektive inaskad) som funktion av total nederbérdsmangd under perioden.
Felstaplarna visar sammanlagd standardosakerhet (k=1) fran den gammaspektrometriska
bestamningen.

En forlust pa ca 20 % av insamlad aktivitet av “Be erhélls vid inaskning av
kolonnmaterialen, skillnaden mellan de olika jonbytarmassorna ar inte signifikant, se Figur
11. For att undvika forlust av MIX-massan vid inaskning placerades for faltforsoken ett
tungt lock direkt pa jonbytarmassan i bagaren, ingen 6verkokning skedde da och endast en
mycket liten mangd jonbytarmassa fastnade pa locket. Forlust av "Be kan darfor inte
forklaras med forlust av kolonnmaterial vid inaskningen. Radioaktivt beryllium kunde inte
erhéllas som referensmaterial, vilket innebér att effekten av inaskning av kolonnmaterialet
for beryllium inte har studerats i laboratorieforsok. For de radionuklider som studerats i
laboratorieforsok sags dock inga storre forluster for andra nuklider &n 31 och de forluster
for M1X-massan som till storsta del kan forklaras av forlust av kolonnmaterial vid
inaskningen.
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Figur 11. Kvoten mellan uppmétt deposition av "Be i den blota respektive den inaskade
jonbytarmassan for de tva kolonntyperna KATAN och MIX. Felstaplarna visar sammanlagd
standardosakerhet (k=1) fran den gammaspektrometriska bestamningen.
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Forlusterna av 1%Ru ar i samma storleksordning som férlusterna av "Be, det statiska
underlaget ar dock for litet for att nagon djupare analys ska kunna goras, se Figur 12. Inte
heller for rutenium har inaskningseffekterna kunnat studeras i laboratorieforsok.
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Figur 12. Kvoten mellan uppmétt deposition av 'Be, '¥’Cs och '®Ru i den bl6ta respektive den
inaskade jonbytarmassan (KATAN) fér de veckoprov (vecka 39-41, 2017) dar '°Ru detekterats.
Felstaplarna visar sammanlagd standardosakerhet (k=1) fran den gammaspektrometriska
bestamningen.

Vid stationen i Kista utfordes &ven ett forsok dar nederbdrden som passerat
jonbytarkolonnen fick passera ytterligare en jonbytarkolonn. Matning av den bl6ta
jonbytarmassan visade att knappt 10 % av ’Be-aktiviteten har passerat genom kolonnen,
vilket ar konsistent med resultaten fran laboratorieforsoken, se Tabell 2.

Dessa féltforsok visar pa en stor spridning av resultaten for KATAN-kolonnen och MIX-
kolonnen, speciellt med avseende pa berdknad deposition. Effekterna av inaskningen for
de bada massorna skiljer sig dock inte signifikant, skillnaden mellan olika prov ar storre an
skillnaden mellan jonbytarmassorna. Forklaringen till de stora skillnader som ses kan vara
i vilken form "Be aterfinns i nederborden, partikelstorlek och dven i vilken form
nederborden fallit. Systemet som nu anvants dar flodet fran tratten delas i tva strommar ar
inte heller optimal, tvéa helt parallella system hade gett farre osakerhetsfaktorer, vilket
tyvarr inte var genomforbart med tillganglig utrustning. Andra faktorer som kan paverka
métningarna &r flodeshastigheten genom jonbytarmassan och effekter av eventuella
luftbubblor i jonbytarmassan. Dessa parametrar har inte heller kunnat undersdkas inom
ramen for denna studie
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Slutsatser och kvarstaende fragor

Slutsatser

- Insamlingseffektiviteten for 1311, 133Ba, 1¥7Cs och 1%Eu ar god, mellan 92-96 %
effektivitet erhalls for bada kolonntyperna.

- Effektiviteten for Be, Mn, Mo, Nb, Ru, Sr och Te &r for kolonnen med separat an-
katjonbytarmassor (KATAN) 85-91 %, medan effektiviteten for kolonnen med
jonbytarmassa av blandtyp (MIX) ar nagot sémre, 63-84 % for undersokta &mnen.
Speciellt avviker effektiviteten for Ru och Te.

- Vid faltforsoken i Kista ses en stor spridning av uppmatta depositionsvérden for
de tva olika kolonntyperna.

- Nuklider som inte aterfinns i jonform kan passera kolonnen. For att sakerstalla att
all deponerad radioaktivitet mats, framst i ett beredskapsléage, kan vattnet som
passerat kolonnen omhéandertas och métas.

- Jod paverkas kraftigt av inaskning vid 240°C, upp till 40 % forluster erhalls for
bada kolonntyperna. Viss forlust av jod fas redan vi inaskning vid 60°C. For
dvriga nuklider pavisar laboratorieforsoken inga storre forluster vid inaskning.

- For att sékerstalla en korrekt uppskattning av deponerat jod bor kolonnmaterialet
matas blétt, utan inaskning, eller endast torkas vid max 105°C innan matning.
Kalibreringar for denna geometri behover tas fram. Da jonbytarmassorna behéver
torkas eller inaskas for att de ska kunna langtidsforvaras ska det noteras att
eventuellt innehall av jod i den inaskade jonbytarmassan inte ar representativ for
totaldepositionen da en signifikant del av allt jod har forlorats vid inaskningen.

- Faltforsoken i Kista visar pa en forlust av "Be vid inaskning enligt dagens metod
upp till ca 20 %, ingen signifikant skillnad mellan de tva olika kolonntyperna kan
ses.

- For den jonbytarmassa av kombinationstyp (MI1X) som undersokts fas kraftiga
reaktioner vid inaskning vilket leder till 6verkokning och férlust av material samt
risk for kontaminering av ugnen.

Kvarstaende fragor

- Ett fullstandigt robusthetstest behover goras dar storre volymer nederbord far
passera kolonnerna. | detta arbete har forsoken baserats pa typisk nederbord vid
stationerna, och ingen vetskap finns om hur kolonnernas effektivitet paverkas av
storre volymer nederbord. Detta kan genomforas genom att forst lata ett
regnvattenprov forstarkt med olika radionuklider och/eller grunddmnen med
naturlig sammansattning och darefter lata ett icke-forstarkt regnvatten passera
kolonnen och ta reda pa hur stor volym som kan passera utan att intressanta
radionuklider konkurreras ut av matrisamnen som Na*, K*, Ca?*, ClI-, SO4> och
NOs.

- Tester bor goras med nya alternativt ytterligare material i kolonnen for att
omhanderta &mnen som passerar den nuvarande kolonnen, speciellt galler detta
amne som ej forekommer i jonform.

- Andra jonbytarmassor av kombinationstyp kan undersokas, bade med avseende pa
insamlingseffektivitet med dven med avseende pa reaktivitet vid inaskning.

- Det finns osékerheter kring radioaktivitetens kemiska form i nederbérden jamfort
med laboratorieforsoken med syntetiskt regnvatten forstarkt med relevanta
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radionuklider och grunddmnen med naturlig nuklidsammanséttning. For att
sékerstalla att kunskap finns kring detta bor kemi géllande utsl&pp i ett scenario
vid en ké&rnvapendetonation samt vid en karnkraftverksolycka studeras.

Fullskaliga inaskningsforsok bor goras for att undersdka om en stegvis dkning av
inaskningstemperaturen kan minska forlusterna av jod vid inaskningen.

Ingen kunskap finns om hur mycket aktivitet som fastnar i tratten, se dven
bilaga 1. Alternativa material kan behdva utredas.
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Bilaga 1. Prototyp for urskoljning av
nederbordstratten

Bakgrund

| dag sker ingen rengéring av tratten innan byte av jonbytarkolonn varfor
insamlingsintervallet inte ar entydigt bestamt. Torrdeponering, eller deponering i samband
med sma regnmangder kommer kunna ligga kvar i tratten till nasta nederbérdsperiod och
saledes associeras med en senare insamlingsperiod. For att fa ett mer val bestamt
insamlingsintervall har en utrustning for urskéljning av tratten tagits fram. Den prototyp
som tagits fram motsvarar en rengdringsgrad av tratten som vid ett lattare regnfall.
Prototypen har monterats och testkorts vid filterstationen i Kista under perioden december
2017 - maj 2018.

Begransningar
Vid utveckling av prototypen har foljande begrénsningar beaktats:

- Installation pa befintlig station
Systemet ska vara mojligt att installera pa befintliga luftfilterstationer utan stérre
ombyggnader eller forandringar i infrastrukturen.

- Vattenatgang
Inget rinnande vatten finns installerat vid stationerna och indragning av vatten ar
inte aktuellt, framst av kostnadsskal. Vattenatgangen for urskéljningssystemet
behdver darfor hallas sa 1dg som mojligt, en praktisk grans sattes till 5 liter per
skoljning. En begrénsning av vattenmangden behdvs ocksa for att inte 6verskrida
jonbytarmassans kapacitet och riskera urskéljning av nuklider som absorberats.

- Ingen manuell rengéring/skrubbning
Trattens storlek samt att den ar monterad pa stationens tak och darmed inte
lattillganglig innebdr att rengdringen inte bor innehalla nagra manuella moment
utan vara helt automatisk. Inga kemikalier for rengéring ska heller anvandas da
dessa kan interferera med jonbytarmassans absorptionsformaga.

- Automatik
Stationsoperattren besoker stationen endast en kort period de dagar filterbyte och
byte av jonbytarkolonn utférs och urskoljningen maste anpassas sa att inga extra
véntetider tillkommer. Detta kan I6sas genom en automatisk styrning av
skdljningen.

- Sésongsanpassad
Tratten &r av naturliga skal exponerad for véder och vind och
urskoljningsanordningen behdver anpassas sa att den klarar av vaderforhallandena
pa platsen. Speciellt géller detta vinterforhallanden da risk for igenfrysning av
systemet finns, sérskilt i de nordligare delarna av landet.

Utformning och funktion

Den framtagna prototypen bestar av ett sprutmunstycke som monteras centralt i tratten, se
Figur 13 och Figur 14. Munstycket ar anpassat sa att hela tratten besprutas da vatten
pumpas nerifran och ut genom munstycket.
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Figur 13. Konstruktion av skéljningsutrustningen. Enheten monteras i utloppsroret fran tratten sa att
sprutmunstycket sticker upp centralt, se aven figur 14.

Figur 14. Sprutmunstycket &r monterat pa trattens utloppsror (vanster) och sticker upp centralt ca 20
cm fran trattens botten (héger). Héjden anpassas sa att vattnet nar éver hela tratten vid skoljning.

22



FOI-R--4607--SE

Vattenforsorjningen till munstycket sker genom ett rér monterat centralt i avrinningsroret
for tratten. Vattnet pumpas upp till munstycket med hjélp av en drankbar pump. Pumpen
kan styras av en timer sa att skoljning sker automatiskt vid 6nskad tidpunkt.

Systemet ar sjalvtommande eftersom roret &r monterat vertikalt, detta minimerar risken for
igenfrysning.

Andra alternativ som 6vervagdes var att montera en halférsedd slang runt 6vre kanten av
tratten, pa samma sétt som en bevattningsslang, eller att ha ett eller flera utlopp i Gvre
delen av tratten och spruta vatten trycksatt genom dessa for att fa en virveleffekt och
darigenom spola hela tratten. Bada dessa alternativ kraver dock héltagning genom taket for
vattenforsorjningen till systemet. Alternativet med en slang i éverkant bedomdes ocksa
innebéra en risk for igenfrysning da vatten kan bli staende i systemet.

Tillverknings- och materialkostnad

Kostnaderna per station for installation av detta system blir:
Materialkostnad: 8 000 kr
Tillverkningskostnad: 12000 kr
Installation: 10 000 kr
Ev. elektriker: 5 000 kr
Totalt: 35 000 kr

Utover detta tillkommer resekostnader i samband med installationen. Installationen kan
goras pa en dag, men kraver da att grunddata och matt fran stationen finns, da alla
stationer ar unika.

Testkorning

Den framtagna prototypen monterades vid stationen i Kista i slutet av december 2017 och
har testkorts fram till maj 2018. Under perioden har vadret varierat med vintervéader, -10°C
och snd i borjan av aret till sommarvéader med 25 °C och sol i slutet av perioden.

Den drankbara pump som finns pa stationen for tomning av nederbdrdstunnan har anvants
for skoljningen. Pumpen stélls i en hink som fylls med vatten. Stromférsérjningen till
pumpen ar kopplad till en timer som slar pa pumpen automatiskt vid énskad tidpunkt,
strax innan operatoren brukar anlanda till stationen och pumpen gar till dess att hinken &r
tom. Ndr operatdren anlénder till stationen &r skdljningen klar och vattnet har runnit
igenom jonbytarkolonnen. Operat6ren kan da byta jonbytarkolonn och aterigen fylla upp
hinken med vatten sa att automatisk skéljning sker igen nastkommande vecka. Skoljning
och passage genom jonbytarkolonnen av 5 liter vatten tar inte mer &n 10 minuter och kan
vid behov dven startas av operatoren pa plats.

Vid forsoken i Kista har tidigare nederbord sparats och ateranvants for att skélja tratten.

Resultat av tester

Vid de tester som gjort har en vattenmangd pa ca 5 liter anvants, detta motsvarar en
nederbord pa drygt 1,5 mm. Pumpningen och den automatiska styrningen har fungerat val
under hela testperioden. Spolningsmekanismen bloter ner hela tratten, med nagot samre
tackning langs 6verkanten, en viss paverkan av vind kan ses.

For att undersdka hur deponerat material skoljs ner har tester med ett kalkpulver utforts.
Ett r6tt kalkpulver fordelades pa den torra trattytan varefter spolmekanismen testkérdes
forst med 5 liter vatten och dérefter med ytterligare 5 liter, se Figur 15.
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Figur 15. Test av skoljningsutrustningen med rétt kalkpulver. a)lnnan skéljning b) Efter skéljning med
5 liter vatten c) Efter skéljning med 10 liter vatten

Pulvret blev inte helt jamnt fordelat pa ytan utan klumpade ihop sig en del vilket syns i
bilderna dar dessa ansamlingar av pulver leder till att det bildas réda rénnilar. | stort sett
hela tratten blir b6t vid spolning och det pulver som &r finfordelat skoljs med. Efter
skoljning med 5 liter aterstar en hel del av det pulver som klumpade ihop sig vid
spridning, mycket av detta forsvinner da tratten spolas med ytterligare 5 liter. En viss
paverkan av vind kan dock ses i vattenspridningen. Generellt ses att vidhaftningen av
pulvret vid tratten dr ganska stor, det kravs mekanisk skrubbning for att fa bort allt pulver.
Det kan ocksa ses vid normal anvandning att tratten efter en tid far en belaggning av sot
och smuts som kréaver skrubbning for att fa bort. Sedan tidigare ar det ocksa kant att
deponerade radionuklider kan ackumuleras i tratten. For att minska vidh&ftningen finns
nagra olika alternativ: att polera trattytan, att belagga tratten med ett annat material (ex.
teflon) eller att helt byta material. Vid ett byte av material eller beldggning kravs dock att
materialet r extremt vadertaligt, bade vad galler temperatur och fukt men ocksa ar UV-
bestandigt. Byte av trattmaterial kraver ocksa en storre paverkan pa stationen och darmed
en hogre kostnad.

Forsok med spolning av tratten har ocksa skett vintertid vid -10°C och snd, se Figur 16.
Spolningen fungerar bra och mycket av snén férsvinner, dock inte allt. Den lilla méngden
vatten som anvénds kommer dock inte att kunna smélta all sné som ligger i tratten, for
detta kravs storre vattenmangder. | dagslaget vérms tratten endast genom dverskottsvarme
fran byggnaden for alla stationer utom Kiruna. | Kiruna sker uppvarmning genom
varmeslingor monterade direkt pa tratten. Detta kan vara ett alternativ aven for andra
stationer for att forhindra att det bildas ett sndlager i tratten. Det har dock inte kontrollerats
om den separata uppvarmningen ar tillrécklig for att tillse att ingen sné blir liggande, vid
kraftigt snéfall kommer troligtvis snén bli liggande ett tag innan den smélter ner.
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Figur 16. Testskdljning av tratten under vinterférhallanden, vre bilden innan skéljning och nedre
bilden efter skoljning med 5 liter vatten.

Den studie som utforts av jonbytarkolonnernas effektivitet visar pa att knappt 10 % av den
deponerade aktiviteten av "Be aterfinns i det vatten som passerat jonbytarkolonnen. Detta
innebdr att det inte ar lampligt att anvénda det vatten som tidigare samlats in for skdljning
av tratten, istallet bor farskvatten anvandas for att sakerstélla att korskontamination av
prover inte fas, det galler speciellt om depositionen varit eller forvéntas bli hog. Vatten
kommer da regelbundet att behdéva transporteras till stationen, ca 20 liter per manad.
Alternativt kan tillgang till rinnande vatten installeras pa stationen men en sadan
installation ar inte enkel och troligtvis kostsam da de flesta stationerna ligger relativt langt
fran Gvrig bebyggelse.

Sammanfattning

- En prototyp for urskéljning av nederbdrdstratten vid de svenska filterstationerna
har tagits fram.

- Utrustningen bestar av ett sprutmunstycke som monteras centralt i tratten. Vatten
leds till munstycket genom ett rér monterat centralt i avrinningsroret for tratten.
Den pump som anvands for att tomma regntunnan anvands for att pumpa upp
vatten till munstycket. Pumpen ar kopplad till en timer sa att skéljning kan ske
automatiskt vid 6nskad tidpunkt.

- Den framtagna prototypen kan monteras med minimal paverkan pa tratten.

- Initialt har det vatten som redan passerat jonbytarkolonnen anvénts for skoljning
av tratten. Da det framkommit att en viss del av aktiviteten i nederborden passerar
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kolonnen kan detta forfarande behtva dndras sa att farskvatten anvands istallet,
speciellt vid en situation da okad deposition forekommit eller &r forvantad.

I samband med installation av skéljningsutrustningen bor tratten rengdras
noggrant. Periodisk storre rengdring av tratten kan behovas, det skulle kunna
laggas in som en del vid de servicebesok som gors vid stationen med nagra ars
mellanrum.

Total kostnad for installation av skdljningsutrustningen vid stationen &r ca 35 tkr,
till detta tillkommer arbets- och resekostnad for installatoren.
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