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Erzeugung und Freisetzung von radiocaktiven Krypton- und
Xenonisotopen durch Kernreaktoren und Wiederaufarbeitungs-
anlagen und die voraussichtliche radiologische Belastung
bis zum Jahr 2000

Es wird die natlirliche Produktion von radioaktiven Krypton-
und Xenonisotopen angegeben, sowie die Produktion durch
Kernwaffenexplosionen und kerntechnische Anlagen. Die spe-
zifischen Produktionsraten im Brennstoff werden berechnet,
der AktivitdtsfluB in den verschiedenen Typen von Kern-
kraftwerken beschrieben und die zur Zeit Ublichen Abgabe-
raten zusammengestellt. In gleicher Weise werden die Ab-
gaberaten der zugehdrigen 1500 t/a-Wiederaufarbeitungs-
anlagen dargestellt. Dabei werden unter Zugrundelegung
einer Dosisgrenze von 30 mrem/a die Mindest-Abscheide~-
faktoren und Mindest-Abklingzeiten angegeben. Ausgehend
vom prognostizierten Einsatz von Kernenergieanlagen wird
die bis zum Jahr 2000 zu erwartende globale Kr-85-Dosis
unter Verwendung verschiedener Luftaustauschmodelle be-
rechnet, Der Einflufi von Edelgasabtrennanlagen auf die

zu erwartende Dosis wird untersucht.

Production and Release of Radioactive Krypton- and Xenon~
Isotopes by Nuclear Power Plants and Reprocessing Plants
and the Expected Radiological Burden till the Year 2000

The natural production of radioactive Krypton- and Xenon-
isotopes is summarised in this report together with the
yields from nuclear facilities and nuclear weapons tests.
Specific production rates in nuclear power reactors are
calculated. The activity flow in the different plants

are described and the consequent release rates, represent-
ative of time are evaluted. Estimated release rates from
1500 t/a - fuel reprocessing plants are also included.
With the condition that a dose of 30 mrem/a should not

be exceeded for any release, the requisite minimum de-
contamination factors and cooling times are specified.
Based on the forecasted growth of nuclear facilities

till the year 2000, the time dependent global concen-
trations and radiation doses from Kr-85-releases are
calculated using different atmospheric models. The

effect of noble-gas seperation from the plant off-gas
streams in nuclear facilities on the exposure is in-
vestigated.
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1. Einleitung

Radioaktive Krypton- und Xenonisotope entstehen in Kernreak-
toren bei der Spaltung von Brennstoff als sog. Spaltprodukte.
Durch nicht zu vermeidende Undichtigkeiten der Brennelemente
entweicht ein Teil dieser gasfdrmigen Spaltprodukte und ge-
langt in den einzelnen Reaktortypen auf unterschiedlichen
Wegen schlieBlich liber den Abluftkamin in die Umgebung.

Dort tragen die Edelgasisotope im wesentlichen liber die Di-
rektbestrahlung zur radiologischen Belastung bei. Da ein
GroBteil dieser Isotope relativ kurze Halbwertszeiten be-
sitzt, 148t sich bereits durch eine einfache Verz&gerung des
Abgasstromes erreichen, daB8 nur relativ langlebige Nuklide
an die Umgebung gelangen, was eine erhebliche Reduzierung

der potentiellen Gesamtabgabe darstellt.

Die in den Brennelementen verbliebenen Edelgase gelangen mit
den Brennelementen zur Wiederaufarbeitungsanlage und werden
dort, soweit sie nicht wdhrend der Abklingzeit zerfallen
sind, bei der Aufarbeitung zur Zeit noch vollstdndig iber
den Abluftkamin an die Umgebung abgegeben. Da man bisher

nur sehr lang gelagerten Brennstoff aufarbeitete, in dem
praktisch nur noch das Isotop Krypton-85 vorhanden war,

und auBerdem die vorhandenen Wiederaufarbeitungskapazitédten
nur zum Teil ausnutzte, fiihrten die Totalabgaben zu keinen

unzuldssigen radiologischen Belastungen.

Unter den Gesichtspunkten, daB

1. eine stark expandierende Kernenergiewirtschaft mit sich
bringen wird:

a) den Ubergang zu gr&Beren Blockgr&Ben bei Kernkraft-
werken - die Industrie hilt 2000 MWe~Einheiten fir

realisierbar -

b) den Ubergang zu wirtschaftlich groBen Wiederaufar-
beitungsanlagen mit hohem Ausnutzungsfaktor - in
Westeuropa werden Anlagen der Gr&fe von 1500 t/a

angestrebt -

Zum Druck eingereicht am: 14.8.1974



c) die Verkiirzung der Abklingzeit aus wirtschaftlichen
Aspekten - ein ins Auge gefaBtes Ziel, insbesondere

der "Briter"-Wirtschaft -

2. in den meisten L#ndern mit nuklearer Industrie die Ten-
denz besteht, die Toleranzgrenzen flir die von der Nu-
klearindustrie verursachten radiologischen Belastung,
die bisher im wesentlichen auf den von der ICRP ange-
gebenen Konzentrationswerten basierten, neu zu iUber-
denken und eventuell restriktiver zu formulieren -
deutscherseits bestehen die Absichten, der Kerntechnik

als Ganzes 2 rem in 30 Jahren zuzubilligen /1/,

ergibt sich die Notwendigkeit einer kritischen Zusammen-
fassung und Darstellung des "Edelgasproblems", nicht zu-
letzt, um zuverldssige und gut fundierte Zahlenwerte fiir

vorausschauende Studien zu gewinnen.

Zwar liegen fiir Krypton-85, das wegen seiner langen Halb-
wertszeit von 10,76 a eine Sonderstellung unter den Edel-
gasen einnimmt, bereits eine Reihe von Untersuchungen vor
/2,3,4,5,6,7,8,9,10,11,12,13/, doch gehen die einzelnen
Berechnungen von recht unterschiedlichen Energiebedarfs-
prognosen und zum Teil willkiirlichen Annahmen aus. Es wur-
den z.B. nur thermische Reaktoren beriicksichtigt oder nur
die "Freie" Welt betrachtet, so daB sich auch hier die
Forderung nach einer kritischen Durchsicht und Neuberech-

nung ergab.

Uber die Freisetzung der ilibrigen Krypton- und Xenonisotope
aus kerntechnischen Anlagen liegen bisher nur sehr wenige
Messungen /14,15/, vereinzelte Berechnungen /16,17/ und

grobe Abschidtzungen vor /18,19/.

Im einzelnen werden in der vorliegenden Arbeit 2zundchst
die Kenndaten von Krypton- und Xenonisotopen angegeben

sowie die gliltigen und zur Zeit diskutierten Grenzwerte
der Strahlenbelastung dargestellt. Es werden die natlr-

lichen Entstehungsprozesse radioaktiver Edelgase beschrie-




ben sowie die Erzeugung bei milit&rischen und friedlichen

Kernexplosionen.

Anschliefiend werden die jdhrlichen Abgaberaten von Krypton-
und Xenonisotopen flir verschiedene 1000 MWe-Reaktortypen
ermittelt. Zu diesem Zweck wird insbesondere auf die Er-
zeugung und Freisetzung im Brennstoff, auf den Weg im Reak-
tor und auf alle bisher zur Verfligung stehenden Erfahrungs-

werte im Betrieb befindlicher Reaktoren eingegangen.

In einem weiteren Abschnitt wird der AktivitdtsfluB in Wie-
deraufarbeitungsanlagen verfolgt. Fir verschiedene Abkling-
zeiten und Abscheidefaktoren werden die daraus resultieren-
den Abgaberaten bei der Aufarbeitung von 1500 t/a Leicht-
wasser-, 1500 t/a Schnellbriiter- und 60 t/a Hochtemperatur-
reaktorbrennstoff berechnet. Unter Zugrundlegung einer Do-
sisgrenze von 30 mrem/a werden die Mindest-Abscheidefaktoren

und Mindest=-Abklingzeiten bestimmt.

Der Berechnung der bis zum Jahr 2000 zu erwartenden Kr-85-
Dosis sind verschiedene globale Luftaustauschmodelle zu-
grunde gelegt, um ihren EinfluB zu studieren. Weiterhin
wird der EinfluB der Installation von Edelgasabtrennanlagen
in Kernkraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen auf den

zeitlichen Verlauf dieser Dosis untersucht.

SchlieBlich werden in einem Anhang die Wirkungsweise und
Zukunftsaussichten der technischen Verfahren zur Riickhaltung
von Krypton und Xenon dargestellt und die mbgliche kiinftige

Nutzung dieser Elemente diskutiert.

Zum Studium wurde die zugdngliche Literatur herangezogen,

soweit sie bis 1. September 1973 erschien.



2. Natirliches Vorkommen und Eigenschaften der Elemente

Krypton und Xenon

2.1. Natirliches Vorkommen

Im Jahre 1898 wurde Krypton gleichzeitig mit Xenon von RAMSAY
und TRAVERS bei der Fraktionierung fliissiger Luft entdeckt.

Krypton

Die Angaben iiber den natilirlichen Kryptongehalt der Atmosphire

4 yol.-% /12/ bis 1,5 - 1074 vo1.-% /20/.

Mit einem Gesamtvolumen der Atmosphdre von 4 ,1018 m3 /21/ im

schwanken von 1,1 10~

Normzustand (O oC, 760 mm Hg) ergibt sich ein geldstes Krypton-

volumen von etwa 4,5 - 1012 Nm3. Der Partialdruck des natiirlichen

Kryptons bei Normalnull betridgt demnach ca. 10_6 atm. Bei die-

sem Druck betrdgt die L&slichkeit im Ozeanwasser 6,2 ~1O-6 Vol.%

/12/. Pannetier /7/ errechnet deshalb bei einem Gesamtvolumen

der Wassermassen auf der Erde von 1,4 -1018 m3 ein geldstes

Kryptonvolumen von 8,6 - 1010 Nm3. Nach Hintenberger /22/ zeig-
ten Messungen des Kryptongehalts der Ozeane bis in 4000 m Tie-

fe allerdings eine Zunahme mit der Tiefe bis zu 9,9 -10-'6 Vol.-%.
Somit kann angenommen werden, daB etwa 1011 Nm3 Krypton in den
Ozeanen geldst sind. Das bedeutet, daB die Atmosphire 97% des
natlirlichen Kryptons enthdlt.

8 Vol.-%

geschdtzt, wobei die erfafte Tiefe nicht ersichtlich ist und

Der Kryptongehalt der gesamten Erdkruste wird auf 2 - 10"

die H&ufigkeit im Kosmos mit 51,3 Atome pro 106 Atome Silizium

angegeben wird /20,23/.

Natlirliches Krypton setzt sich zu folgenden Teilen aus den

6 stabilen Kryptonisotopen zusammen /24/:

Kr-78 0,35 %
Kr~-80 2,27 %
Kr-82 11,56 %
Kr-83 11,55 %
Kr-84 56,90 %
Kr-86 17,37 %

100,00 %



Der Anteil natilirlicher radioaktiver Kryptonisotope ist mit
-8

2 .10

speziell in Kapitel 4 eingegangen.

% in dieser Bilanz vernachlédssigbar. Auf sie wird

6

Der Xenongehalt der Atmosphdre wird auf 8 .10 ° Vol.-% /20/

geschdtzt. Daraus ergibt sich in der gesamten Atmosph&re

ein geldstes Xenonvolumen von etwa 3,4--1011 Nm3 und ein

Partialdruck bei Normalnull von 9 - 10°° atm. Nach den Mes-
sungen von Hintenberger /22/ zeigt der Xenongehalt der Ozeane
ebenfalls eine Zunahme mit der Tiefe um etwa 50% bis zu

1,6 +10°% Vol.-% in 3500 m Tiefe. Das geldste Xenonvolumen

in den Ozeanen wird deshalb zu 1,8 .1010 Nm3 angenommen,

was etwa 5% des Gehalts in der Atmosphdre entspricht.

Die Erdkruste enthilt 2 « 10" ° Vol.-% Xenon, und die kosmische

Hiufigkeit betrdgt 4 Atome pro 10° Atome Silizium /20,23/.

Im natirlich vorkommenden Xenon sind die 9 stabilen Xenon-
isotope mit folgenden Anteilen enthalten /25/:

Xe-124 0,098 %
Xe-126 0,092 %
Xe-128 1,94 %
Xe-129 26,62 %
Xe-130 4,09 %
Xe-131 21,20 %
Xe-132 26,84 %
Xe-134 10,36 %
Xe-136 8,76 %

100,00 %

Die Halbwertszeit der radioaktiven Xenonisotope ist so kurz,
daB ihr Anteil vernachldssigbar klein ist. In der Literatur
finden sich keine Angaben iiber natilirlich vorkommende Xenon-

isotope.



2.2. Chemische Eigenschaften

Krypton und Xenon werden als Edelgase oder "inerte" Gase
klassifiziert, da sie unter normalen Bedingungen infolge
ihrer abgeschlossenen Elektronenschale im allgemeinen keine

chemischen Bindungen eingehen k&nnen.

Seit 1962 werden jedoch zahlreiche Verbindungen der Edel-
gase Krypton und Xenon mit den stédrksten elektronegativen
Elementen Fluor und Sauerstoff hergestellt.

Die Edelgasfluoride XeF4, XeF6, Ker, KrF4 werden durch elek-
trische Entladung bzw. durch Einwirkung von UV-Strahlen auf
die Mischung von Krypton oder Xenon mit F2 erzeugt /20/.

Bei der Hydrolyse entstehen die Verbindungen mit Sauerstoff,

z.B. das brisante XeO., oder die Salze XeOze, XeOF4, Ba3XeO6,
Ker-SbF5 /20/.

3

Krypton und Xenon bilden auch Clathrate mit Wasser, Hydrochinon
(HO-C6H4-OH) u.a., die jedoch nicht als echte Edelgasverbin-
dungen aufgefaBt werden k&nnen. Unter Clathraten versteht man
EinschluBverbindungen, gebildet durch EinschluB kleiner Mole-
kiile in den Hohlrdumen eines Wirtsgitters, das aus anderen
Molekililen aufgebaut ist, z.B. Xe(HZO)Z’ Xe(H20)13, Kr(H20)6.
Clathrate bilden sich bei einem Druck von 14,5 atm in Beisein
von Wasserdampf /20/.

Edelgase sind in Flissigkeiten nur schwach 1&slich. So 1&st
sich Krypton z.B. in Wasser von 15 Oc pei einem Teildruck

von 1 atm zu 6 Vol.-% /26,27/. In einigen organischen Fliissig-
keiten (z.B. Mesitylen, p-Xylol, 80% Paraffin) betrdgt die
L&slichkeit etwa das 10fache. Als besonders gute L&sungsmittel
erwiesen sich die Freone: Im Kilhlmittel R-12 (Refrigerant 12),
das auch unter der Bezeichnung Frigen-12 (CF2C12) bekannt ist,
16st sich Krypton z.B. bei -80 °c und 1 atm Teildruck zu

1260 Vol.-% /28/. Weitere LOslichkeitskoeffizienten von Kryp-

ton fir verschiedene Temperaturen finden sich bei Kirk /29/




und Guber /28/. Die gute L&slichkeit in einigen L&sungs-
mitteln bietet u.a. die Grundlage fir die Abtrennung radio-
aktiver Edelgase aus der Abluft kerntechnischer Anlagen

(s. Kap.10.1.).

2.3. Physikalische Eigenschaften

Eine Ubersicht liber die physikalischen (mechanisch-thermischen)
Eigenschaften der Elemente Krypton und Xenon gibt Tabelle 2-1.
Beide Edelgase besitzen gegenilber Luft eine gr&Bere Masse.
Daraus darf jedoch nicht geschlossen werden, da sie sich in
Bodenndhe anreichern. Infolge Durchmischung und dauernder Luft-
bewegung ist die Zusammensetzung der Atmosphdre (natlirlich vor-
kommende Edelgase eingeschlossen) bis in eine H8he von 100 km
konstant /30/; die Edelgase verteilen sich demnach mit der Hohe

proportional der vorhandenen Luftmasse.

. Tabelle 2-=1 Physikalische Eigenschaften der Elemente
Krypton und Xenon (nach /7,20,23,29/)

Krypton Xenon
Ordnungszahl 36 54
Rel. Atommasse 83,8 131,3
Atomradius /R/ 1,97 2,18
Normdichte (0 °C)*/mg/cm3/ 3,744 5,896
Dichte bei 20 °C */mg/cm3/ 3,488
Dichte bei 25 °c * mg/cm§7 5,43
Siedepunkt * /oc/ -153,3 -108,12
Schmelzpunkt * /oc/ -157,2 -112
Krit. Temperatur /OC/ - 63,75 16,59
Krit. Druck /fat/ 56,0 57,64
Krit. Dichte [ﬁg/cmi7 0,9085 1,1
Triplepunkt /OC/ -157,17 -111,9
Druck am Triplepunkt /[Torr/ 549 612
Molvolumen * /Nm3/Kmol/ 22,382 22,269

ata

"Angaben fiir Normaldruck bei 1 atm 2 760 mm Hg



AuBer den 6 natiirlich vorkommenden, stabilen Isotopen gibt
es von Krypton 18 radioaktive Isotope. Von Xenon sind neben
den 9 stabilen Isotopen noch 17 radioaktive Isotope bekannt,

die jedoch nicht alle in der Natur vorkommen.

2.4. Eigenschaften der Radioisotope

Radioisotope der Elemente Krypton und Xenon werden zu den
Nukliden niederer Radiotoxizitdt gezdhlt und zerfallen durch
Negatronen (8 ) oder Positronen (B+). Fiir die bei der Kern-
spaltung entstehenden Radioisotope mit einer Halbwertszeit
groBer als 30 Sekunden sind in Tabelle 2-2 die Zerfalls-
energien und Halbwertszeiten angegeben.

Tabelle 2-2 Halbwertszeiten und Zerfallsenergien flir Krypton-~

und Xenonisotope mit T1/2 > 30 Sekunden /31,32/

Isotop Halbwertszeit Zerfallsenergie /Mev/
Eoes Eies Bets
Kr 83 m 1,86 h 0,0 0,031 0,031
85 10,76 a 0,266 0,002 0,268
85 m 4,4 h 0,256 0,151 0,406
87 1,27 h 1,523 1,374 2,897
88 2,85 h /33/ 0,444 1,743 2,187
89 2,97 m /33/ 1,980 2,310 4,290
90 33 s 1,311 1,539 2,849
91 57 s 1,752 0,0 1,752
Xe 131 m 11,8 d 0,160 0,003 0,163
133 5,27 d 0,132 0,030 0,162
133 m 2,23 d 0,053 0,033 0,086
135 9,2 h 0,367 0,246 0,613
135 m 15,6 m 0,0 0,422 0,422
137 3,82 m /33/ 1,365 0,150 1,516
138 17 m 1,099 1,195 2,294
139 41 s 2,664 0,0 2,664




Aufgrund ihrer chemischen Inertheit werden die Spaltedelgase
Krypton und Xenon vom KOrper nur geringfligig absorbiert.
Radioaktive Edelgase gelangen zundchst in die Atemwege und

in die Lunge. Entsprechend dem Konzentrationsgef&dlle werden
sie im Kdrper verteilt und z.T. vorilbergehend im Fettgewebe
abgelagert, aber auch wieder ausgeatmet /34/. Die Gefihrdung
durch die Strahlung reduziert sich deshalb im wesentlichen
auf die duBere Bestrahlung, wobei als kritisches Organ die
Haut betrachtet wird, da diese die B~Strahlung fast total ab-
sorbiert. Siehe dazu Kapitel 3 sowie die Arbeiten von Hendrick-
son /35/, Dunster und Warner /36/.

Da im Rahmen dieser Arbeit die relativ langlebigen Nuklide
Kr 85, Xe 131m und Xe 133 von besonderem Interesse sind,

wird auf ihre Zerfallseigenschaften im folgenden genauer

eingegangen.
Krypton=85
85
36/S T 10,76
0,514 MeV
0,675 MeV /3, ’
99,565, v
L A 0,0

8(‘
stabiles 37015\) b

Wegen der grdBeren Genauigkeit der Werte von Denecke /37/
gegeniiber anderen Angaben /12,37,38,39,40/ werden erstere
hier flir den Zerfall des Krypton-85 angegeben. Mit einer
Wahrscheinlichkeit von 99,565% geht Kr 85 durch Bg-Zerfall
mit einer maximalen Energie wvon 0,675 MeV direkt in den
Grundzustand des Nachfolgenuklides Rubidium=-85 liber. Ein

zweites BR-Spektrum mit Emax=0,158 MeV tritt mit einer Wahr-



- 10 -~

scheinlichkeit von 0,435% t 0,013% auf, wodurch Kr 85 in
einen angeregten Zustand des Nachfolgekerns iibergeht.

Nach 1,05%0,2 usec geht das angeregte Rb-85 unter Aus-
sendung eines y=-Quants von 514 keV in den Grundzustand
Uber. Das B-Spektrum mit Emax=0,158 MeV wird iiblicherweise
nicht gesondert berilicksichtigt, sondern die Energie dem

nachfolgenden y-Zerfall zugeschlagen.

Die maximalen Reichweiten von B-Strahlen aus Kr 85 in ver-

schiedenen Materialien betragen /12,41/:

in Wasser und Gewebe 2,2 mm
Luft 1,78 m
Blei 0,17 mm
Eisen 0,29 mm
Aluminium 0,83 mm
Glas 0,93 mm
Beton 1,09 mm
Plexiglas 1,70 mm

Die Absorptions- und Schwdchungskoeffizienten fiir y-Strahlen
in Luft und Wasser sind /12/:

Ma [Em-l7 Hs [Em—l7

Luft 3,8+10°° 1,1 -10"%
Wasser
u.Gewebe 0,032 0,1

Xenon-131 m

0,16384 MeV

’

0,0
131
stabiles 5/ Xe



Xenon-131 m wird unter Abgabe eines y-Quants von 0,16394 MeV
zum stabilen Xenon 131 /42/. Nach Schrifer /43/ ergeben sich
daraus folgende Absorptions- und Schwdchungskoeffizienten:

Ha ZEm-l7 Us [Em-17

Luft 3,2 - 107> 1,7 - 1074
Wasser 0,028 0,14
Xenon=-133
133
5, X €
A
: 0,1605 MeV
0,428 MeV l%
0,081 MeV
3 s
‘ .
- - - — —— - T == 0,0

133
stabiles 55(:5;

Nach den sehr detaillierten Angaben von Loken und Kush /44/
geht Xe-133 mit einer Wahrscheinlichkeit von 99,3% unter Aus-
sendung eines 61-Teilchens mit einer maximalen Energie von

max
i E
mit m

E =0,347 MeV und zu 0,7% unter Abgabe eines Bz-Teilchens
ax=o,187 MeV in die angeregten Zustidnde des Nachfolge-
kernes Cs-=133 iliber. Auf diese Zerf&dlle folgt die Aussendung
eines Photons oder eines inneren Konversionselektrons mit
den Energien und Haufigkeiten: Y =0,1524 MeV (0,225%);

Yy, = 0,081 MeV (34,99%); vy, =0,1605MeV (0,07%).



3. Grenzwerte und Richtlinien

Die fir die hOchstzuldssige Ableitung radioaktiver Stoffe aus
kerntechnischen Anlagen maBgebenden Dosisgrenzwerte sind, aus-
gehend von den internationalen Strahlenschutzempfehlungen der
ICRP /45,46/, fir die BRD in der 1. Strahlenschutzverordnung
/47/ und fiir die USA im Code of Federal Requlations (CFR) fest-
gelegt. Die filir die Ableitung von Edelgasen relevanten Grenz-
werte, Richtlinien und Tendenzen in beiden Lindern werden im

folgenden wiedergegeben.

Die Ganzkdrper- und Gonadendosisgrenze flir Einzelpersonen

auBerhalb kerntechnischer Anlagen betr&gt nach §72 der ICRP 9
/46/ 500 BESH
zu 3 £§m festgelegt /46/. Da den Richtlinien der ICRP /45/
zufolge angenommen wird, daf fir Kr-85 die GanzkOrperdosis-

B> 0,1 MeV -, ergibt sich

. Die Hautdosisgrenze filir Einzelpersonen ist

grenze angewendet werden muB - E
bei 500 MEEM eine maximal zuldssige Konzentration (MZK) von
3 -10—7 uCi/cm3 Kr-85 /29,35/. Die Methode der Berechnung

der MZK-Werte wurde in die Verordnungen der BRD und der USA

ibernommen (siehe dazu Tabelle 3-1).

Hinsichtlich der Strahlenexposition der BevSlkerung gibt die
ICRP /45/ zusdtzlich eine lber die Gesamtbevdlkerung gemittel-
te Dosisgrenze an. Dabei hat sie sich liberwiegend auf die vor-
sichtigen Abschdtzungen der Genetiker abgestiitzt /1/. Demnach
soll die genetisch wirksame (signifikante) Strahlenbelastung

)

%
der Gesamtbevdlkerung ‘so gering wie m8glich sein und nicht

mehr als 5 rem in 30 Jahren betragen, was 170 mr:m
/45,46,52/. Bei einer Zwei~Kinder-Ehe - zur Zeit in Mittel-

europa liblich -~ entspricht dieser Grenzwert einer mittleren

entspricht

Gonadendosis der Einzelperson der Bevdlkerung von ebenfalls
170 mrem/a. Dieser Mittelwert, der unter der individuellen
Ganzk6rper- und Gonadendosisgrenze von 500 mrem/a liegt, 1l&8t

entsprechende Uberschreitungen fiir Einzelpersonen zu unter

%
c)Die genetisch signifikante Dosis ist eine von der Gonaden-

dosis abgeleitete GrdBe, in die die Anzahl der zu erwartenden
Kinder als Wichtung eingeht. Die genaue Definition ist in /50/
zu finden.



der Voraussetzung, daBf der Mittelwert eingehalten wird /41/.

In Sec.20.105 des CFR /48/ wird die maximale individuelle
Ganzkdrperdosis von 500 mrem/a und in Sec.20.106, Ziffer 7e

mrem

wird die mittlere Bev&lkerungsdosisgrenze von 170 fiir

die USA {ibernommen.

In §22 der fiir die BRD gililtigen 1. SSVO /47/ wird die maximal

zuldssige Strahlenbelastung auf 150 EEEE

festgelegt, damit
auBerhalb des KKW kein Uberwachungsbereich eingerichtet werden
muB. Danach betrdgt die maximale genetisch signifikante Dosis

in der BRD 5 rem/30 a.

Nach den Beratungen der Deutschen Atomkommission wird man in
Zukunft wahrscheinlich von geringeren Dosisgrenzen ausgehen

/1/. Als maximale Individualdosis, hervorgerufen durch die
mrem

radioaktive Abluft, werden flr die Genehmigungspraxis 30
vorgeschlagen, was einer Belastung von 1 rem in 30 Jahren
entspricht. Diese Zahl ergibt sich aus den Uberlegungen, daB
von 5 rem/30a Gesamtbelastung 2 rem fiir medizinische Anwen-
dung abgezodgen werden und 1 rem fiir spezielle Belastungen
(z.B. Flugzeug). Von den verbleibenden 2 rem/30a fiir die Kern-
energie ist eine Hdlfte (1 rem/30a) der Belastungsrichtwert
flir luftgetragene Radionuklide; die andere H&lfte stellt den
Riehtwert fiir mit den Abwdssern abgegebene Radionuklide dar
/52/. In Auslegung der Strahlenschutzgrundsitze und aufgrund
der ginstigen technischen Erfahrung wird der Wert von

1 %%2 = 30 EESE , bei dem vom Grenzwert filir die Gesamtbevdl-
kerung ausgegangen wurde, in der Genehmigungspraxis als maxi-

male Individualdosis angenommen /1/.

Da die in der Tabelle der 1. SSVO angegebenen MZK-Werte filr
Edelgase einer Strahlenbelastung von 5 £§E entsprechen (bzw.
—1 der MzK-Werte = 500 RESD
10 a

Aktivitdtskonzentration nach dem 30 mrem/a-Kriterium um den

), miifte die maximal zuldssige

Faktor 150 niedriger liegen. Tabelle 3-1 gibt eine iUbersicht
der jeweiligen MZK-Werte filir Krypton- und Xenonisotope in Luft.



Tabelle 3-1 MZK-Werte filir Krypton- und Xenonisotope in Luft und entsprechende Strahlen-
belastung (von ICRP-Berechnung /45/ ausgehend)

MZK-Werte in Luft [_gg%_7 bei einer max. zul. Strahlenbelastung von
(1) (2)
Nuklid 5 Egﬂ 500 mrzm 150 mrim 30 mrzm
Dosis fiir berufl. A . mittlere Bevdl- kiinftige In-
strahlenexp. Personen Individualdosis kerungsdosis dividualdosis
RKr 85 m 1-107° 1-1077 3,3.1078 6,6 - 102
85 3-107° 3-1077 1 1077 2 .1078
87 2 -1077 2 1078 6,6 -10°° 1,3 .1072
Xe 131 m 4 -10"° 4 1077 1,3 - 1077 2,6 -1078
133 3.107° 3 .1077 1 1077 2 .1078
- _7 _ _
135 1.10°° 1.10 3,3 .10°8 6,6 - 1072

(1) Tabellenwerte der 1. SSVO /47/

(2) Tabelle II des CFR, Title 10, Part 20 /48/

P



Fliir ein Edelgasgemisch, das Uberwiegend Kr-85 und Xe-133 ent-
hilt, betrigt der Tabellenwert der 1. SSVO 3 - 107° E“I% . Fir
Krypton und Xenon sind diese Tabellenwerte bzw. die max. zu-
ldssigen Konzentrationswerte fiir Neugeborene, Kinder und Er-
wachsene gleich grof, d.h. unabhdngig vom Lebensalter. Eine
Beschridnkung der Konzentrationswerte in Wasser wird in den

Tabellen flr die BRD /47/ und die USA /48/ nicht angegeben.

Nach den Vorschldgen der AEC-10 CFR 50 /49/ wird man in Zu-
kunft auch in den USA von niedrigeren max. Dosisgrenzen aus-
gehen. Auslegungsrichtlinien flir LWR sind wie folgt vorgesehen:

- Der Richtwert (Design Value) zur Strahlenbelastung
durch radioaktive Edelgase aufierhalb des Zaunes be-
trdgt 10 mrem/a, mit der Einschrdnkung, dag die
Strahlenbelastung filir Einzelpersonen der Bev&lkerung
insgesamt 5 mrem/a nicht iiberschreiten soll. Ein
spezieller Hautdosis=-Richtwert von 15 mrem/a ist in
der Diskussion /53/. Durch den Faktor 3 soll dem Um-
stand Rechnung getragen werden, da8 in den ICRP-Vor-
schldgen die Hautdosisgrenze um einen Faktor 6 uber
der Ganzkdrperdosisgrenze liegt.

~ Eine Reduktion der MZK-Werte flir radiologisch be-
deutsame Nuklide (Jod, radioaktive Aerosole; nicht
fir Krypton und Xenon) um den Faktor 105, was einer
Reduktion der Tabellenwerte der 1. SSVO um den Faktor

106 gleichkommt.

Die angegebenen Richtwerte der AEC-Vorschriften dirfen
grundsédtzlich mehrfach liberschritten werden /1/. In der
BRD hingegen ist eine Uberschreitung der genehmigten tech-
nischen Richtwerte nur "im genau angegebenen Umfang" m&g-
lich /1/.

Neuere Untersuchungen zur Wirkung wvon 8- und y-Strahlen von

Kr-85 /29,35,36/ zeigen, daB der durch die ICRP festgelegte

-7 uCi , . _ _
MZK-Wert von 3 - 10 om3 eine Ganzkdrper- oder Gonadenstrah



lenbelastung zur Folge hat, die um etwa einen Faktor 100 unter
mrem ..
Einzelpersonen der BevSlkerung liegt. Die gleichen Uberlegungen
zur Hautstrahlenbelastung /29,36/, fiir die eine Individual-
grenzdosis von 3 Egm gilt (siehe oben), zeigen, daB die resul-
tierende Dosis um den Faktor 6 unter dem Grenzwert liegt.
Dunster und Warner /36/ rechnen deshalb fir die ndchste Aus-
gabe der ICRP-Empfehlungen mit einer Erhdhung des MZK-Wertes
fiir Kr-85 um den Faktor 5. Bei gleicher Aktivitdtskonzentra-
tion betrdgt die Hautdosis durch Xe-131m und Xe-133 ungef&hr
60% der Hautdosis durch Kr-85. Wegen des hdheren Anteils der
y—-Strahlung liegt die Gonaden- und Ganzkdrperdosis durch Xenon
bei gleicher Konzentration um einen Faktor 10 uUber der ent-
sprechenden Dosis durch Kr-85 (vgl. Tab. 2-2 und /36/).

dem von der ICRP angegebenen Dosisgrenzwert von 500




4, Natirliche Kr-85-Quellen

Die Atmosphdre zeigt einen sehr geringen Gehalt an natir-
lichem Kr-85. Wegen der in den letzten Jahren sehr viel
grdBeren klinstlichen Kr-85-Erzeugung und -~-Freisetzung kann
dieser natlirlich vorliegende Untergrund nur noch nachtrédg-
lich abgeschdtzt werden. Im folgenden werden zwei im Jahr

1971 durchgefiihrte Berechnungen erldutert.

Nach Diethorn und Stockho /12/ gibt es fiir die natilirliche

Kr-85-Entstehung 2 Quellen: Die spontane und neutronen-
induzierte Spaltung des Urans und den Neutroneneinfang des
stabilen, in der Atmosphdre vorhandenen Kr-84., Die Gleich-
gewichtsaktivitidt des Kr-85 aus Spontanspaltung in einer

3 Meter dicken Schicht der Erdoberfl&che und in den Ozeanen
wird mit jeweils etwa 2 Ci angegeben. In der kosmischen
Strahlung vorhandene Neutronen spalten das Uran ebenfalls.
Die Kr-85-Aktivitdt aus neutronen-induzierter Spaltung wird

zu 10°% Ci auf den Kontinenten und zu 10~ °

Ci im Meer ge-
schdtzt. Damit ist dieser Anteil genauso vernachl&dssigbar
wie die durch a-Teilchen aus Uran—~ und Thoriumzerfall her-

vorgerufene neutronen-induzierte Spaltung des Urans.

Der weitaus gr6B8te Beitrag zum natlirlichen Kr-85-Gehalt er-
gibt sich nach Diethorn und Stockho /12/ aus der Reaktion
Kr-84 (n,y) Kr-85 des atmosphdrischen Kryptons. Uber die
Erdoberfldche gemittelt werden in der Atmosphdre 4 Neutronen
pro cm2 und sec aus kosmischer Strahlung absorbiert. Das
Energiespektrum der Neutronen ist sehr komplex und &dndert
sich mit der HBhe. Zur Berechnung des Anteils von Neutronen,
der von Kr-84 eingefangen wird, verwandte man die thermischen
Wirkungsquerschnitte der Komponenten der Luft (on Y=O'16 barn)

— I
/54/. Demnach werden von Kr-84 2 « 10 8 der Neutronen absor-

biert. Mit einer Erdoberfldche von 5 -1O18 cm2 ergibt sich
daraus eine Gleichgewichtsaktivitdt an atmosphdrischem Kr-85
von etwa 10 Ci. Die Summe der Einzelaktivitdten ergibt somit

10+2+2 = 14 Ci.



Suzuki und Inoue /55/ nehmen als natilirliche Quelle nur die

Spontanspaltung des natirlichen Urans an. Aus den von Young
und Thode /56/ fir Kr-83, Kr-84 und Kr-86 gemessenen Spalt-
ausbeuten fir die Spontanspaltung von U-238 extrapolieren

sie flir Kr-85 einen Wert von 0,09%. Mit einer Zerfallskon-

24 E%E /42/ fir die Spontanspaltung
des U-238 ergibt sich eine Kr-85-Produktion von 3,04 . 10°
Atomen pro Uranatom und Sekunde. Unter der Annahme, daB die

Ozeane und eine 10 m dicke Schicht der Erdoberflidche 1,5 - 10
11

stanten von 3,38+ 10
27

28

Atome Uran enthalten, werden etwa 5 ¢ 10 Kr-85-Atome pro
Sekunde produziert. Suzuki und Inoue /55/ nehmen eine voll-
stdndige Freisetzung dieser Atome in die Atmosphdre an und
erhalten damit eine Gleichgewichtsaktivit&t von weniger als

14 Ci.

Beide Abschdtzungen kommen, obwohl sie von unterschiedlichen
Annahmen ausgehen, zum gleichen Ergebnis. Beil gleichmdBiger
Verteilung des natiirlichen Kr-85 in der Atmosphére (4-1018 Nm3,
siehe Kapitel 2.1.) entspricht die Aktivit&t von 14 Ci einer

Konzentration von 3,5 -10-6 E%% Luft im Normalzustand.

Tabelle 4 Natirliches Kr-=-85-Vorkommen im Vergleich zweier

Abschédtzungen

1. Abschdtzung 2., Abschidtzung
Autor Diethorn u. Stockho | Suzuki u. Inoue
Literaturstelle /12/ /55/
angegebene Einheit Ci Ci
Spontanspaltung
des Urans in der 2
Erdoberfldche 14
Spontanspaltung
des Urans in den 2
Ozeanen
aus atmosph. Kr-84 10
Summe 14 14




5. Krypton und Xenon aus Kernexplosionen

Durch die seit 1945 stattfindenden Kernexplosionen werden
radioaktive Edelgasisotope erzeugt. Die freigesetzte Edel-
gasaktivitdt wird im folgenden abgeschdtzt, wobei zwischen
Explosionen fiir militdrische Zwecke (Kernwaffentests) und
fiir friedliche Zwecke (Bewegung grofer Erdmassen) unter-
schieden wird.

5.1. Militdrische Zwecke

Oberirdische Kernwaffentests wurden seit der Unterzeichnung
des Atomwaffensperrvertrages (5. August 1963) von den Signatar-
staaten zugunsten unterirdischer Tests aufgegeben. Frankreich
und die Volksrepublik China sind diesem Abkommen nicht bei-
getreten und fihren deshalb als einzige Nationen weiterhin

in kleinerem Rahmen oberirdische Kernwaffenversuche durch.
Tabelle 5-1 gibt eine chronologische Zusammenstellung der

bis 1972 in der Atmosphdre erfolgten Atomwaffenexplosionen.
Unterirdische Waffentests bleiben unbericksichtigt, da ihr
Beitrag zur radiologischen Edelgasbelastung schlecht abschadtz-
bar, bestimmt aber gering 1ist im Vergleich zu oberirdischen
Explosionen (siehe Kap. 5.2.).

Die von allen beteiligten Nationen bis 1972 durch oberirdische
Waffentests freigesetzte Kernenergie entspricht einer Spreng-
kraft von 530 Megatonnen TNT. Tabelle 5-2 ist die j&hrlich
freigesetzte Bombensprengkraft zu entnehmen. Uber die Gr8Be
der chinesischen und franz&sischen Kernwaffentests gibt es
sehr unterschiedliche Schdtzungen. Die Werte in Tabelle 5-2
sind deshalb ab 1963 Mittelwerte der letzten verfiligbaren
Angaben /58,59/. Durch Waffentests mit reinen Spaltreaktionen
wurden insgesamt 196 Megatonnen TNT frei, wovon eine Energie
entsprechend 3156 Megatonnen TNT direkt in die Stratosphédre
gelangte /59/. UUber 60% dieser Stratosphédrenbelastung ergeben
sich aus den Tests der Jahre 1961-62, als die USA und UdSSR
Kernwaffen in grofem Umfang testeten.



Tabelle 5-1

Atomwaffenexplosionen in der Atmosphdre von
1945-1972 /57,58,59/

Jahr

USA

UdSSR

Anzahl der Explosionen

UK

RF

VCh

1945
1946
1948
1949

1951
1952
1953
1954
1955
1956
1957
1958
1959
1960

16
10
11

15
14
28
66

N

O W Jd b = N

N =

1961
1962
1963
1964
1965
1966
1967
1968
1969
1970

39

51
39

1971
1972

N s e a a N W e =




Tabelle 5-2 Sprengkraft der oberirdischen Atomwaffenex-
plosionen in den Jahren 1945-1972 /7,58,59/

Zeitraum Sprengkraft in /MT/ TNT
Gesamt durch Spaltung
1945-51 0,62 0,52
1952-54 60 38
1955-56 28 13
1957-58 85 40
1959-60 0,07 0,07
1961 120 25
1962 217 76
1963
1964 0,02
1965 0,04
1966 0,52
1967 3,02 0,02
1968 7,5 4,3
1969 ‘ 3
1970 4,8
1971 1,4
1972 0,1
Gesamt ~ 531 >196

Fir die Abschdtzung der heute noch vorhandenen Edelgasaktivi-
tdt aus oberirdischen Waffentests ist nur das Nuklid Kr-85
von Interesse, da alle anderen Edelgasisotope auf Grund ihrer
relativ kurzen Halbwertszeit bereits zerfallen sind. Wie im
Anhang (Kap.10.3.) gezeigt, entsteht bei Freisetzung von
einem Energie&dgquivalent von 1 MT TNT aus einer reinen Kern-—
spaltung eine Kr-85-Aktivitdt von 22 -103 Ci. Da jede thermo-
nukleare Bombe einen auf Kernspaltung beruhenden Sprengsatz

enthdlt, wird dieser Anteil ebenfalls berlicksichtigt. Die



von Stead /60/ 1964 gemachte Annahme, daB 1 MT Fusionsenergie
durch 10 KT Fissionsenergie geziindet wird, wurde von Whipple
/61/, Unruh /62/ und Fowler /41/ lUbernommen und soll auch
hier gelten. Demnach entsteht bei der Ziindung einer 1 MT
Wasserstoffbombe eine Kr-85-Aktivitdt von 220 Ci.

Da Krypton wegen seiner chemischen Inertheit keine Reaktion
eingeht und im Wasser der Ozeane kaum 18slich ist, nimmt die
Kr-85-Aktivitdt nur durch radioaktiven Zerfall ab (siehe
Kap.8.2.1.). Mit den Energiedquivalentangaben der Tabelle 5-2
und durch Uberlagerung der Zerfallskurven ergibt sich somit
der Kr-85-Gehalt der Atmosphdre aus Kernwaffenversuchen, wie
er Abb.5-1 zu entnehmen ist. Die eingezeichneten Abschidtzungen
aus drei anderen Berichten /8,11,12/ liegen etwas niedriger,
da die Kr-85-Produktion durch thermonukleare Bomben nicht be-
riicksichtigt wurde. Wie Abb.5-1 zeigt, haben die bisher nach
dem Atomwaffensperrvertrag durchgefithrten oberirdischen Kern-
waffentests praktisch keinen EinfluB auf das Kr-85-Inventar

der Atmosphére.

Obwohl, wie schon erwdhnt, ein Teil der Aktivitdt direkt in
die Stratosphdre gelangte, kann heute mit einer gleichméBigen
Verteilung in Tropo- und Stratosphdre gerechnet werden. Die
mittlere Verweilzeit flir Kr-85 in der Stratosphdre ist nicht
bekannt, sie betrdgt jedoch nach dem UNSCEAR-Bericht /11/

fir Rh-102 5 bis 10 Jahre und fiir Sr-90 1,1 bis 1,2 Jahre.
Wegen der inzwischen sehr viel grdB8eren Kr-85-Freisetzung

aus kerntechnischen Anlagen lassen sich bei Kr-85-Messungen
/63/ innerhalb der Genauigkeit auch keine jahreszeitlichen
Schwankungen feststellen, aus denen sich eine mittlere Ver-

weillzeit von Kr—-85 in der Stratosphdre errechnen lieBe.

Aus Abb.5-1 ergibt sich fir 1970 eine Kr-85-Konzentration

aus Kernwaffentests von 0,7 %%%.



Abb.5-1

Kr-85-Gehalt der gesamten Atmosphdre aus oberirdischen Kernwaffenversuchen
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5.2. Friedliche Zwecke /11,51/

Wdhrend der letzten Jahrzehnte sind Bestrebungen im Gange,
Kernexplosionen fir friedliche Zwecke nutzbar zu machen.
Der unbestreitbare Vorteil einer Kernexplosion liegt in
der groBen Energiequelle, die zu relativ niedrigen Kosten
auf kleinem Raum zur Verfiigung steht.

Man unterscheidet zwei Arten von Explosionen:

a) kratererzeugende Explosionen, mit deren Hilfe groSe
Erdbewegungen durchgeflihrt werden, um zum Beispiel
Minerale freizulegen, Kandle und Hafenbecken zu
bauen, Einschnitte fir Strafen und Eisenbahnen zu
schaffen oder um Krater flir Bergwerks- und Industrie-
abfdlle zu erhalten. Die Tiefe T /m/, in der ge-
ziindet wird, errechnet sich fiir solche Explosionen
aus der Sprengkraft K /RT/ mit T =60 . g~0r294 /11/;

b) geschlossene Explosionen, deren Ziel darauf gefichtet
ist, die Durchlédssigkeit des Bodens zu erh&hen, um
zum Beispiel eine intensive Nutzung von 81- und Gas-
lagern zu ermdglichen, geothermische Wdrme anzuregen,
unterirdische Hohlrdume zur Ablagerung filir biologisch
gefdhrliche Abfdlle zu schaffen oder 8l1- und Gasaus-
briiche zu beenden. Die Tiefe T /m/ fiir v6llig geschlos-
sene Explosionen betrdgt bei einer Sprengkraft von
K /R17: T~140-8C33% 11/,

Kernexplosionen fiir friedliche Zwecke befinden sich noch im
Versuchsstadium. Kratererzeugende Explosionen wurden bisher
nur in abgelegenen Gebieten und einer Gr&B8enordnung durchge-
fiihrt, die klein ist im Vergleich mit der spdter geplanten
Anwendung; z.B. 120 MT fir die Schaffung eines Kanals durch
den amerikanischen Isthmus (Kolumbien). Geschlossene Explo-
sionen mit praktischer Nutzung wurden bisher nur in der
Sowjetunion durchgefiihrt. Eine Zusammenfassung der bis 1970
stattgefundenen Versuche gibt Tabelle 5-3.



Tabelle 5-3

Kernexplosionen zu friedlichen Zwecken von 1961 - 1970 /11/

Name des Experi-

mentes

Land Datum

Spreng-
kraft

[T/

Bemerkung

a) kratererzeugend

b)

Sedan
Sulky
Palanguin
Cabrioclet

Buggy I

Schooner.
T-1

1] 1003"

"1004"

geschlossen

Gnome

Handcar

Gasbuggy

Rulison
A

B

c

USA
USsA
Usa
USA
Usa

USsA
UdSSR
UdSSR

UdSSR

USA
USA
USA
usa
UdSSR

UdSSR

UdSSR

1962
1964
1965
1968
1968

1968

1961
1964
1967
1969

>100

3,1
30
29
48

1,1

25

12,6

30

Exp1051on in Alluvium.Bildg.e.Kraters v.390m @ u.100m Tiefe

in Basalt. " e.Hligels v. 24m ¢ u. 8m HShe
" in Rhyolit. " e.Kraters v. 37m ¢ u. 43m Tiefe
" in Rhyolit. " e.Kraters v.220m ¢ u. 73m Tiefe

" in Basalt. Erstes nukl.Reihenexp.:finf 1,1 kT La-
.dung in 45,7 m Abstand
Bildung eines Grabens von 260 m Ldnge,76m Breite u.20m Tiefe
Exp1051on in Tuff. Bildung e.Kraters v.74m @ u. 21m Tiefe
in Sandstein u.Argilit.Bildg.e.Kraters v. 74 m ¢
und 21 m Tiefe
" in Schlufmergel. Bildg.e.Kraters von 124 m ¢
und 20 m Tiefe
" in Sandstein u.Schlufmergel. Bildg.zweier Wasser-
reservoire;aufBerhalb u.innerhalb eines Kraters v.
410 m @ und 100 m Tiefe

Explosion in Salz, Bildg.e.Hohlraumes v. 25 m ¢

" in Dolomit, Bildg.e.Schachtes v.42m ¢ u.71m HOhe
Gasanregungsekperiment, siehe Tabelle 5-4
Gasanregungsexperiment, siehe Tabelle 5-4
Erkundung der Mdglichkeit,einen unterird.Lagerraum in salz-
haltiger Formation zu schaffen; Vol.d.Raumes. etwa 10.000 m3
Erkundung der M&glichkeit,einen unterird.Lagerraum in salz-
haltiger Formation zu schaffen; Vol.d.Raumes etwa 140.000 m
Explosion dreier Ladungen in 2 verschiedenen Tiefen; Olan-
regungsexperiment
Gasanregung
Beendung eines Gasausbruches

S¢



Bei beiden Arten von Explosionen wird Aktivitdt frei. Wdh-
rend die Freisetzung bei kratererzeugenden Explosionen prak-
tisch unvermeidbar ist, kénnen bei geschlossenen Explosionen
nur Edelgase und leichtflichtige Elemente (Halogene) durch
Risse und Kandle im Boden an die Atmosphidre gelangen. Da die
Zeit bis zur RiBbildung und Freisetzung meist in der GrdRen-
ordnung einer Stunde und l&nger liegt, gelangen nur die Iso-
tope Kr-85, Kr-85m, Kr-87, Kr-88 und Xe-133, Xe=135, Xe-138
in die Atmosphdre. Sollte die Freisetzungszeit bis zur Erd-
oberfl&che nur im Bereich von Minuten liegen, so spielen auch
die kurzlebigen Isotope Kr-89, Kr-90 und Xe-137 eine Rolle.
Ihre Folgeprodukte lagern sich an Staubteilchen an und bilden
sog. Sekundidraerosole. Durch sorgf&ltige Wahl des Explosions-
ortes wurde das bei bisherigen geschlossenen US-Explosionen
vermieden. An einem Beispiel sei gezeigt, daB die offenge-
legten Daten und Zahlen nicht ausreichen, um die Edelgas-

freisetzung zu berechnen.

Eine der wichtigsten Anwendungen von geschlossenen Explosionen
ist die ErschlieBfung bzw. Anregung von bekannten natiirlichen
01l- oder Gasvorkommen. Nach dem UNSCEAR-Bericht /11/ ist die
Aktivitdtsabgabe an die Umgebung praktisch gleich Null, je-
doch ist das Gas oder U1 bis zu einem gewissen Ausmaf konta-
miniert. Im Rahmen des US=Plowshare (Pflugschar)-Programms
wurden zwei Gasanregungsexperimente durchgefiihrt, deren Daten

Tabelle 5-4 zu entnehmen sind.

Die Experimente zeigten, daB einige Monate nach der Explosion
hauptsdchlich die Nuklide H-3 und Kr-85 im Gas vorhanden sind.
Durch Vermischung mit nachstr&mendem, nicht kontaminiertem

Gas nimmt ihre Konzentration sehr schnell ab. Zwei Jahre nach
der Gasbuggy-Explosion betrug die Kr-85-Konzentration z.B.

nur noch 8,8 pcd /64/. Rickschllisse auf die Freisetzung sind

cm3
wegen der Vermischung nicht m8glich. Bei diesen Experimenten



wurde das Gas an der Oberfldche verbrannt und nicht verwendet.
Die geschdtzte jdhrlich gemittelte Ganzkdrperdosis durch Kr-85
fiir den betroffenen Bevdlkerungsteil bei Verwendung im Haus-

halt wird f£Ur das Gasbuggy-Projekt mit 5+ 107> MESR und filr

neuere geplante Projekte mit 3 . 1072 EEEE

angegeben /11,64/.
Aus den seither ver&ffentlichten Daten und Zahlen ist eine
Abschdtzung der durch Risse im Erdboden freigesetzten Aktivi-
tdt nicht méglich. Aus Tabelle 5-4 1l&8t sich lediglich die
Kr-85-Erzeugung zu 12-23 Curies pro Kilotonne ablesen. (Diese
Zahlen gelten auch flir kratererzeugende Explosionen, deren
Wolken im Ubrigen die Stratosphdre nicht erreichen, sondern
in der Troposphdre verbleiben /11/.)

Der Beitrag von unterirdischen Tests zum Kr-85-Inventar bleibt
damit unsicher /12/. Verglichen mit der gesamten Kr-85-Frei-
setzung aus kerntechnischen Anlagen ist der Anteil aus Kern-
explosionen zu friedlichen Zwecken aber sicher sehr klein.
Weiterhin erscheint es im Hinblick auf das lokale und spora-
dische Vorkommen bisheriger friedlicher Kernexplosionen nicht
sinnvoll, eine daraus resultierende Dosisbelastung berechnen
zu wollen /39/.

Tabelle 5-4 Daten der Gasanregungsexperimente Gasbuggy
und Rulison /11/

Name des Experimentes Gasbuggy Rulison
Datum 10. Dez. 67 10.Sept.69
Ort in USA New Mexico Colorado
Sprengkraft /KT/ 29 ' 48
Tiefe /km/ 1,3 2,6
Kr-85-Gehalt /Ci/ 350 1100
Kr-85-Konzentration
im Gas nach der Ex- 120 150
plosion pCi




6. Krypton und Xenon aus Kernkraftwerken

Krypton und Xenon entstehen in Kernkraftwerken (im folgenden
KKW abgeklirzt) durch Spaltreaktionen im Brennstoff als sog.
Spaltprodukte. Im folgenden wird die produzierte Edelgas-
aktivitdt berechnet, ihr Weg in den einzelnen KKW-Typen be-
schrieben und schlieflich mit Hilfe der bisherigen Erfahrungs-
werte die Edelgasabgaberate angegeben. Die aus KKW bei Normal-
betrieb freigesetzten Mengen an Edelgasen liegen wegen ver-
schiedener Riickhaltemechanismen weit unter der tats&dchlich

produzierten Menge.

6.1. Erzeugung im Brennstoff

Zur Erzeugung von 1 MW thermischer Energie sind 3,12 -1016

Spaltungen erforderlich /65,66/. Die kumulative Spaltausbeute
Yy gibt an, wieviel Atome des Nuklides i pro Spaltung ent-
stehen. Die Multiplikation beider Gr&Ben ergibt die Anzahl
der Spaltproduktatome pro MWth. Die Anzahl der Atome, multi-
pliziert mit der mittleren Lebensdauer, ergibt die Aktivitdt

Ei.
16
3,12 - 10 5
E. Yy Ay = 8,4 107y, A,
i 3,7 . 1010 i i i i
Ci _ “ _
E; Z—EEET_HWEF—7 = norm. Edelgasaktivit&tserzeugungs
rate
3,7 - 1010 = Anzahl der Zerfdlle pro Curie und Sekunde
Yi = kumulative Spaltausbeute des Edelgas-
nuklides i
AiZhE%E = Zerfallskonstante des Edelgasnuklides i

Werte flir die normierte Aktivitdtserzeugungsrate der wich-



tigsten Edelgasnuklide bei thermischer Spaltung von U-235

und Schnellspaltung von Pu-239 lassen sich der Tabelle 6-1
entnehmen. Auf die Darstellung der normierten Aktivit&ts-
erzeugungsrate bei thermischer Spaltung von U-233 wird ver-
zichtet, da die Spaltausbeuten von U-233 nur sehr ungenau
bekannt sind; filir Kr-85 wird zum Beispiel von GUBER /28/

ein Wert von 0,11% verwendet, wdhrend Boroughs /67/ 2,37%
angibt und Flynn /68/ bei der Massenzahl 85 2,42% filir das
Spaitprodukt Rb-85 angibt. Ahnliche Unterschiede zeigen

die Spaltausbeuten flr Xenon. Im Sicherheitsbericht des

THTR 300 /69/ werden - wohl aus den gleichen Griinden -
ebenfalls die Spaltausbeuten von U-235 verwendet.

Wird die norm. Aktivitéitserzeugungsrate..Ei in qecC;Wth / mit
der thermischen Leistung Nen /Mwth/ eines bestlmmten Reaktors
multipliziert, so erhdlt man die Aktivitdtsproduktionsrate

B; (Birthrate) in Z_sec—7

By = EjrNey
Zur Berechnung des gesamten Edelgasinventars im Brennstoff
am Ende der Bestrahlung wird auf Kapitel 7 (Wiederaufarbei-
tungsanlagen) verwiesen. Tabelle 6-1 zeigt das nach Nukliden
aufgegliederte Edelgasinventar eines 1000 MWe-Leichtwasser-
reaktors mit 33% Wirkungsgrad sowie das Inventar eines 1000-—
MWe-Brutreaktors (Spaltstoff Pu-239) mit 40% Wirkungsgrad.

6.2. Freisetzung aus Brennelementen

Entsprechend der Aktivitdtserzeugungsrate B, Z—EEE ver-
steht man unter der Aktivit&dtsaustrittsrate Ri Z—sgé
(Releaserate) diejenige Aktivitdtsmenge des Nuklides i,

die pro Zeiteinheit in das Kiihlmittel gelangt. Das Verh&ltnis
Ri/Bi wird Freisetzungsverhdltnis, Austrittskoeffizient oder
einfach R/B-Wert genannt und dient als MaB fir die HO8he der

Freisetzung ins Kiihlmittel. Neben den R/B-Werten werden im



(1)
(2)

Tabelle 6-1 Zerfallskonstanten, kum. Spaltausbeuten und normierte Aktivit&tserzeugungsraten
fiir Nuklide des Krypton und Xenon sowie Edelgasinventar eines 1000 MWe-LWR /70/
Isotop Zerfalls- U-235 Pu-239 Inventar eines |Inventar
konstante kum. Spalt- tggiﬁ:Produk- kum.Spalt- sgggg%;roduk— 1000 MW, ~LWR 10gén§;e—
ausbeute tionsrate ausbeute tionsrate [Ei7 LMFBR
5T v; [ |Bil sozwwer R/ vy & | Ey Z-sec MWth—7 feiJ
Kr-83 m | 1,04 - 10°% | 0,52 0,45 0,38 0,33 1,32 - 10 8 -10°
kr-85 |2,04 - 1072 | o,2711(M 4,64 - 1070 0,145 2,48 - 1070 1,52 - 10%(2) |g,8 105 (%
Kr-85 m | 4,38 - 107> | 1,30 0,48 0,69 0,25 3,31 - 107 |1,45-107
kr-87 1,52 - 1074 | 2,53 3,23 1,14 1,46 6,43 - 10’ |2,4 -107
kr-88 6,88 - 10°° | 3,56 2,06 T 1,4 0,81 9,06 - 10! |2,84-10'
Kr-89 3,88 - 107> | 4,59 150 1,6 52,1 1,17 - 108 |3,36 .10’
kKr-90 12,10 - 1072 | 5,0 882 1,5 264 1,27 - 108  I3,55.107
Rr-91 1,21 - 1072 | 3,45 351 1,1 112 8,78 - 10’  |2,31-10’
Xe-131m |6,80 - 107 | 0,017 9,71 + 107° 0,02 1,14 - 107% 4,55 - 10° 4,2 .10°
Xe-133 [1,52 - 10°% | 6,69 8,54 - 1072 5,7 7,27 - 1072 1,70 -10%  |1,18-10°
Xe-133m |3,59 - 1078 | 0,16 4,82 - 1073 4,07 - 10°
Xe-135 [2,09 - 107> | 6,3 1,11 6,8 1,19 1,60 - 108 |1,43.108
Xe-135m | 7,40 - 1074 | 1,8 11,2 4,58 . 10’
Xe-137 [3,02 - 1072 | 6,0 152 , 157 1,53 <108 |1,3 .108
Xe-138 |6,79 - 1071 | 5,9 33,7 , 28,5 1,50 - 108 [1,05:108
Xe-139 [1,69 - 1072 | 5,236 743 , 426 1,33 - 10 6,3 .10’
Surme ~ 2400 ~1040 1,35 . 10° 7,27.108

In der Literatur angegebene Werte umfassen: 0,262% /71/; 0,2733

Dreieinhalb Jahre Bestrahlungszeit

* 0,0043 /72/; 0,306% /70/

og



folgenden auch die Mechanismen angegeben, die eine Frei-

setzung der rad. Edelgase ins Kihlmittel erm&glichen.

6.2.1. Freisetzung aus stabf8rmigem Uranoxid

Bei der Freisetzung der gasfdrmigen Spaltprodukte aus der
schwammartigen Struktur des Brennstoffes wirken in Ab-
hdngigkeit von der Temperatur zahlreiche physikalische
Vorgdnge zusammen. Wie Abb.6-1 zeigt, nimmt die Freisetzung
der Spaltedelgase grundsédtzlich mit steigender Brennstoff-
temperatur =zu.

100 ]
N D ‘ >
—— 0
e T 0
o
e~ 10
H—wkﬂu\,
o g
oo !
o =
0,1-Fﬁ—“ﬁﬂ 2
o
(]
0,01 ¢
600 1000 2000 ' 3000

mittlere volumetrische
Brennstofftemp. [°Q]'*——*“‘"*F'

Abb.6-1 Spaltgasfreisetzung in Abh#ngigkeit von der Brennstofftem-
peratur /73,74/



Dabei wirken im einzelnen folgende Mechanismen:

Unter 600 °C

Im Bereich unter 600 oC, wo weder Strukturdnderungen noch
Volumendiffusion eine Rolle spielt, treten Spaltprodukte
nur durch RlickstoB- und AnstoBvorgdnge aus. Da nur eine
diinne Oberschicht von etwa 10 A an der Spaltgasabgabe be-
teiligt ist, wird angenommen, daf die AnstoBvorgdnge liber-
wiegen /75/. Die Freisetzung ist proportional der Spalt-
rate und unabhdngig von der Temperatur.

600 °Cc bis 1450 °c

Das Gas diffundiert durch die U02-Matrix, und die Frei-
setzungsrate wird bestimmt durch die Wahrscheinlichkeit,
daB8 das Gas aufgehalten wird, und durch die Wahrschein-
lichkeit, daB es wieder aus diesen Fallen freigesetzt
wird (defect-trap model). Als Fallen dienen im Material
vorhandene Leerstellen, Korngrenzen oder andere Einrisse
der Mikrostruktur und durch Bestrahlung entstandene Fehl-
stellen und Ansammlungen von Fehlstellen.

Die Fangwahrscheinlichkeit sinkt, wenn die Temperatur
steigt, da die Fehlstellen sich mit zunehmender Temperatur
abbauen. Die Entkommwahrscheinlichkeit steigt mit der Tem-
peratur, hdngt jedoch von der Gr®Be der Fehlstelle ab.

Da unter 1450 °C z.B. Einrisse in der Mikrostruktur nicht
beweglich sind, findet an dieser Stelle keine Diffusion
statt. Kornwachstum tritt bei Temperaturen unter 1450 ¢
nicht auf.

Hat sich einmal ein Gleichgewicht der Fehlstellen einge-
stellt, so steigt die Dichte der Fehlstellen mit der Spalt-
rate weiter an (bis die Spaltrate schlieBflich so groB ist,



daB die Spaltproduktbahnen eine merkliche Anzahl der be-
stehenden Fehlstellen wieder vernichtet haben). Daraus
folgt, daB die Fangwahrscheinlichkeit mit der Spaltrate
steigt, was zu einer kleineren Freisetzungsrate des Gases
fihrt /76/. Abb.6-2 zeigt dieses experimentell bestidtigte
Verhalten fiir Kr-85m bei Bestrahlung von hochdichten,
stochidmetrischem UOZ‘

Abb.6-2 R/B-Wérte von Kr-85m flir Bestrahlung von UO, bei 1400 Oc

2
in Abh&dngigkeit von der Spaltrate /nach 78/
(R/B = Releaserate/Birthrate)
R/B -Wert
1072
t
-@-NE'\
\\\\\\Q\\
-3
10 1 — 2
-
I /
o ]
1074 e e e A ettt —t——t ettt 1

SpuHrute’[SpaHungen cnr3sed{]

(1) Spaltratenbereich fir LWR
(2) Spaltratenbereich fir HTGR und LMFBR /76/



Daf die Korngrenzen die Gasfreisetzung behindern, steht

im Widerspruch zum klassischen Diffusionsmodell von

Booth /77/, bei dem angenommen wird, daBf gerade die Korn-
grenzen Wege darstellen, die eine schnelle Gasfreisetzung
ermdglichen. Carol und Sisman /79/ bestrahlten deshalb bei
einem in-pile Test zwei UOZ-Proben, welche in ihrer chemi-
schen Zusammensetzung, Dichte und Oberfldche identisch
waren. Der entscheidende Unterschied bestand darin, daB
eine Probe viele Korngrenzen hatte (Korngr&Be=3 pu) und
die andere keine. Bei 1000 °C war die Aktivit&dtsabgaberate
der Vielkorn-Probe flir Kr-88 17mal geringer als beim Ein-
kristall, was eine Bestdtigung des "defect-trap"-Modells
darstellt. Messungen der Xenondiffusion in Verbindung mit
dem "defect-trap"-Modell enthdlt die Arbeit von Mac Ewan
und Morel /80/.

Uber 1600 °cC

Bei Temperaturen, wie sie beim wirklichen Einsatz von Brenn-
elementen erreicht werden, liegen grundsdtzlich andere Ver-
hdltnisse vor. Zuerst tritt gleichmdBiges Kornwachstum auf
(equiaxed grain growth) und von etwa 1800 ©c ab bilden sich
unter dem EinfluBf von Temperaturgradienten ZeilenkOrner.
Qualitativ erwartet man bei gleichmdfigem Kornwachstum einen
Anstieg der Gasfreisetzung, da neben der Volumendiffusion
auch ein "Ausschwemmen" der gebildeten Spaltgase durch die
wandernden Korngrenzen ins Spiel kommt /74/.

Im einzelnen bilden sich an den Korngrenzen Gasblasen, die
anwachsen, wenn kleinere Blasen durch Diffusionseffekte be-
weglich werden und sich vereinigen /74,78,81,82,83/. Dabei
kommt es zu einer Uberlagerung der an den Korngrenzen wach-
senden Gasblasen und schlieBlich zu einer Gasfreisetzung
durch Aufbrechen der Korngrenzennetzwerke. Durch Wanderung
grofer linsenfdrmiger Poren in Richtung des Temperatur-

gradienten, also zum Stabzentrum hin, bilden sich Stengel-



kristalle oder ZeilenkSrner. Bei sehr hohen Stableistungen
bilden sich auf diese Weise schon nach wenigen Minuten Hohl-
rdume in der Achse der Brennstofftabletten. Es ist klar,

daB damit betr&dchtliche Mengen Spaltgase aus geschlossenen
Poren zum Zentralhohlraum hin transportiert werden kdnnen.
Mac Ewan und Notley /81/ geben den quantitativen Zusammen-
hang zwischen Kornwachstum (Umstrukturierung) und Gasfrei-

setzung an.

Wird der Brennstoff so heif, daB .seine Matrix an Festigkeit
verliert, so findet eine fortwdhrende Bildung, Wachstum und
Wanderung von Blasen innerhalb der Kdrner statt, was zu
stationdrem Schwellen und nahezu vollstdndiger Gasfrei-
setzung fihrt (siehe Abb.6-1).

Da die Dichte des Brennstoffes ilber die Wirmeleitf#dhigkeit
/81/, der Abbrand sowie vor allem Leistungs- und Temperatur-
dnderungen im Betrieb die Gasfreisetzung beeinflussen, ist
die Angabe einer exakten Aktivitdtsaustrittsrate sehr
schwierig. Das weitverbreitete Rechenmodell von Booth
(Diffusionsmodell in Kap.6.3.2.), das die Diffusionsvor-
gdnge stark vereinfachend beschreibt, kann bei guter An-
passung der zugrundeliegenden Parameter an bekannte Ver-
suchsergebnisse glinstigstenfalls fiir eine Absch&tzung des
Spaltgasaustritts aus Bereichen ungestdrter Struktur heran-
gezogen werden /74/. Verbesserte Modellrechnungen fiir Tem-
peraturen unter 1800 oC beschreiben Ronchi und Matzke /84/.

Obwohl, wie erldutert, der Spaltgasaustritt fiir Brennstoff-
temperaturen zwischen 1200 und 1800 °c von 1 bis 100% schwan-
ken kann, finden als Faustregel folgende Werte allgemein Ver-
wendung /85/:

- unter 1300 °C max. Zentraltemperatur 0% Freisetzung

- bei 1600 °C max. Zentraltemperatur 1% Freisetzung
(gilt z.B. fir AGR, siehe Kap.6.3.3.)



- bei 2000-2200 °C max. Zentraltemperatur 10% Freisetzung
(gilt z.B. fir LWR)

Diese Werte erscheinen gegeniiber Abb.6-1 niedrig, doch muB
berilicksichtigt werden, daB die Temperatur am Brennstoffrand
(Temperaturgradient) ca. 500-700 ¢ niedriger ist als in

der Mitte. Bei den liblichen Betriebsbedingungen fir Reak-
toren mit uo, werden demnach 90% der Spaltgase im Brennstoff
zurilickgehalten /73/.

6.2.2. Freisetzung durch die Brennelementhiille

Die aus dem Brennstoff freigesetzten 10% der entstandenen .
Spaltedelgase erzeugen in der Hiillle einen Uberdruck, der

bis zu 200 atm betragen kann. Trotz étrenger Qualitédts-
kontrollen kann es vorkommen, daB einige Hlillrohre schon

zum Zeitpunkt ihres Einsatzes im Reaktorkern undicht sind.
Die hdufigsten Fehlerarten sind dabei SchweiBnahtfehler

und lochfraBdhnliche Vertiefungen, sog. "pin-holes". Noch
wahrscheinlicher ist ein Undichtwerden wdhrend des Reaktor-
betriebes durch zum Teil wechselnde Beanspruchung aus Innen-
druck, AuBendruck, Temperatur, chemische Angriffe, Schwingung
und Neutronenstrahlung. Filir Planung und Berechnung wird all-
gemein angenommen, daf im Betrieb etwa 1% der Hillen schad-
haft sindjﬁDiese_Annahme trifft bei dem derzeitigen Fer-
tigungsstand der Brennelemente mindestens in der Gr&B8enord-

nung zu /65/.

Eine weitere Mdglichkeit fir die Kontamination des Kiihlmittels
mit Spaltprodukten ergibt sich aus der eventuellen Verschmutzung
der BrennelementauBenfldche bei der Fabrikation mit Uran.

Durch sorgfdltige Kontrollen wird jedoch gewdhrleistet, daB

die Urankontamination der Brennstoffhilille 10_7 5%7 nicht Uber-
steigt /17,65/. Die dadurch hervorgerufene Edelgaskonzentra-
tion im Kihlmittel ist um den Faktor 10™° bis 10™° /17,65/
kleiner als die durch Hiillschdden entstandene und f§l1lt somit

nicht ins Gewicht.

.Fy

Genauere Berechnungen werden mit Hilfe der Definition
eines Standardlecks durchgefiihrt.



Eine Diffusion von Spaltedelgasen durch v&llig unbesch&ddigte
Brennelementhiillen findet erst ab einer Hiillentemperatur von
etwa 500 °C statt /86/. Diese Temperaturen werden bei derzeit
in Betrieb befindlichen KKW nicht erreicht (300 °C nach
Heinzel /87/). Hillentemperaturen von natriumgekiihlten
schnellen Briitern liegen bereits in diesem Temperaturbe-
reich (680 %c /87/) . Flir eine quantitative Aussage sind

allerdings weitere Arheiten ndtig.

Aus den beiden Annahmen, daf 1% der Brennelemente undicht
ist und 10% der erzeugten Edelgase aus dem Brennstoff frei
werden, errechnet sich, daB 0,1% der Edelgase ins Kiihl-
mittel gelangen.

Der durchschnittliche R/B-Wert fiir radioaktive Edelgase
wird jedoch weit unter 10™° liegen und héngt von der
Diffusionsgeschwindigkeit und von der Halbwertszeit ab.
Die Austrittsrate Ri relativ kurzlebiger Isotope (Kr-90,
Kr-91, Xe-139) ist klein, da sie auf dem Weg aus dem
Brennstoff heraus bereits zerfallen, wdhrend die Produk-
tionsrate Bi=Ei'Nth’ wie Tabelle 6-1 zeigt, sehr groB ist.
Die Austrittsrate Ri relativ langlebiger und stabiler Iso-
tope (33% der erzeugten Edelgasatome sind stabil) wird
dagegen hoch sein, so daB R/B-Werte im Bereich 1073 er-
reicht werden. Eine Mdglichkeit zur genaueren Abschdtzung
wird im ndchsten Abschnitt erl&utert.

6.2.3. Freisetzungsmodelle

Detaillierte Untersuchungen liber die Austrittsraten ein-
zelner Isotope aus Brennelementen in Abh&ngigkeit wvon
verschiedenen Parametern (Leistung, Temperatur, Abbrand,
Art des Hillenschadens u.a.) liegen nach Herrmann /17/
nicht vor. Mit Hilfe von vereinfachten Freisetzungsmodellen
ldBt sich jedoch eine Aussage Uber das Verhdltnis der ein-
zelnen Isotope zueinander machen. Ist die Gliltigkeit eines

Freisetzungsmodells lberpriift, so lassen sich aus der Mes-



sung einiger weniger Isotope die Aktivit&tsaustrittsraten

Ri der anderen Isotope berechnen.

Die fUnf zur Zeit diskutierten Modelle gehen von folgenden
Annahmen aus /65/:

nach ihrer Entstehung zu 100% ins Kihlmittel freigesetzt,
was z.B. bel Brennstoffkontamination der Brennelement-
aufenfldche der Fall ist (Ri=Bi).

in unmittelbarer NiZhe ihres Entstehungsortes bis zur
Gleichgewichtskonzentration an und werden von dort
pldtzlich unter gleichen Bedingungen freigesetzt.

Diffusion der Spaltedelgase durch den Brennstoff und
bericksichtigt ihren Zerfall auf diesem Weg. Kahn /14/
faBt dieses Modell als Kombination der beiden vorge-

nannten auf.

Zwei neuere, bisher nicht ausreichend experimentell ge-
prifte Modelle versuchen die Vorgdnge noch besser zu
beschreiben: |

raum werden die durch den Brennstoff diffundierenden Spalt-
edelgase nicht sofort vom Kihlmittel wegtransportiert,
sondern es wird noch die Ansammlung und der Zerfall im
Spaltgasraum berilicksichtigt. Die Abgabe ins Kilhlmittel

wird proportional dem "Diffusionsgleichgewicht" im Spalt-

gasraum angenommen.

- e v e e D o e o o e

wird ein linearer Zusammenhang zwischen Abgaberate aus
dem Brennstoff und Spaltproduktinventar zugrundegelegt
(keine Diffusion; s.a.Kap.6.2.1.). Die Abgabe ins Kihl-
mittel wird proportional dem "Inventargleichgewicht" im

Spaltgasraum angenommen.



Die ausfihrliche mathematische Behandlung dieser 5 Mo-
delle findet sich u.a. bei Schrifer /65/ und Herrmann /17/.

Im Vergleich mit durchgefiihrten Messungen erwies sich das
Diffusionsmodell als beste Ndherung /65,88/. Tabelle 6-2 gibt
die Zusammensetzung der Diffusionsmischung in Abh&dngigkeit
von der Zeit an. Die Edelgaszusammensetzung bei Verwendung
der anderen Modelle findet sich bei Schriifer /65/ und Blo-
meke /89/. Obwohl die exakte Gililtigkeit des Diffusionsmo-
dells beschrédnkt ist (s.Kap.6.2.1.) wird es - da es die beste
Ndherung angibt - in Sicherheitsberichten und Untersuchungen
verwendet /14,15,16,17,19,90/. Fir die Auslegung neuerer AEG-
und GE-Siedewasserreaktoren wird z.B. von einem im KKW Gund-
remmingen gemessenen Mittelwert der Aktivitdtsaustrittsrate
von 5 Z_s ;%ih—7 fiir Xe-133 ausgegangen und die Austritts-
raten der anderen Isotope nach dem Diffusionsmodell bestimmt
/17,65,88/. Fir die KKW Philippsburg (SWR) und Unterweser (DWR)
werden im Sicherheitsbericht Gesamtaustrittsraten fir alle
Edelgase aus dem Kern mit 12 Ci/s bzw. 19 Ci/s angegeben.
Nach dem ebenfalls im Sicherheitsbericht verwendeten Diffu-
sionsmodell ergibt sich eine Austrittsrate von 4,24 [/ ———— uci _7

ci sMWth
bzw. 4,6 [ —E==— 7 fiir Xe-133 /16/, d.h. praktisch gleichgros.

sMWth
Tabelle 6-3 zeigt die so normierten Aktivitdtsaustrittsraten
und Abb.6-3 die aus Tabelle 6-1 und 6-3 errechneten R/B-Werte
fir Edelgasisotope mit einer Halbwertszeit grdB8er als 15 Mi-
nuten. Der R/B-Wert von 1,66 . 1073
Kr-85 deutet darauf hin, daB den Sicherheitsberichten weiter-

fir das langlebige Isotop

hin ein Auslegungswert von 1% undichter Brennelemente zugrunde-

liegt, auch wenn das nicht mehr explizit gesagt wird.



Tabelle 6-2 Edelgaszusammensetzung in /3/ bei Verwendung des Diffusionsmodells in
Abhdngigkeit von der Zeit nach dem Verlassen des Brennstoffs /11,17,65,89,90/

Frei-
Isotop T1/2 setzung 30 min 1h 8h 1d 34 i0d 304 404 604 904 1504
am Kern

Kr-90 33 s| 8,00 -

Xe-139 41 s | 5,746 -

Kr-91 57 s|12,889 -

Kr—-89 2,97m} 3,719 0,298

Xe-137 | 3,82m| 3,947 1,017
Xe~-135m 15,6m| 0,619 8,767 3,0
Xe-138 17 m| 1,772 21,374 11,8

Kr-87 1,27h{ 0,408 16,652 18,0 1,4

Kr-83m | 1,86h| 0,104 4,618 3,1 0,8

Kr-88 2,85h| 0,375 17,603 22,9 13,6 0,67

Kr-85m | 4,4 h| 0,109 5,351 8,1 8,9 1,66

Xe-135 19,2 h| 0,376 19,283 25,2 50,0 41,8 2,57
Xe-133m| 2,23d| 0,003 0,176 0,3 0,9 1,665 2,07 0O,5

Xe-133 | 5,27d| 0,091 4,835 7,5 ~24,2 53,8 84,7 98,4 91,2 =73,5 =31,0 0,4
Xe-131m{ 11,84 0,0003 0,017 20,04 0,1 0,204 0,41 0,6 1,8 =3,0 =16,0 0,8 0,03

Kr-85 [{0,76a| 0,0001 0,009 ~0,025 =~0,06 O0,114 0,25 0,5 7,0 =23,5 =53,0 98,8 99,97
¥*

107

¥ plus = 62% Nuklide mit T <33 s

1/2



Tabelle 6-3 Aktivitdtsaustrittsraten Ri aus stabfdrmigen
Brennelementen von LWR beil Verwendung des
Diffusionsmodells, normiert auf eine im KKW
Gundremmingen gemessene Freisetzung von 5 E%%%EH
Xe-133 /16,65/

Austrittsrate Ri in
Isotop Z—Egﬁ%EH
bei Diffusionsmodell
Kr-83m 5,2
Kr-85m 5,4
Kr-85 00,0077
Kr-87 20
Kr-88 19
Xe=131m 0,016
Xe-133m 0,2
Xe-133 5
Xe-=135m 11
Xe-135 18
Xe-138 110




Abb.6-3 Freisetzungsverhdltnis aus stabfdérmigen LWR-Brennelementen liber der
Zerfallskonstanten.
Spaltstoff U-235
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6.2.4. Freisetzung aus beschichteten Brennstoffteilchen

Die Verwendung von beschichteten Brennstoffteilchen (coated
particles) in gasgekiihlten Reaktoren (HTGR) erlaubt hohe
Kiihlmittelaustrittstemperaturen und filhrt dadurch zu einem
besseren Wirkungsgrad.

Coated particles bestehen aus einem kugelf&rmigen Brennstoff-
kern aus Schwermetalloxid oder -karbid, der mit mehreren
Schichten von pyrolytisch abgeschiedenem Kohlenstoff (PyC)
oder Siliziumkarbid (SiC) umgeben ist. Die Durchmesser solcher
coated particles liegen je nach Anzahl der Schichten zwischen
200 und 1000 ym /91/. Die Schichten haben die Aufgabe, die
Abgabe der Spaltprodukte ins Kilhlmittel minimal zu halten.

Im einzelnen wird ohne zuverldssige experimentelle Ergebnisse
vermutet, daB bereits die Porositdt des Brennstoffkerns die
Austrittsrate beeinfluBt und einen Teil des Volumens zur Auf-
nahme von gasf8rmigen Spaltprodukten stellt /92/.

Die auf den Kern folgende innere PyC-Schicht zeigt ein be--
sonders gutes Rﬁékhaltevermégen gegeniiber Xenon und Krypton.
Diese sog. Pufferschicht hat eine geringe Dichte (=1 3%3)

und stellt aufgrund ihrer Porositdt ebenfalls freies Volumen
zur Aufnahme der gasfdrmigen Spaltprodukte. Die Dicke der
Schicht (# 50 um) wird durch den max. zuldssigen Spaltgas-
druck bestimmt. Weiterhin hat die innere Schicht die Aufgabe,
die &duBeren Schichten vor der Zerstdrung durch Spaltprodukte
(fission-recoil-damage) zu schiitzen /91/.

Als zweite Umhiillung des Kerns folgt eine hochdichte PyC-
Schicht (=2 3%3). Diese sog. "sealing layer" dient als Diffu-
sionsbarriere gegen feste Spaltprodukte und als kleiner Druck-
kessel. Coated particles mit 2 PyC-Schichten werden Duplex-
oder BISO-Partikel genannt /93,94/. Bei 3 Py€-Schichten spricht
man von Triplex-Partikeln.

Zzur Aufnahme des Spaltgasdruckes wird jedoch heute meist um
die zweite PyC-Schicht noch eine dritte Schicht aus SiC ge-
legt. Dieses pyrolytisch aufgebrachte SiC hat eine theore-
tische Dichte von nahezu 3,2 3%3' Ihr Riickhaltevermdgen ge-

geniliber festen Spaltprodukten liegt um einen Faktor 1O2 bis



104 iiber dem von PyC-Schichten /91/. Folgt auf diese SiC-

Schicht noch eine PyC-Schicht, so spricht man von TRISO-
Partikeln /94/.

Durch Bestrahlungstests /95/ konnte nachgewiesen werden, daBg
die im Brennstoffkern erzeugten gasfdrmigen Spaltprodukte
vollstdndig von der PyC-Beschichtung zuriickgehalten werden.
Die Edelgasisotope kdnnen aufgrund ihrer Halbwertszeit und
des Diffusionskoeffizienten nicht aus dem Kern durch die
relativ dicke PyC-Schicht hindurchdiffundieren. Das gilt
auch fiir Kr-85 /95/. Die Hbhe der Edelgasfreisetzung wird
deshalb in erster Linie durch den Grad der Uran-Kontamina-
tion der Schichten bestimmt. Die herstellungsbedingte Uran-
Kontamination der Schichten liegt zwischen 2 . 10”24 und

2 10—4% des gesamten Urangehalts /95,96/. Die Austritts-
rate ist temperaturabhdngig und im untersuchten Bereich von
5.10'3 pis 1. 1014 2

SecmZ _
Typische R/B-Werte liegen bei 10

der 8paltrate proportional /95/.
> pis 1077 /97,98/.

Grundsdtzlich werden unter Verwendung von coated particles
z.2t. 2 Brennelementkonzepte verfolgt:

= In Anlehnung an die {ibrige Reaktortechnik wird bei Dragon
und den amerikanischen HTGR der Brennstoff in Form von
schlanken Zylindern, die aus coated particles in einer
Kohlenstoffmatrix bestehen, in die Bohrungen meist hexa-
gonaler Graphitblbcke eingesetzt /91,99/.

-~ Beim AVR und THTR/300 werden kugelférmige Brennelemente
verwendet.

Die HOhe der Freisetzung aus kugelfdrmigen Brennelementen
wird nachfolgend speziell erl&dutert, wobei zuerst kurz
auf ihre Herstellung eingegangen werden muB.



Die ersten kugelfSrmigen Brennelemente, die im AVR eingesetzt
wurden, bestanden aus Graphithohlkugeln, die mit einer Mischung
aus coated particles, Matrixgraphit und Binder gefillt und mit
einem Gewindestopfen verschlossen wurden /91/. Diese Herstel-
lungsweise ist durch das Drehen der Hohlkugeln relativ teuer.
Fir die THTR-Linie wurden deshalb gepresste Brennelemente
entwickelt, die spdter auch im AVR verwendet wurden: Triplex-
Partikel von 300 bis 400 uym Durchmesser werden in einer Graphit-
matrix zu Kugeln mit 5 cm Durchmesser zusammengepreft. Um die-
sen Brennstoffkern wird mit 3000 ata eine 0,5 cm dicke brenn-
stofffreie Graphitschicht gelegt. AnschlieBend erfolgt eine
Wdrmebehandlung bis zu 1800 %¢ zur Verkokung des Binders und
Entgasung des Elementes. Der Volumenanteil der coated particles
betrdgt 17%, kann jedoch auf 25% gesteigert werden /91/.

Nach R81llig /100,101/ wird die Edelgasfreisetzung aus THTR-
Elementen ausschlieBlich durch Verunreinigung des graphiti-
schen Strukturmaterials mit Brennstoff verursacht. Beschéd-
digungen der coated particles wdhrend der Herstellung k&nnen
weitgehend ausgeschlossen werden und erst bei einer Fluenz

21 E%T traten Anzeichen von in-pile erzeugten

von = 5,3 10
Partikeldefekten auf. Die vorgenannte Hochtemperaturbehand-
lung der gepreften Brennelemente fihrt allerdings zu einer
feinverteilten Kontamination von einigen 10_2% des insgesamt
eingesetzten Brennstoffes. Bei dieser Temperatur von etwa

1800 °c gelangt Spaltmaterial aus der PyC-Beschichtung in

die Matrix /101/. Abb.6-4 zeigt die gemessene Proportionali-
tdt zwischen R/B-Werten von Kr-88 und Xe-133 und der Uran-
kontamination bei kugelfdrmigen Brennelementen und Tempera-
turen um 900 °C. Aueh das Matrixmaterial besitzt, wie Abb.6-4
zeigt, ein ausgezeichnetes Riickhaltevermbfgen flir die in ihm
erzeugten Krypton- und Xenonisotope. Nach Balthesen u.a. /102/
werden im unglinstigsten Fall im untersuchten Temperaturbereich
von 1050 °C bis 1250 °C nur 10% des durch Matrixkontamina-

tion erzeugten Xe-133 freigesetzt.
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Abb.6-5 zeigt die gemessenen /103,104/ und von R&llig /101/
ausgewerteten R/B~Werte flir verschiedene Edelgasnuklide in
Abhdngigkeit von der Halbwertszeit bei einer Urankontamina-
tion von 0,11%. Neuere BestrahlungsexperiMente und der er-
folgreiche Betrieb des AVR beweisen, daB8 heute Kugeln herge-
stellt werden kdnnen mit R/B-Werten fiir Xe-133 von <5 -10—5

bei 1250 °c Brennstofftemperatur bis zu etwa 130000 M%Q Ab-

brand und einer schnellen Fluenz von = 6 '1021 E%f /91,105/.
Mit diesem Normierungswert filr Xe-133 lassen sich die R/B-
Werte aus unbeschddigten Kugeln fiir die anderen Nuklide aus
Abb. 6=5 absché&tzen.

Nach R#8llig /101/ erhdht sich bei Beriicksichtigung der sta-
tistischen Partikeldefekte die Aktivitdt der stationdr frei-
gesetzten Edelgasisotope um etwa 10%. Die Hersteller beschich-

teter Brennstoffteilchen garantieren einen R/B-Wert fir Xe-133



Abb.6-5 Freisetzungsverhdltnis aus kugelfdrmigen THTR-Brennelementen iiber der
Zerfallskonstanten /101/
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von 5 '10-4 /105,43/. Dieser Wert wird auch in den Sicher-
heitsberichten verwendet (siehe Kapitel 6.3.3.). Damit liegt
man bei der Auslegung des THTR eine Zehnerpotenz iUber dem
Auslegungswert fir LWR von 5 « 10 ° fir Xe-133 (Kapitel 6.2.3.,

Abb.6-3) .

Die Freisetzungsverhdltnisse von stab- bzw. blockfdrmigen
Brennelementen mit coated particles werden dhnliche Werte
zeigen, da auch hierbei die Wdrmebehandlung bei 1800 S¢c
abgeschlossen wird /106/.

6.3. AktivitdtsfluB8 und Edelgasabgabe verschiedener Reaktor-
typen

Nach der Entstehung und Freisetzung ins Kiihlmittel gelangen
die Edelgase in den verschiedenen Reaktortypen auf unter-
schiedlichen Wegen zum Kamin. Die Quellst&drke am Kamin und
das relative Vorkommen der Edelgasnuklide hdngt auf diesem
Wege von folgenden Parametern ab:

- Reinigungsrate des Kihlmittels
= Leckage aus dem Kiihlkreislauf
- Verweilzeit in den Anlagerdumen

- Art‘und Wirksamkeit der Abgas-
behandlung

6.3.1. Druckwasserreaktoren (DWR)

Die aus den Brennelementen freigesetzten Spaltprodukte werden
im geschlossenen Kihlkreislauf zwischen Reaktor und den Dampf-
erzeugern umgepumpt. Da die Edelgase keine chem. Verbindung
eingehen, werden sie im Kilhlmittel grdBStenteils gelst und kom-
men weniger in Form von sehr kleinen Gasblasen vor. Mit Aus-
nahme des langlebigen Kr-85 stellt sich im Prim&rkreis eine




Gleichgewichtskonzentration ein. Sie héngt im wesentlichen
von der Austrittsrate und Halbwertszeit des Nuklides und
von der Reinigungsrate des Kiihlmittels ab /17/.

AktivitdtsfluB

Der weitaus grds8te Teil der rad. Edelgase gelangt liber die
Primdrwasserreinigung zum Kamin! Ein Teilstrom des Primdr-
wassers wird hierbei liber Entgaser kontinuierlich oder dis-
kontinuierlich, z.B. vor einem Brennelementwechsel und bei
Kilhlmittelaustausch, gereinigt. Da in den Kilhlmittelspeichern,
im Druckhalter und in dem von ihm gesteuerten Volumenaus-
gleichsbehdlter die fliissigen und gasffrmigen Komponenten
getrennt vorliegen, sammelt sich auch hier ein geringerer
Teil der Edelgase an. Die im Entgaser und in den Speichern
anfallenden gasfdrmigen Aktivitdten werden der Abgasanlage
zugefiihrt.

Ein kleiner Teil der rad. Edelgase {etwa 7% der Aktivitét,
die aus Kidhlmittelreinigung anf&dllt; s. Abb.6-7) gelangt
durch Leckagen direkt zum Kamin. Ausnahmen im ansonsten
dichtgeschweiBten System des Primdrwasserkreislaufes bil-
den die doppelte und zwischenabgesaugte O-Ring-Dichtung

des Druckbehdlterflansches und die meist sperrwasserbeauf-
schlagten Pumpendichtungen sowie einige ruhende Flansch-
abdichtungen zu Steuerelementen, Mannlochdeckeln u.&..
Durch die Leckage in diesen Verbindungselementen gelangt
Kiilhlwasser einschlieBlich der enthaltenen gasfdrmigen Edel-
gase in die Anlagerdume. In den Anlagerdumen wird gegenilber
den Betriebsr&umen ein Unterdruck gehalten. Zur Aufrecht-
erhaltung dieses Unterdruckes wird aus den Anlagerdumen
Luft abgezogen und liber Filter der Abluft aus der Abgas-
anlage im Kamin beigemischt. Die mittlere Aufenthaltsdauer
der freigesetzten Edelgase in den Anlagenrdumen betrigt min-
destens 10 Stunden /16/.



Da sich die Primdrwasserreinigung und die Abgasanlage im
Hilfsanlagengebdude befindet, ist es mdglich, das durch
Leckagen aus diesem System ebenfalls Aktivitdt an die Luft
gelangt, die dann ungefiltert iUber den Abluftkamin abge-
geben wird. Die Leckagen im Hilfsanlagengebidude werden
allerdings wesentlich geringer sein als im Anlagengebdude,
da vor dem Einleiten in die Reinigungsanlage das Primdr-
wasser noch innerhalb der Anlagenrdume von 158 ata auf
einen Druck von 8-12 ata entspannt wird.

Beil Undichtigkeiten in den Wdrmetauscherrohren gelangt
Aktivitdt auch in den Dampfkreislauf, da dem Druck im
Primdrkreis von 150 ata ein sekund&rseitiger Druck von
50 ata gegeniibersteht. Die dann im Turbinenkondensator
freiwerdenden Spaltedelgase werden der Abluft im Kamin
beigemischt. Da der Wasseriilbergang bei 4 Dampferzeugern,
z.B. fuir das KKW Unterweser, mit 0,15 E%+angegeben wird,
ist die auf diesem Weg freigewordene Edelgasaktivitit
vernachlédssigbar /16/.

Abb.6-6 zeigt das prinzipielle Aktivit&dtsflieBschema eines
DWR. Da im Rahmen dieser Arbeit nur die Edelgasabgaben am
Kamin von Interesse sind, wird fir Messungen der Aktivitédts-
konzentrationen auf diesen einzelnen Wegen auf Hahn /15/

und flr Absch&dtzungen auf Schmitz und Siitterlin /16/ und
Herrmann /17/ verwiesen.

In der Anfangszeit der LWR-Technologie war es bei DWR ib-
lich, das anfallende Gas nach Rekombination in Behdltern
zu sammeln, deren Inhalt nach entsprechenden Abklingzeiten
von 30 bis 90 Tagen ilber den Kamin abgegeben wurde. Bei
Normalbetrieb ist eine kontinuierliche Gasabgabe {lber den
Kamin nicht erforderlich, da die sich ansammelnden Spalt-
gasvolumina sehr klein sind gegeniiber dem Volumen der
Abgasanlage (s. Kap. 10.1.1.).

+)

untere Nachweisgrenze
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Abb.6-6 AktivitdtsfliefSischema eines Druckwasserreaktors
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Bei neueren DWR (s. Tab. 6-5) werden in der BRD anstatt
Gasabklingbehdltern Aktivkohleverz8gerungsanlagen vorge-
sehen. Wie in Kapitel 10.1.2. erldutert, lassen sich Ak-
tivkohleanlagen grundsdtzlich im geschlossenen Kreislauf
betreiben. Es besteht aber die Mglichkeit, diejenigen
Gase, die die Aktivkohle einmal durchlaufen haben, iliber
den Kamin abzugeben /107/. Dabei ergeben sich je nach
Auslegung der Anlage £ir Krypton Rickhaltezeiten von 1-3
Tagen und fiir Xenon Rilickhaltezeiten von 14-70 Tagen.

Eine genauere Erlduterung der Riickhaltezeiten bei Aktiv-
kohleanlagen findet sich in Kapitel 10.1.1.

Tabelle 6-4 zeigt den EinfluB der Abklingzeit auf die Ab-
gaberate am Kamin flir einen typischen 1100 MWe-DWR mit

1% Brennelementschidden. Dabei wird deutlich, daB beil Riick-
haltezeiten von etwa 60 Tagen die rad. Abluft fast aus-
schlieBlich aus Kr-85 besteht. Xe-131m und Xe-133 sind
nach 60 Tagen bereits auf 3% bzw.>0,04% ihrer Anfangs-
aktivitdt abgeklungen. Eine weitere wesentliche Reduktion
der Abgaberate ist nur noch durch Abteennung des Kr-85 aus
dem Abgasstrom zu erreichen.

Tabelle 6-4 Jdhrliche Edelgasabgaberaten am Kamin eines
1100 MWe-DWR in Abh&dngigkeit von der Riickhalte-
zeit bei 1% Brennelementschidden /nach 108%/

Riickhaltezeit ~ Edelgasisotope [Ci/a/
/37 Kr-85 Xe=131m Xe=133 andere
@) 11900 10000 1000000
7 11900 6000 390000 <600
15 11900 3800 140000 < 50
30 11900 1700 20000 <1
40 11900 1000 5300 0
45 11900 700 2800 0
50 11900 500 (25,5%) 1400 (£0,14%) 0
60 11800 300(2 3 %) 400 (20,04%) 0
70 11750 150 (£1,5%) 100 (20,01%)
90 11700 50 | 7
120 11650 10 0,2

*)basierend auf Schitzungen der Sicherheitsberichte wvon
North Anna - 875 MWe (USA - 1. kommerzielles Jahr 1975)
und Arkansas Nuclear One - 850 MWe (USA = 1. kommer-
zlielles Jahr 1973) = Westinghouse -



Tabelle 6-5 enth8lt eine Zusammenstellung der gemessenen
jdhrlichen Edelgasabgaben von 12 DWR seit 1962 und den
Sicherheitsberichten entnommene Schédtzungen der Abgabe

von 4 Reaktoren, welche noch nicht in Betrieb sind.

Der Anteil des durch Aktivierung gebildeten Edelgasiso-
topes Av-41 (T1/2=1,83 h) betr#gt etwa O,1 bis 0,4% /11,
16,17/ der gesamten Edelgasabgabe und wird deshalb nicht
in Betracht gezogen.

Da die jdhrlichen Abgaberaten am Kamin, wie sie in Tabelle
6-5angegeben sind, noch keine gute Aussage zulassen, wur-
den in Tabelle 6-6die Abgaberaten auf die jdhrlich produ-
zierte Energie bezogen. Die Riickhaltezeiten der einzelnen
Reaktoren sind jeweils in beiden Tabellen angefeben.

Wie Tab.6-6 zeigt, ist die Edelgasaktivitidtsabgabe je pro-
duzierte MWhe keineswegs bei allen DWR gleich. Wdhrend beim
DWR Shippingport von 1968-70 eine Abnahme um den Faktor 12
zu verzeichnen ist, zeigen alle anderen KKW eine stetige
Zunahme der bezogenen Aktivitdtsabgabe mit den Betriebs-
jahren. Die Edelgasabgaben je produzierte Energieeinheit
von San Onofre und Connecticut Yankee haben z.B. in der
Zeit von 1868-71 um den Faktor 700 zugenommen. Griinde fiir
die Zunahme der Aktivit&dtsabgabe wurden in den Berichten
iber die Betriebserfahrungen in USA nicht angegeben /115/.
Flir das deutsche KKW Obrigheim sind die Grinde fir die
unterschiedlichen Aktivitdtsabgaben in Tab.6-6 vermerkt.

Es ist nicht leicht, aus den gezeigten Abgaberaten filir eine
einzelne Anlage einen guten Jahresmittelwert abzuleiten.
Griinde dafiir sind hdufige Reparaturen, Umbauten und Brenn-
elementtests. Bei einem Vergleich der Abgaberaten der ver-
schiedenen Anlagen untereinander spielt auBerdem die Art
und Bauweise der jeweiligen Abgasanlage eine Rolle.



Tabelle 6~5 J&hrliche Edelgasabgaberaten verschiedener Druckwasserreaktoren
/11,16,17,18,108,109,110,7111,112,113,114,115,116,117,118,119,120,121/

Bezeichnung d. Lelstung (o 4. 4apge Edelgasabgaben /[ - %J nach Sicher- | Riickhalte- Gaslager-| Aktivkohle-| Isotopenzusammen—
KKW, Land ﬂmﬂJ [m;e7 beginn | 15601 1963 1 1964 1965|1966 11967 | 1968 1969 1970( 1971 | 1972 (heitsbericht zeit [d/ behdlter anlage setzung in Tab.6~8
shippingport, USA | 320 90 1957 |0,012]0,351 |o,0024]0,032{0,03 | 0,002|0,001|7,5-107° 1,9-1073) 60 x

Yenkee Rowe, USA 600 175 1960 21,7 7,4 0,95 1,7 |2,4 2,3 0,7 4 17,2 12,8 60 x x

Indian Pt.1, USA 615 265 1962 0,0072[13,2 33,1 | 36,4 23 60 600 1750 360 120 x

Saxton, USA 28 5 1962 22 18,6 1 2200 440

Trino Vercellese,l] 825 250 1964 19,4 | 89,7 59,1 19,2 585

SENA, Chooz, F 905 240 1966 2,1 3 4500

San Onofre, USA 1347 430 1967 4 4,8 260 4200 7670 30 x

Connect.Yankee,USDL 1825 575 1967 0,02 3,7 190 700 3250 unterschiedl. x x

KWO, BRD 907 283 1969 5560 7700 1455 | 3201 15-30 x N
R.E.Ginna, USA 1300 420 1969 10000 | 31800 a5 x

Mihama, Japan 1031 340 1970 1200

KKS, BRD 1900 630 1972 2445 15-30 x

Surry I, USA 2546 822 1973 4630 45 x x
Sequoyah I, USA 3423 1125 1974 11500 45 x x

Biblis, BRD 3462 1146 1974 14000 50 (Xe) ,7 (Kr) x

Nordenham, BRD | 3733 1300 1976 90000" 40(Xe) ,2,5 (Kx) x

%) beantragter Wert -

bel realistischer Leckage: 6420 % nach Schmitz und Slitterlin /16/

12°]



Tabelle 6-6 Edelgasaktivitdtsabgabe verschiedener Druckwasserreaktoren,
bezogen auf die produzierte elektrische Energie /nach 112,

115,116,118,119/

Bezeichnung des| Zeitraum|Edelgas—- | prod.el. bezogene Rickhalte-
KKW abgabe Energie Aktivitats- zeit
. =6 abgabe
ZEJ .10 [l\_'lWhg7 Z;Ci/MWhg ZaJ
Shippingport 1959-68 |£=0,58 0,35 1,7 60
1968 0,001 0,41 0,002
1969 |7,5.10-5 0,34 2,2 +10-4
1970 1,9:10-5 0,39 5 *+10-3
Yankee Rowe 1961-68 37 8,9 4,16 60
1968 0,68 1,2 0,57
1969 4,14 1,2 3,45
1970 17 1,3 1,3
1971 12,8 1,4 9,15
Indian Point 1| 1964-68 166 6,2 26,717 120
1968 59,6 1,6 37,2
1969 600 1,8 333
1970 1800 (a)
1971 360 0,74 470
SENA 1970 3 1,3 2,3
1971 4500 1,9 2380
San Onofre 1967-68 8,8 1,7 5,18 30
1968 4,83 1,4 3,45
1969 256 2,8 91,5
1970 4200 3,2 1300
1971 7670 3,2 2400
Connect.Yankee | 1967-68 3,75 3,7 1,01 untersch.
1968 3,74 3,2 1,17
1969 190 3,8 50
1970 700 3,7 189
1971 3250 4,14 780
KWO 1969 5500 1,86 2950 (b) 15=30
1970 7700 2,39 3210 (o)
1971 1456 2,13 690
1972 3201 2,29 1400
R.E. Ginna 1969 0 0,15 0 45
1970 10000 2,3 4350
1971 31800 2,7 11800
KKS 1972 2445 3,2 765 15=30
(a) = nicht in Betrieb
(b) = Probebetrieb, Leckagen

(c)

12 undichte Brennelemente




Bildet man ohne Riicksichtnahme auf die angefihrten Punkte
aus den gemessenen Aktivit&dtsabgaben pro Energieeinheit
der Tabelle 6-~6 einen Mittelwert (ohne die Extremwerte

<1 uCi/MWhe und >» 10000 uCi/MWhe), so ergeben sich ca.
830 HEL

MWhe*
Betriebszustédnde der 8 betrachteten DWR ein und liegt re-

Dieser Wert schliefit alle bisher vorgekommenen

lativ nahe bei den gemessenen, "normalen" Aktivit&tsabgaben
von KWO und KKS (690 bzw. 765 phtl). Fir einen 1000 MWe-DWR
ergibt sich damit bei einem linearen Abgabe-Leistungs-Zu-
sammenhang und einem Lastfaktor von 0,8 ein Erwartungswert
der Edelgasabgabe von 5800 Ci/a.

Nach Schmitz und Silitterlin /16/ kann angenommen werden, daB
die Leckage unabhédngig von der Reaktorleistung ist. Eine
realistische Hochrechnung der Emissionen der derzeit vor-
handenen 300 MWe-KKW auf 1000 MWe-KKW diirfte deshalb h&chstens
zu einer Verdoppelung fiihren /15,19,122/. Mit dem aus gemes-
senen Edelgasabgaben errechneten Mittelwert von 830 uCi/MWhe
ergibt sich demnach fiir einen 1000 MWe-DWR bei 80% Last w&dh-

rend des Jahres eine Edelgasemission von 3500 Ci/a.

Aufgrund dieser Abschdtzungen wird im folgenden angenommen,
daB8 1000 MWe-DWRn mit Ruckhaltezeiten von 40-60 Tagen etwa
5000 Ci pro Jahr an Edelgasaktivitdt abgeben (Lastfaktor 0,8).
In Tabelle 6-7 sind die Absch&tzungen von siebzehn Autoren
bzw. KKWe iliber die Edelgasabgabe kiinftiger 1000 MWe-DWR zu-
sammengestellt. Die einzelnen Berichte enthalten zum Teil
sehr wenig Angaben darilber, wie diese Zahlen zustande ge-
kommen sind. Geht man davon aus, daB Schidtzungen der Edel~-
gasabgabe von 10000 bis 15000 Ci/a Maximalwerte darstellen
und relativ hochgegriffen sind - was auch den Bemerkungen
der jeweiligen Autoren 2zu entnehmen ist -, so erscheint die
weiter oben getroffene Abschdtzung von 5000 Ci/a fir einen
1000 MWe-DWR realistisch.

Messungen der Abgaberate einzelner Edelgasisotope am Kamin




Tabelle 6-7

(40-50 Tage Riickhaltezeit)

Schédtzungen verschiedener Autoren ilber die Edelgasabgaben eines 1000 MW,-DWR

Edelgasabgabe [_E%_7 Last- Bemerkung

Autor bzw. KKW Datum insgesamt Kr—-85 Xe-133 faktor des Autors
Keller /123/ Okt.70 ([11200-70000 ’ Maximalwerte
Mandel /124/ Jan.71 |11200-70000 ’
Martin /108/ Jan.73 15400 11900 2800 ? 1% BE-Schdden (s.Tab.6-4 )
Schikarski /52/ Feb.72 14000 0,8 LWR;2x300 MWo£1000 MWe
iker, Jemseny, wirs 73 | 1340 | a0 | saso | o, | Ymmalerer
Senikarski, /122/ Sept.71 | 12000 6000 | 6000 | 7z | BRSS, Leta"o00 e
KKW Sequoyah /125/ Feb.71 11500 6000 5500 ? 1% BE-Schdden, Sicherheitsb.
Vinck /18/ Dez.72 bis 10000 bis 3000 ? bis 10 Ci/a MWe
KKW Nordenham /16/ Nov.71 6420 940 4370 1 nach Sicherheitsber. ber.
KKW Surry /108/ Jan.73 4400 2900 1500 ? 1% BE-Schdden, Sicherheitsb.
Schmitz, Sitterlin /16/ Nov.71 4000 ? unabhdngig von Leistung
Blomeke /89/ 68 4000 3200 800 0,9 1% BE-Sch&dden
USAEC /53/ Juli 73 3600 970 2400 0,8 ohne bes.Vorkehrungen gegen

Leckage
Handke, Schwarzer /126/ Nov.71 3400 950 2200 ? Mittelwert fiir LWR
Sitterlin /127/ Nov.71 2640 0,8 dieser Wert braucht nicht
Uberschritten werden

Braun, Traube /110/ Sept.71 2000 ? Angabe von AEG und Siemens
Nichols /128/ Aug.71 1003 3 1000 ? bei Abtrennung des Krypton

LS



werden nur sehr vereinzelt durchgefithrt und sind von 3 DWR
verfligbar. Werden Kaminabgaberaten einzelner Edelgasnuklide
von den Anlagenbetreibern angegeben, so sind diese Berichte
weder hinsichtlich der genannten Isotope noch hinsichtlich
der gewdhlten Einheiten konsistent. Diese Situation sollte
durch von der AEC vorgeschlagene Richtlinien gedndert wer-
den /115/. Oft wird nur 1 Nuklid (z.B. Xe-=133) gemessen und
iber das Modell der Diffusionsmischung (s.Kap.6.2.3.) der
Anteil der anderen Edelgasnuklide an der Kaminabgaberate
berechnet.

Messungen der Konzentration bestimmter Radionuklide im Pri-
mdrwasser werden hdufiger durchgefiihrt. Je nach Reinigungs-
rate, Gr&ge der Leckagen und Riickhaltezeit wird sich jedoch
das relative Vorkommen der Nuklide im Kiihlwasser stark von
der Zusammensetzung in der Abluft unterscheiden, so daB diese
Messungen hier nicht brauchbar sind.

Soweit genauere Aussagen iliber die Zusammensetzung der Abluft-
gase bekannt sind, wurden diese in den Tabellen 6-7 und 6-8
zusammengestellt. Aufgrund dieser Tabellen und Tabelle 6-4
kann angenommen werden, daB8 die gesamte Edelgasabgabe nach
40-50 Tagen Rickhaltezeit zu 80-90% aus den Isotopen Kr-85
und Xe-133 besteht. Fiir eine weitere Aufteilung gestaltet
sich bereits die Umrechnung der einzelnen Angaben auf gleiche
Riickhaltezeiten schwierig, da nicht bekannt ist, wieviel Ak-
tivitdt jeweils aus Leckagen unverzdgert zum Kamin gelangte.
Durch eine Riickrechnung der angegebenen Edelgasabgaben auf
z.B. Null Tage Verzdgerung wirde man eine viel zu groBe Ak-
tivit&dt erhalten.

Abb.6-7 zeigt die von Schmitz und Siitterlin /16/ aufgrund von
Herstellerangaben nach dem Diffusionsmodell berechneten Akti-
vitdtsanteile von Kr-85 und Xe-133 aus Leckage und Abgasan-
lage. Diese Aufteilung wurde fiir die Daten des KKW Nordenham
errechnet.

Im folgenden soll eine eigene Abschdtzung durchgefiihrt wer-
den.



Tabelle 6-8

Druckwasserreaktoren

Gemessene und errechnete Isotopenzusammensetzung der Edelgasabgabe verschiedener

Bezeichnung des KKW Yankee Rowe |[Connect.Yankee | KWO (Surry |Sequoyah|Nordenham [allgemeiner DWR
Betriebsbeginn 1960 1967 19681 1973 1974 1976
Literatur /15, 19/ /11/ /121/1/108/ /125/ /16/ /53/
elektr. Leistung /Mw/ 175 575 345 | 822 1125 1300 1000
Riickhaltezeit [%7 c1%94) untersch%edl. 0_ ) és 45 ] 40/2,5 ) go o
b Einheit == % i i Ci —»d,e i
angegebene Einhei [=T L3P LI\EE T [ ci 781 /EL 74 [E7
7 P ///
MESSUNG RECHNUNG
V/// z Z /
Xe=-131m 44,1 36
133 0,1 86 =90 1500 5500 |4370,0 2400
133m 0,002 47,5 27
135 0,2 12 =8 694,0 38
135m 8,81 2
138 21,2 6
Kr-83m 28,7 2
85 3 1,4 0,09 2890 6000 940,0 970
85m 0,02 8,62 12
87 0,02 66,2 8
88 0,03 173,0 22
Ar-41 0,4 0,4 1 13,8
a)geschéitzte Werte aus Einzelmessungen d)berechnete Werte aufgrund des Sicher-
wdhrend 1969 und 1970 heitsberichtes
b) e)

Einzelmessungen 1970

c)Einzelmessungen 1973

)

ausgehend vom Diffusionsmodell

ausgehend vom Gleichgewichtsmodell

6S
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Abb.6-7 Aufgrund des Sicherheitsberichtes berechnete Iso-
topenzusammensetzung der Edelgasabgabe beim DWR
Nordenham, 1300 MWe /nach 16/

»”
Xe 133 : 2600 Ci/a
Kr 85: 840 Ci/a
Abluftkamin
aus aus
Leckage Kihimittelreinigung | &
- Xe 133: 2380 Ci/a Xe 133: 35000 Ci/a
Kr 85 : 40 Cila Kr 85: 900 Ci/a
unVerzégert Rickhaltezeit: 40(Xe)/2(Kr) Tage

Xe 133: 180 Ci/a _
2 e
Kr 85 900 Ci/a

¥ohne Entgasung vor Brennelementwechsel



Tabelle 6-9 enthdlt die aus den Tabellen 6-4,

6=7 und 6-8

auf eine Rilckhaltezeit von = 50 Tagen umgerechneten Ver-
hdltnisse der Abgaberaten von Kr-85/Xe-133.

Tabelle 6-9

Verhdltnis der Aktivit4dten der Isotope Kr-85/

Xe-~133 in der Abluft verschiedener DWR

(umgerechnet auf eine Riilckhaltezeit von =50 Tagen)

Bezeichnung des elektr. aus Tabelle Nr. | Kr-85/Xe-133
KKW bzw. Autor Liﬁaéﬁng Literatur

KKW North Anna 875 6-4 /108/ ,
Bilker, Jansen 1000 6-7 /19/ ,
Aurand,Ruf,Schik. | 1000 6-7 /122/ 1
KKW Sequoyah 1125 6-7, 6-8 /125/ 1
KKW Nordenham 1300 6-7, 6-8 /16/ 0,8
KKW Surry 822 6-7, 6-8 /108/ 4
USAEC 1000 6-7, 6-8 / 53/ 0,1
Blomeke 1000 6-7 /89/ 4
Handge, Schwarzer | 1000 6~7 /126/ '
KKW Yankee Rowe 175 6-8 /19/ ,
KKW Obrigheim” 270 6-8 /121/ ,

*)

aus Messungen

In dieser Rechnung konnte wegen des jeweils unbekannten
Leckageterms nicht beridcksichtigt werden, daB ein Teil
der Aktivit&dt stets unverzbgert zum Kamin gelangt. Da

Xe-133 eime Halbwertszeit von 5,27 Tagen hat, wird das
Kr-85/Xe-133-Verhdltnis sehr stark durch die Rilckhalte-
zeit und jeweilige HOhe der Leckage beeinflufit. Wie Ta-

belle 6-9 zeigt, ist aufgrund der wenigen Messungen und

des unbekannten,

sicher unterschiedlichen Leckageterms

keine allgemeingiiltige Aussage iUber das Kr-85/Xe-133-Ver-

hdltnis méglich.

Sitterlin /127/ versucht, durch Riickrechnung mit Hilfe der

MefBwerte am Kamin dreier deutscher KKW (300 MWe) eine schein-

bare Leckage (Undichtigkeiten, Probeentnahmen, Reparaturen

usw, )

zu bestimmen; ein Verfahren,

das nach Ansicht des Ver-




fassers - exakte Isotopenaktivitédtsmessungen vor und nach

der Abgasanlage sowie am Kamin ausgenommen - das einzig
mégliche Verfahren ist, um den unverzdgert an die Umge-

bung gelangenden Aktivitdtsanteil zu bestimmen. Wie sich
dabei zeigt, stimmt nur im Fall des DWR Obrigheim die er-
rechnete scheinbare Leckage mit den Herstellerangaben Uber-
ein. Bei KWL und KRB waren keine hinreichend genauen Aus-
sagen méglich. Damit 148t dieses Verfahren zundchst noch
keine Schliisse auf die genaue HOhe der Leckagen bei 1000 MWe-
KKW zu. Hier bleibt nur der ebenfalls won Schmitz und Silitter-
lin /16/ gewdhlte Weg der Berechnung mit dem Diffusions-
modell nach Angaben des Sicherheitsberichtes (s.Abb.6-7).

Die Ergebnisse dieser Rechnungen werden sich fiir jeden DWR

je nach seinen individuellen Konstruktionsmerkmalen etwas

unterscheiden.

Eine vereinfachte Abschédtzung l&dB8t sich wie folgt durchfiihren:
Vergleicht man bei den heutigen Konstruktionen die Aktivitdten
aus Leckage mit denen aus der Kiihlmittelreinigung vor der Ver-
zbgerung, so liegt der Leckageterm in der GrdBenordnung von
10% der Gesamtaktivitdt. Nach der Verz&gerung in der Abgas-
anlage trdgt jedoch der Leckageterm iliberwiegend zur Edelgas-
abgabe bei. Untersuchungen zum DWR Nordenham ergaben /16/,

daf die Aktivitdt aus Leckage am Kamin etwa das 3fache der
Aktivitdt aus der Abgasanlage betrdgt, woraus sich u.a. er-
gibt, daB sich beim DWR die Edelgasabgabe nur durch Vorkeh-
rungen gegen Leckage drastisch senken l&8t.

Aufgrund dieser Verhdltniszahlen 148t sich die Edelgas-
Gesamtabgabe eines 1000 MWe-DWR mit 50 Tagen Rickhalte-

zeit aufteilen in:

3200 Cci/a Xe-133
1300 Ci/a Kr-85

500 Ci/a andere Edelgase (=60% Xe-=135, =20% Xe-131m,
und je =10% Xe-133m und Kr-88)




6.3.2. Siedewasserreaktoren (SWR)

Beim SWR nimmt man an, dafR die an der Oberfldche der Brenn-

elemente entstehenden Dampfblasen die aus den Brennelementen
freigesetzten Edelgase mit sich fuhren. Damit treten die im

Reaktorwasser enthaltenen Gase fast vollstdndig in den Dampf
iber /17/.

Aktivitdtsflu8

Der entstehende Dampf wird aus dem Druckbehdlter herausge-
fiilhrt und kommt iiber die Turbine in den Kondensator, wo er
an den gekiihlten Oberflédchen kondensiert. Die Edelgase blei-
ben dabei gasfdrmig. Um den Wirkungsgrad von Dampfturbinen-
anlagen zu erhalten, missen nicht kondensierbare Gase aus
dem Dampf entfernt werden. Bleiben nicht kondensierbare Gase
in den Kondensatoren, so wird dadurqh deren Effektivitit
stark herabgesetzt /129/. Bei den SWR mit Direktkreislauf
wird der Dampf deshalb nahezu vollstdndig (99,9%) in den
Turbinenkondensatoren entgast und die Edelgase zusammen mit
anderen nicht kondensierbaren Gasen in die Abgasanlage ein-
geleitet /65/.

Genauso wie beim DWR werden auch beim SWR durch Leckagen
Edelgase frei. Die Aktivitdt aus Leckagen liegt jedoch um
2-3 Zehnerpotenzen unter der eines DWR (vgl. Abb.6-7 und
6-10), da zum einen der Kihlmitteldruck nur etwa 70 atii
‘betrdgt und zum anderen nur bei Dampfleckagen Edelgase in
die Luft von Anlagen- und Hilfsanlagenrdumen gelangen.
Die aus Containment, Ringspalt, Maschinenhaus und Stopf-
buchsabsaugung der Turbine abgezogene Luft wird genauso
wie beim DWR unverzdgert der Abluft im Kamin beigemischt
/16,17,18,130/. Die mittlere Aufenthaltsdauer der freige-
setzten Edelgasnuklide in den Anlagenrdumen betrdgt beim
SWR wegen seiner kompakteren Bauweise nur etwa 2 Stunden
/16/. Abb.6-8 zeigt das prinzipielle AktivitdtsflieBschema
eines SWR.



Abb.6-8 AktivitdtsflieBschema eines Siedewasserreaktors

Abluftkamin

Abluft aus Abluft aus Hilfs -
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Gemessene Aktivitdtskonzentrationen an verschiedenen Stellen
eines SWR enth&dlt der Bericht von Kahn /14/. Detaillierte
Schidtzungen der Edelgaskonzentration enth&dlt der Sicherheits-
bericht /90/, Schmitz und Siitterlin /16/ und Herrmann /17/.

Mit den Edelgasen miissen beim SWR erhebliche Mengen Einbruchs-
luft aus der Turbine iiber die Kondensatoren und Dampfstrahler-
sdtze in die Abgasanlage befdrdert werden. Bei einem 1000 MWe-
SWR fallen etwa 85 m3 Einbruchsluft pro Stunde an, wodurch
etwa 3mal soviel natilirliches Krypton und Xenon in die Anlage
gelangt als aus den Brennelementen freigesetzt wird /128/.

Da die Abluft wegen der groBen anfallenden Menge kontinuier-
lich abgegeben werden muB, liefi man bisher die Aktivitdt der
Edelgase meist in langen Rohrleitungen abklingen /108/ (siehe
auch Kap.10.1.1.). Bei niedrig gewdhlter Strﬁmungsgeschwindig-
keit erreichte man damit Verz®&gerungszeiten von 18 bis etwa

30 Minuten /89/. Durch diese relativ kurze Rilickhaltezeit ist
der Anteil der kurzlebigen Isotope (Kr-88, Xe-133, 135, 138)
zum Zeitpunkt der Abgabe am Kamin noch erheblich.

Flir neuere SWR sind deshalb Aktivkohleanlagen vorgesehen /131/.
Damit lassen sich bei diesem Abgasvolumen Riickhaltezeiten von
~ 40 Tagen fir Xenon und 2,5 Tagen fir Krypton erreichen /65,
107, 108/. Seit 1968 ist im KKW Gundremmingen (KRB) eine erste
Aktivkohleanlage in Betrieb. Mit ihr lassen sich Verz8gerungs-
zeiten von 14 d fir Xenon und 1d fir Krypton erreichen. Die
Erfahrungen mit der Anlage waren durchweg gut /132/.

Im Gegensatz zum DWR kann die Aktivkohleanlage beim SWR wegen
der erheblichen Mengen Einbruchsluft nicht im geschlossenen

Kreislauf betrieben werden.

Tabelle 6-10 enthdlt eine Zusammenstellung der gemessenen
jadhrlichen Edelgasabgaben von sechzehn SWR seit 1962 und
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Tabelle 6-10 Jihrliche Edelgasabgaberaten verschi
/11,16,17,13,53,110,112,113,115,116,117,118,119,120,132/

reaktoren

=3

iﬁ:?if.:ﬁ:ng des I8 uwt:j_']st‘z”lgwe_] B:E;i:is- 1962 | 1963 | 1964 Ed:sl:; ’:gg:be '1357 “‘Zsse 1969 1870 |1971 1972 ::::a:i:?:;; Ru:?i‘:l“- Ver:ﬁ:ﬁ:;g’— i:;’iri::;. Aktivkohle ::::&p;ni:sm?ns_-u
Dresden I, USA 700 200 1959 2841 71,6 521 {610 736 260 240 862 914 753 620 23 m x x
VAK, BRD 60 15 1960 3,9 4,6 1,8 3,4 }2,45 - 40 - 48 h x

Big Rock, USA 240 70 1962 0,256 | 0,803 | 0,78 | 132 705 264 232 200 277 284 I0m x

Bumboldt Bay, USA 240 68 1963 0,716 | 5,97 [ 197 282 900 897 490 535 514 18 m x x
Garigliano, Ital. 506 150 1963 5,2 10,3 29,2 82 140 275 640 430 x
KRB, BRD 801 237 1966 0,53 8,8 8,8 11,4 7,35/ 6,65 (11,0 40m+144/14 x x x
La Crosse, USA 165 50 1867 0,005 0,001 0,48/ 0,7 /0,53 20 m x

KWL, BRD 520 170 1968 200 130 130 3,1 60m + 3d x x x
Dodewaard, NL 163 54 1968 3 3

Tsuruga, Japan 968 306 1969 68 30m x

Oyster Creek, USA 1990 515 1969 7 112 516 866 30m x

Nine Mile Pt. USA 1538 500 1969 0,05 9,5 253 517 0m x x
Dresden II, USA 2527 809 1970 280 30m x

Milestone I, USA 2011 652 1871 267

Monticello, USA 1670 545 1971 76 Xe/kr

KWW, BRD 1912 640 1972 0,61 0,3 -300 |%83/2,38 x <
KKB, BRD 2292 770 1974 17 40d/2,4d x x
KKP, BRD 2575 864 1874 2,7 404/2,5d x x

99



Schdtzungen der Abgabe von zwel im Bau befindlichen Reaktoren.
Wie erwartet liegen die Edelgasabgaben aufgrund der kurzen
Rliickhaltezeit meistens wesentlich hdher als bei DWR.

Bezieht man die jdhrlich abgegebene Edelgasaktivitdt auf die
jeweils produzierte Energie - wie in Tabelle 6-11 geschehen -
so ergibt sich ebenfalls meistens eine h8here Edelgasabgabe
als bei DWR (vgl. Tab.6-6). Wie ersichtlich, ergibt sich bei
SWR ein einheitlicheres Bild als bei DWR. Die nahezu konstante
Abnahme der bezogenen Aktivitdtsabgabe mit zunehmender Riick-
haltezeit wird sehr gut deutlich. Ausnahmen stellen die KKW
La Crosse und Lingen (KWL) dar. Die extrem niedrigen Abgaben
von La Crosse k&nnen nicht erkldrt werden. Obwohl bei KWL

die Aktivkohleanlage stets in Betrieb war /133/, liegen die
Werte der Jahre 1969-71 wegen Leckagen und Brennelementschd-
den lUber dem fir diese Rilickhaltezeit erwarteten Wert.

Das Abklingverhalten der Aktivitdt von Kr- und Xe-Isotopen
kann idber einen lédngeren Zeitraum parallel zu Tab.6-11 auch
unabhédngig davon in Abb.6-9 verfolgt werden.

[ci]

108 —— t\_ N

o8 I N

104 s

102

'+—+—b—;4‘—F—+ﬂ——ﬂﬂ~—F—+4—*—+—+—f4'r%—%”# —t— t
12 510 12 510 30 2 510 2510 251 2510 100 500

Sekund. Minuten Std. Tage Mon. Jahre

Abb.6-9 Abklingverhalten des AktivitHitsinventars an
Krypton~ und Xenonisotopen eines 1000 MWe-LWR
nach 2 Jahren Bestrahlungszeit /nach 134/



Dabei ergibt sich sowohl aus den gemessenen Werten der Ta-
belle 6-11 als auch aus der allgemeinen Abb.6-9 bei Er-
htéhung der Rickhaltezeit von 20 Minuten

auf 144 eine Abnahme der Aktivitdt um den Faktor = 100
L1} 3 8d H 1" " " " " " =3 1000 .

Der Grund filr diese relativ gute Ubereinstimmung beim SWR
148t sich aus der Tatsache erkldren, daB der aus Leckage
unverzdgert zum Kamin kommende Aktivitdtsanteil sehr ge-
ring ist, d.h. fast die gesamte abgegebene Aktivitidt wird
beim SWR durch die Abgasanlage gefilhrt.

Der geringe Leckageterm spiegelt sich in Tab.6-11 auch in
den relativ geringen Schwankungen liber den Betriebsjahren
der einzelnen KKW wieder. Eine Zunahme der bezogenen Akti-

vitdt wie bei DWR ist bei SWR ebenfalls kaum zu verzeichnen.

Bildet man fiir SWR einen sinnvollen Mittelwert der bezogenen
Aktivit&dtsabgabe (d.h. ohne die KKW Humboldt Bay, La Crosse
und Nine Mile Point 1969), so ergibt sich bei =~ 28 Minuten
Riickhaltezeit eine Abgabe von 46 '104 %%%. Im Bau befindliche
und geplante SWR werden jedoch mit Aktivkohleanlagen ausge-
stattet, wodurch Riickhaltezeiten von = 40d fiir Xenon und

etwa 2d fir Krypton erreicht werden. Nach Abb.6-9 reduziert
sich dadurch die Aktivit#t etwa mm den Faktor 1,25: 107>

(s. Kap. 10.1.2. und Vollmer /136/), so daB fir kiinftige SWR

eine Aktivit&dtsabgaberate von 570 ﬁ%% angenommen werden kann,
Dieser Mittelwert liegt bei gleicher Ruckhaltezeit wegen der
geringeren Leckage unter dem Wert von 830 %%% fiir DWR.

Bei der Annahme eines linearen Abgabe=Leistungs—-Zusammenhangs
und einem Lastfaktor 0,8 ergibt sich damit fir einen 1000 MWe-
SWR ein Erwartungswert der Edelgasabgabe von 4000 g%. Wiirde

man flir einen 1000 MWe-SWR die doppelte Abgabe eines 300 MWe-
SWR als Erwartungswert annehmen, so ergdbe sich eine Emission
von 2400 9%. Da jedoch bei der Edelgasabgabe eines SWR nicht

der Anteil aus der leistungsunabhdngigen Leckage den Haupt-
anteil liefert, wie das beim DWR der Fall ist, sondern die Akti-

vitdt aus der Abgasanlage,wird in Ubereinstimmung mit Schmitz
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abelle 6-11 Edelgasaktivitdtsabgabe verschiedener Siedewasser-

reaktoren, bezogen auf die produzierte elektrische
Energie /nach 112,115,116,118,119,135/

Bezeichnung des Zeit- Edelgas- [prod.el. |[bezogene Ak- |Riickhalte-
KKW raum abgabe Energie ti;:t!taab- zelit
-6 ga
[cy]  |10° [iwne] NG 7
Humboldt Bay ® | 1963-68 | 2230.10% | 1,8 1240 18 m
1968 | 853.10° | 0,47 1830
1969 | 490.10° | 0,39 1000
1970 | s40.10° | 0,43 1300
1971 s14.10° | 0,33 1570
La Crosse 1969 | 0,48:10° | 0,077 63 20 m
1970 |{ 0,95:10% | 0,13 73
1971 | 0,53-10° | 0,22 24
Dresden 1 1961-68 | 2800:10° | 7,6 368 23m
1968 | 240:10° | 0,97 247
1969 | 860.10° | 0,87 990
1970 | 910-10% | 1,4 650
1971 | 750-10% | 0,70 1080
Big Rock Point 1962-68 1330-103 1,7 782 0m
1968 | 232:10° | 0,45 516
1969 | 200-10° | 0,42 480
1970 | 280:10% | 0,40 700
1971 284103 | o,36 820
Oyster Creek 1969 7:10® | 0,35 20 30 m
1970 | 110.10% | 3,6 31
1971 | s16-10% | 3,75 138
Nine Mile Point| 1969 |0,055-10% | 0,071 0,78 0m
1970 | 9,5.10% | 1,9 5
1971 | 253-10% | 2,9 87,5
VAK 1968 | 4,6.10° | 0,108 39 40-48h
1969 | 1,8:10° | 0,085 21
1970 | 3,4.10%° | 0,109 31
1971 | 2,5.10%° | o,108 23
Dodewaard 1970 3.10° | o,368 8,1
1971 3-10% | 0,405 7,4
KRB 1968 | 8,803 [ 0,96 9,2 14d (xe)
1969 | 11,410 | 1,18 9,55 1 %)
1970 | 7,410 | 1,75 4,2
1971 | 6,65.10% | 1,88 3,5
1972 11.10% | 1,82 6,05
KWL 1969 | 200-103a) 1,75 114 60m+30d
1970 | 130.10%a) 0,969 135
1971 130-103a) 0,966 136
1972 3,1.108 | o,m2 4,35
Kww © 1972 | 0,61.10% | 0,5 1,2 38d (Xe)
2,3d (Kr)
a)

c)

Brennelementschiden /115/,/119/
b) Leckagen /119/
Versuchsbetrieb /119/




und Slitterlin /16/ die Edelgasaktivitdtsabgabe eines SWR
in erster N&herung der Reaktorleistung direkt proportional

angenommen.

Im folgenden wird deshalb die Gesamtedelgas-Abgaberate eines
1000 MWe-SWR (Lastfaktor 0,8) mit 40 Tagen Rilickhaltezeit mit
ca. 4000 Ci als realistisch betrachtet. Siedewasserreaktoren
gleicher Leistung wilrden bei 30 Minuten Riickhaltezeit etwa

1 Million Ci pro Jahr abgeben, wobei es sich allerdings um
liberwiegend kurzlebige Edelgasisotope handeln wirde. Die
Schidtzungen verschiedener Autoren bezliglich der Edelgasabgabe
eines 1000 MWe=-SWR sind in Tabelle 6-12 zusammengefapBt. Die
wenigen vorhandenen Sch&tzungen enthalten sehr wenige Hinweise,
wie diese Zahlen zustande gekommen sind. Die Bemerkungen und
Angaben der Autoren sind in Tabelle 6-12 jeweils angegeben.
Nach Martin /108/ resultiert diese Unsicherheit daraus, daB
Abgassysteme dieser GrdBenordnung mit langen Rilickhaltezeiten
relativ neu sind und wenig Erfahrung beziliglich Auslegung,

Konstruktion und Kosten vorhanden ist.

Die Aufteilung der abgegebenen Aktivitdt auf die einzelnen
Edelgasnuklide gestaltet sich auch beim SWR sehr schwierig.
In Tab.6-13 sind die verfligbaren Messungen von drei Reakto-
ren zusammengefaft. Diese Messungen sind nur kennzeichnend
fiir einen gegebenen Reaktor, zu einer gegebenen Zeit, mit
einem bestimmten Prozentsatz an Brennelementschiden /41/.
Eine Verallgemeinerung auf einen reprédsentativen SWR ist schwierig.
Da bei kiinftigen 1000 MWe-SWR Rilickhaltezeiten von etwa 40
Tagen vorgesehen sind, werden auch hier die Nuklide Kr-85
und Xe-133 80-90% der Aktivitdt stellen. Bei Riickhaltezeiten
im Bereich von 20-30 Minuten liberwiegt der Anteil der kurz-

lebigeren Edelgasnuklide (vgl. dazu Tabelle 6-13).

Da der Leckageterm der abgegebenen Aktivitdt beim SWR prak-

tisch vernachlidssigbar ist, kann das Kr-85/Xe-133-Verhdltnis



Tabelle 6-12 Schitzungen verschiedener Autoren iliber die Edelgasabgaben eines 1000 MWe—SWR

Edelgasabgabe Z—E%_7

Last-
Autor bzw. KRKW Datum insgesamt |Kr-85 |Xe-133 |faktor | Bemerkung des Autors
Aurand, Ruf, > pess. Annahme; 14d Verzdgerung;
Schikarski /122/ Sept.71 | 60000 1200 | 60000 | 2 2%300 2 1000 MWg
Biiker, Jansen, . Maximalwerte;
Schikarski /19/ Midrz 73 | 58000 5250 | 52250 | 0,8 |3 3,300 MWe 2 1000 MWe
Schikarski /52/ Febr.72 23000 0,8 LWR; 3,3x300 & 1000 MWe
USAEC /53/ Juli 73 6500 770 5000 0,8 52d Xe und 3d Kr Riickhaltezeit
Nichols /128/ Aug. 71 6000 3000 ’3000 ? 454 Xe und 3d Kr Riickhaltezeit
Siitterlin /127/ Nov. 71 3930 0,8 404 Xe und 2,5d Kr Riickhalte-
zeit; dieser Wert braucht nicht
iberschritten werden
Handge, Schwarzer Nov. 71 3400 ? Mittelwert fiir LWR
/126/
KKW Philippsburg Nov. 71 2700 757 1800 ? 404 Xe und 2,5d Kr Rickhaltezeit
Schmitz, Sitterlin Nov. 71 1000 ? proport. der Leistung
/16/
Nichols /128/ Aug. 71 1000 3 1000 ? bei Kr-Abtrennung

LL



Tabelle 6-13 G und errechnete Isotopenz tzung der Edelgasabgabe verschiedener Siedewasserreaktoren
Bezeichnung der KKW Dresden I Nine M.Pt. KRB KWW KKB KKP allgemeiner SWR
Betriebsbeginn 1969 1966 1972 1974 1974
Literatur /117 /1377 /19/ /135/ /1157 /132/ 711/ /177 716/ /53/
elektr.Leistung /MW/] 200 500 237 640 770 864 1000
Rilckhaltezeit 23 min 0 min 30 min O min 17h Kr,104 Xe O min 18h Kr,9d Xe O min 27h Kr,15d4 Xe 384 404 404 534
ci i Ci 9% i ci ci 4© ci uCif wCi pCi uCi 59 ci c1 141 i
angegebene Einheit |/t 7° | [P\ ras| i e s\ ngr) ner |\nge e \ner | gy e alle-vale Y lNe ¥
L~ / MESSUNG / / / / / RECHNUNG
Xe-131m bis 430 3,75 112 85
133 510 10000 6000 67000 160 2100 710 6200 2300 3200 660 bis 7340 560 1790 5000
133m 14 280 200 0,0849 -
135 1250 25000 20000 136000 165 5100 17700 10200 0,275 370
135m 145000 4100 14100 15600 0,002 18
138 3000 40000 270000 75 15300 80000 50500 5,43 57
Rr-83m 0,659 2
85 0,14 2,8 2,2 bis 1980 23,8 757 770
85m 400 7900 6000 37000 38 1700 60 5000 300 2800 50 33,2 73
87 790 16000 10000 118000 130 2800 3000 4900 10
88 740 15000 10000 136000 110 4800 20 17100 180 10200 20 0,726 11
i =Y .
T [c—aj h 6 5000 114000 52200 17000 20000 70000 18000 bis 240000| 14500 2700 6500

(Buchstabenerkl¥rung siehe nichste Seite)

L



zu Tabelle 6-13

a)Mj.t’telwerte aus 9 Messungen /14/ von Nov.67 bis Aug.68

b)Werte fir Lastfaktor 0,64 wdhrend 1968, berechnet aus
Messungen in /14/

c)Mittlere Jahresemission, berechnet aus Messung in /14/

d)
Messungen von 1970

e)Messung am 8.5.1968 (0 min 2 vor der Verzdgerungsanlage

gemessen)
f)Messung am 9.5.1969 (Brennelementschidden), (O min 2 yor der

Verzdgerungsanlage gemessen)

g)Messung am 15.5.1970 ( O min 2 vor der Verzégerungsénlage
gemessen)

h)aus Sicherheitsbericht

l)berechnet aufgrund des Sicherheitsberichtes

Yoeigene Rechnung mit Lastfaktor 0,8 bzw. Addition der

Angaben in Q%

k)ausgehend vom Gleichgewichtsmodell



der einzelnen Messungen aus Tab.6-13 gut auf eine Rilickhalte-
zeit von 40d umgerechnet werden. Die Reaktorleistung spielt
fir das Verhdltnis der Isotope keine Rolle., Tab.6-14 zeigt
die auf eine Rickhaltezeit von 404 korrigierten Kr-85/Xe-133-
Verhdltnisse aus den Tab.6-12 und 6-13. Ein sinnvoller Mittel-
wert des Kr-85/Xe~133-Verhdltnisses liegt bei 0O,5.

Nimmt man an, daB8 nach 40 Tagen Rilickhaltezeit die Kr-85- und
Xe-133-Abgaberate eines 1000 MWe-SWR 4000 : 0,9 = 3600 /i 7
betrdgt, so errechnet sich daraus eine Aktivit&dtsabgabe von

2400 Qg Xe=133 und 1200 9% Kr-85.,

Tabelle 6=-14 Verhdltnis der Aktivitdt der Isotope Kr-85/Xe-133
in der Abluft verschiedener SWR (umgerechnet auf
eine Rickhaltezeit von = 40 Tagen)

Beaeponnung des |elekir betstuns aus Tabelle N7 ke-as/xe-13:
Nichols 1000 6-12/128/ 1

USAEC 1000 6-13 /53/ 0,09

KKW Wiirgassen 640 6-13 N7/ 0,27

KKW Brunsbiittel 770 6=13 /17/ 0,041

KKW Philippsburg 864 6-13 /16/ 0,42

KKW Dresden I* 200 6-13a /11/ 0,051

KKW Dresden I* 200 | 6-13b/137/ 0,54

KKW Dresden I* 200 6-13c /19/ 0,07

¥

aus Messung

Mit der von Schmitz und Siitterlin fir das KKW Philippsburg
durchgefiihrten Rechnung soll dieses Ergebnis verglichen wer-
den. Abb.6-10 zeigt die nach dem Diffusionsmodell berechne-
ten Abgaberaten des KKP. Da das Klihlmittel, wie bereits er-
wdhnt, beim SWR nahezu vollstédndig von Spaltedelgasen ge-
reinigt wird, £811lt eine wesentlich gr&fere Aktivitdt in

der Abgasanlage an. Durch die Riilckhaltung ist jedoch die
gesamte Xe-133-Abgabe merklich kleiner als beim DWR, in dem
das Xenon unverzdgert zum Kamin gelangt. Beziiglich des Kr-85



ergibt sich beim SWR etwa die gleiche Abgaberate wie beim
DWR.,

Somit 148t sich die Edelgasabgaberate eines 1000 MWe-SWR
mit 40 Tagen Riickhaltezeit aufteilen in

2400 Ci/a Xe-133
1200 Ci/a Kr-85
und 400 Ci/a andere Edelgase ( =50% Xe-135, =25% Kr-85m,
~20% Xe-131m, =5% Xe-133m, =1% Kr-88)

Die Unterschiede zum DWR (S.62) in der Zusammensetzung der
Nuklide ergeben sich aus den verschiedenen Leckagen, falls
etwa gleiche Riickhaltezeiten erreicht werden. Die Gesamt-
abgabe entspricht ungefdhr der von Druckwasserreaktoren.

6.3.3. Gasgekilhlte Reaktoren (GCR)

Die Klasse der GCR 1l&8t sich nach ihrer geschichtlichen Ent-
wicklung in die 3 Gruppen Magnox-Reaktor, Fortgeschrittener
Gasgekiihlter Reaktor (AGR) und Hochtemperaturreaktor (HTGR)
aufteilen. In dieser Reihenfolge soll auch die Edelgasabgabe
der GCR erldutert werden. Die Edelgase gelangen bei GCR - wenn
liberhaupt - aus den Brennelementen in das gasfdrmige Kilhlmittel
(CO2 oder He bei 10-40 ata /102/), das in einer Bypassanlage
kontinuierlich gereinigt wird. Dadurch stellt sich im Kihl-

mittel eine spezifische Gleichgewichtsaktivitdt ein.

Die dlteste Gruppe der GCR sind die mit metallischem Uran als
Brannstoff und mit CO2 als Kihlmittel ausgestatteten Magnox-
oder MKI-Reaktoren /138/. Wegen der versch. Kristallformen des
Uranmetalls und da als Hiillmaterial die Magnesiumlegierung
Magnox (Schmelzpunkt =650 ¢ /139/) verwendet wird, lassen

sich nur Brennstofftemperaturen von ca. 570-640 Oc erreichen
/102,139/. Bei diesen Temperaturen findet weder bei Uranoxid
(Abb.6-1) noch bei Uranmetall eine Freisetzung der Spaltedelgase
Krypton und Xenon statt. Da der mittlere Endabbrand bei Magnox-
Reaktoren nur etwa 4000 M%Q betrdgt, scheidet auch eine er-

hdhte Freisetzung durch Abbrandeffekte aus.



Abb.6-10 Aufgrund des Sicherheitsberichtes berechnete
Isotopenzusammensetzung der Edelgasabgabe
beim SWR Philippsburg, 864 MWe (nach /16/)

Xe 133: 1790 Ci/a

Kr 85: 757 Cila

Abluftkamin
aus " aus
Leckage Kihlmittelreinigung
Xe 133: 0,7 Ci/a Xe 133: 320000 Ci/a
85: 0003 Ci/a Kr 85: 757 Cil/ a
“unverzégert Rickhaltezeit: 40(Xe)/2,5(Kr) Tage

Xe 133: 1790 Ci/a
Kr 85 757 Ci/a




Nach Pepper und Carter /140/ wird bei Messungen der Edelgas-
abgabe einzelner Anlagen nur das Isotop Ar-41, ein Aktivierungs-
isotop, gemessen. Krypton und Xenon werden nicht gemessen.

Zieht man noch die Dichtheit der Brennelementhiille in Betracht,
so kann zusammen mit obigen Uberlegungen angenommen werden,

daB8 die Kr- und Xe-Abgaberate am Kamin der Magnox-Reaktoren
gleich Null ist. KKW mit Magnox-Reaktoren werden wegen ihrer
mangelnden Wirtschaftlichkeit seit 1971 nicht mehr gebaut /9/.

Advanced_Gas_Cooled Reactor (AGR)

In Fortsetzung der Magnox~-Linie ist der AGR oder MKII-Reaktor
entwickelt worden. Als Kilhlmittel wird wieder CO2 verwendet,
Die Brennelemente bestehen aus leicht angereichertem UO2
(1,6-2%) mit Stahlhiille. Obwohl die Schmelztemperatur wvon
Urandioxid bei 2800 °C liegt, 148t die Verwendung von Stahl-
hiillen und die Gefahr der Boudouar-Reaktion des CO2 mit dem
Graphit nur Brennstoffzentraltemperaturen von = 1300 °¢c zu.
Nach Wolff /85/ wird bei dieser Temperatur nur 1% des Spalt-
gasinventars aus der UOZ-Matrix frei (siehe Kap.6.2.1.).
Wegen des thermischen Wirkungsgrades von = 41% ist das auf
die gleiche el. Leistung bezogene Spaltgasinventar beim AGR

ungeféhr 1 niedriger als beim LWR. So 1l&8t sich berechnen,

3
daB sich in der Hille nur ein max. Spaltgasdruck von ca.
24 ata nach 19000 E%Q Abbrand einstellt /141/.

Da das Kiihlgas 40 ata Druck besitzt, wird die Hille durch
die Spaltgase nicht belastet. Im Normalbetrieb wird beim
AGR von dichten Brennelementen ausgegangen. Aus einer An-
zahl von Experimenten, die iiber das Zeitstandsverhalten des
Hillenmaterials durchgefiihrt wurden, ist zu schlieBen, daB
keine Beschddigung des Materials innerhalb der Einsatzzeit
zu erwarten ist. Im AGR Windscale wurde 3 Jahre das Verhal-
ten von 33000 Brennstdben verfolgt. Keiner der Stédbe zeigte
wdhrend dieser Zeit Schidden /141/. Defekte Brennelemente
kdnnten beim AGR wdhrend des normalen Betriebes sofort aus-
getauscht werden /142/.



Ein zus&dtzlicher Riickhaltefaktor beim AGR ist der geschlossene
Kiihlkreislauf. Da fir Edelgase keine zus&tzliche Verzbgerung
oder Riickhaltezeit vor der Kaminabgabe vorgesehen ist, kdnnen
bei einer evtl. Leckage die freigesetzten Edelgase stdndig
umgewdlzt und beim kontrollierten Abblasen, dessen Zeitpunkt
in der Hand des Betreibers liegt, an die Umgebung abgegeben
werden /143/.

Aus diesen Griinden wird deutlich, daf8 auch der AGR im Normal-
betrieb keine Krypton- und Xenonisotope abgibt. Beziiglich der
Spaltproduktfreisetzung bei iiberhShten Hiillentemperaturen
siehe Hillary und Taylor /144/.

KKW mit AGR werden nach Bonka /9/ wegen der h6heren Kosten
gegeniiber Hochtemperaturreaktoren ab 1978 nicht mehr gebaut
werden.

Die konsequente Fortsetzung der Linie Magnox-AGR stellen die
heliumgekiihlten Hochtemperatur- oder MKIII-Reaktoren dar.
In der Form von coated particles wird hochangereichertes 002
oder UC2 als Beennstoff verwendet, dem als Brutstoff Thorium
zugesetzt wird. Uber das Riickhaltevermdgen der coated particles
siehe Kap.6.2.4.

Zur Zeit sind 3 Versuchsanlagen in Betrieb: AVR in Deutschland,
Dragon in England und Peach-Bottom in USA. Jeweils eine 300 MWe-
Prototypanlage ist in der BRD (THTR/300) im Bau und wurde in

den USA (Fort St. Vrain) Anfang 1973 {ibergeben /145/. 1971 wur-
den in den USA die ersten kommerziellen HTGR bestellt (Wil-
mington 2 ¢+ 1100 MWe und Delmarva 2 * 770 MWe) /146/. 1972 be-
stellte Southern California 2zwei HTGR=-Bl&cke zu je 770 MWe

/147/ und nahm gleichzeitig die Option fiir zwei weitere

2 + 770 MWe HTGR /145/. Mit dem Betriebsbeginn der kommer-
ziellen KKW wird 1979 bzw. 1981 gerechnet.

Wegen der relativ geringen Erfahrung mit HTGR's wird zundchst
auf die Edelgasabgaben der Versuchsanlagen eingegangen und

dann mit Hilfe der Auslegungsdaten des THTR/300 die Edelgas-
aktivitdtsabgabe eines 1000 MWe-HTGR abgeschédtzt.



Die Versuchsreaktoren Dragon und Peach Bottom sind noch mit
Spilkreisldufen versehen, welche die durch den Graphit der
Brennstdbe diffundierenden Spaltprodukte unmittelbar an den
Brennelementen absaugen. Da im Peach Bottom nur coated
particles mit einer PyC-Schicht verwendet wurden, kann durch
die weitere Entwicklung des HTGR-Brennstoffes ein eigenes
Spililsystem in Zukunft bei groBfen HTGR's entfallen. Beim AVR
war ein solches Splilsystem wegen der Kugelform und Anordnung
der Brennelemente grundsdtzlich nicht méglich /91/.

Die im Splilkreislauf bzw. im Primdrkiihlmittel anfallenden
Edelgase werden bei allen 3 Anlagen in Kohlefiltern, die

mit fllissigem Stickstoff gekilhlt sind, zurlickgehalten /91,
148,149,150/. Durch wechselweise Adsorption an zwei Filtern
ergibt sich beim AVR eine Riilekhaltezeit von mindestens 83
Tagen /148/. Die Riickhaltezeiten der Anlagen in England und
den USA sind nicht bekannt, doch wurde durch Messungen am
Peach Bottom Reaktor nachgewiesen, daB die Aktivitdt aus der
Abgasanlage zu 99% von Kr=85 ausgeht. Vom Isotop Xe=-133 konn-
ten nur Spuren nachgewiesen werden /180/.

Flir den AVR gibt Holm /151/ die Art und Herkunft der mit der
Abluft abgegebenen Aktivitdten wie folgt an:

aus der Gasreinigungsanlage: Kr-85 18-12%
Xe~133 64-80%

Leckagen: Kr=-85m
Kr=87
Kr-88 17- 8%
Xe~133
Xe-135

Da diese Angaben der Reaktorbetreiber wiederum weder hin-
sichtlich der genannten Isotope noch hinsichtlich der Be-
nennung konsistent sind, wurden in Tabelle 6-15 die j&hr-
lichen Edelgasabgaberaten von Peach Bottom und AVR zu-



sammengefaBt und in Tabelle 6-16 auf die jeweils produzierte
el. Energie bezogen. Vom 20 MWth-Reaktorexperiment Dragon in
England waren keine Abgaberaten verfiigbar. Sie dlrften jedoch
wegen der vielen durchgefiihrten Experimente /152/ nicht sehr
typisch sein.

Auffallend ist in Tabelle 6-16 der Unterschied in der bezo-
genen Aktivitdtsabgabe beider Reaktoren. Da beim Peach Bottom
die aus der Abgasanlage kommende Aktivit&t ausschlieBlich auf
Kr-85 zurlickgefiihrt wird, ist die Riickhaltezeit sicher lé&nger
als beim AVR. Damit bleibt auf Grund der unterschiedlichen
bezogenen Aktivitdtsabgaberate nur der SchluB, daB bei Peach
Bottom die spezifische Kilhlmittelaktivitdt und/oder die Leckagen
grdBer sind. Das Phdnomen der Abnahme der spezifischen Kihl-
gasaktivitédt beim AVR auf % der Anfangsaktivitdt im Jahre 1968
lieB sich bis heute nicht kldren /149,151/.

Die bezogene Aktivit&dtsabgaberate der beiden HTGR-Versuchs-
reaktoren liegt jedoch mit einem Mittelwert von 325 %%% deut-
o BCL £yr DWR und 570 HEL

lich unter den Werten 83 MWh MWh fir SWR.

Mit Hilfe der Auslegungsdaten des THTR 300 /69,91,154/ und
den Angaben iiber den HTGR Fort St. Vrain (330 Mwe) /91,185/
wird die Edelgasaktivitidtsabgabe eines Leistungshochtempera-
turreaktors abgeschédtzt:

4 flr

Mit dem vom Hersteller garantierten %—Wert von 5+ 10~
Xe-133 ergibt sich fiir den THTR 300 eine Auslegungsaktivitéit
von 67000 Ci im Kiihlgas. Etwa die H&dlfte dieser Aktivitédt
befindet sich stationdr im Kihlgas, wdhrend die andere H&dlfte
liber eine im Bypass betriebene Gasreinigungsanlage dem Kiihl-
gas entzogen wird. Die Auslegungsaktivitdt liegt um einen
Faktor 10 bis 12 liber der aus intakten Brennelementen er-
warteten Aktivitdt. Wie in Kap.6.2.4. ndher erl&utert, lassen
sich heute Brennelemente herstellen mit R/B-Werten fiir Xe-=133

von kleiner als 5 10_5.



Tabelle 6-15

Jdhrliche Edelgasabgaberaten der HTGR-Versuchsreaktoren
AVR und Peach Bottom /91,112,116,119,150,153/

Bezeichnung| Leistung Betriebs- Edelgasabgabe [_9§_7
des KKW [Fwtn] Mwe/ | PEIIPR 11967 | 1968 | 1969 | 1970 | 1971 | 1972
Peach
Bottom 1 15 40 1967 9,4 108 | 71,5 9,9 122
AVR 46 15 1968 17,4 31 27 | 29,8

Tabelle 6-16

Edelgasaktivitdtsabgabe von HTGR-Versuchsreaktoren,
bezogen auf die produzierte elektrische Energie

/19,112,116,119,153/
Bezeichnung Zeit~ | abgegebene prod. el. bezogene Aktivitdts-
des KKW raum Aktivitat Energie abgabe
[Ci7 16° Mwhe]|  /uCi/MWhe]
Peach
Bottom 1967-68 117 3,1 377
1968 108 1,5 727
1969 71,5 1,5 476
1970 9,9 (a)
1971 122 2,2 565
AVR 1969 17,4 1,16 150
1970 31 2,1 148
1971 27 3,08 88
1972 29,8 4,07 73
(a)

nicht in Betrieb




Die Aufteilung der Aktivitdt auf die Nuklide des Krypton und
Xenon ist Tabelle 6-17 zu entnehmen.

Tabelle 6-17 Aktivitdt der Edelgase im Primdrsystem und im
Kiihlgas des THTR 300 /69/

Isotop Gesamtaktivitit Kihlgas Gasreinigungs-
auBerh.d.BE anlage
von in- [Ausle- von in- | Ausle- Auslegungs-
takten gungs- takten gungs- aktivitat
Brennele-|aktivi- |Brennele-| aktivi-
menten tédt menten tét
[y | £ | £y | [y (17
Kr-83m 137 1720 116 1450 270
85m 735 9180 517 6460 2720
85 765 9580 0,084 1,05 9580
87 477 5970 426 5320 650
88 1343 16820 1058 13240 3580
89 105 1310 104 1300 10
Xe-131m 3 40 0,11 1,4 39
133m 30 380 4,8 60,0 320
133 1320 16480 100 1250 15230
135m 68 850 66 825 25
135 149 1860 79 987 873
137 113 1420 113 1415 5
138 111 1390 109 1360 30
Gesamt-
aktivi- 5360 67000 22690 33670 33330
tdt

In der Gasreinigungsanlage wird die Aktivit&dt der Edelgase
durch Tieftemperaturadsorption an Aktivkohle zurlickgehalten
und abgebaut. Eine Riickhaltezeit von mindestens 63 Tagen

ist gewdhrleistet. Durch die etwa alle 3000 Stunden statt-
findende Regeneration der Kohlebetten (s.Kap.10.1.2.) werden
im Jahr bei einem Auslegungswert der Gasreinigungsanlage

von 33000 Ci nach dem Sicherheitsbericht /154/ maximal

3500 Ci/a Kr=85
1500 Ci/a Xe-133
und 90 Ci/a Xe~=131m




an die Atmosphdre abgegeben. Mit der Annahme, daB der Er-
wartungswert um einen Faktor 10 kleiner ist als der Aus-
legungswert, ergibt sich eine jdhrliche realistische Edel-
gasabgabe aus der Gasreinigung zu 500 9% im Normalbetrieb.
Da zudem beim THTR 300 noch der Einbau einer Anlage zum
Nachwels defekter Brennelemente diskutiert wird, erscheint
es durchaus gerechtfertigt, die Einhaltung des R/B-Wertes
von Xe-133 mit 5. 10" ° anzunehmen. Eine Pilotanlage zum
Nachweis defekter Brennelementkugeln ist in den Heifen

Zellen in Jiilich bereits in Betrieb /105/.

Die kontinuierlich freigesetzte Aktivitdt aus nicht zu ver-
meidenden Leckagen gelangt auch beim THTR 300 relativ un-
verz8gert zum Kamin. Die Leckagen werden maximal zu 1 9/¢p0
pro Tag angenommen. Ausgehend von einer Kilhlgasaktivité&t
von 67000 Ci und einer Leckageverzdgerung bis zum Kaminaus-
tritt von 2 Stunden wird im Sicherheitsbericht /154/ eine
maximale Abgaberate von 35 %% aus Leckage berechnet. Ta-
belle 6-18 zeigt die Aufteilung dieser Aktivitdt auf die

einzelnen Edelgasnuklide.

Tabelle 6-18 Edelgasabgabe aus Leckage beim THTR 300
(Kilhlgasaktivitdt 67000 Ci) /69/

Kr-83m 5,8 - 1072 9%_7
85m 0,4
85 8,6 - 107>
87 0,14
88 0,67
89 6 - 10713
90 -
Xe-131m 1,2 - 1074
133m 5 - 1073
133 0,1
135m 2,7+ 1074
135 7,3 - 1072
137 4 10" M
138 4,2 1074
D 1,447 [ 5] 235 [ 7




Unter der Voraussetzung intakter Brennelemente (R/B = 5.10'5

fir Xe-133) kann, wie Tabelle 6-17 zeigt, eine spezifische

Kilhlgasaktivitdt von 2700 Ci angenommen werden. Damit ergibt
Ci
"'a'l
wobel alleine 45% der Aktivitdt durch Kr-88 und 27% durch

Kr-85m verursacht werden, wdhrend Xe-=133 nur etwa 7% der Ak-

sich ein Erwartungswert der Abgabe aus Leckage von 1,5

tivitdt liefert. Bei einem Lastfaktor von 0,8 entsteht durch
die Leckage eine jdhrliche Aktivitdtsabgabe von etwa 450 Ci.

Aus dem Anteil der Gasreinigungsanlage von 500 Ci und dem
Anteil aus Leckage von 450 Ci wird fiir den THTR 300 hier
ein Erwartungswert der jdhrlichen Abgaberate von 950 Ci an-
genommen (Lastfaktor 0,8). Diese j&hrliche Abgaberate teilt
sich nach obigem

zu 400 Ci auf Kr-85
~zu 200 Ci auf Xe-133
zu 200 Ci auf Kr-88

und zu 150 Ci auf andere Edelgasnuklide auf.

Der amerikanische HTGR-Prototyp Fort St. Vrain mit 330 MWe

Leistung ist filir eine Edelgasabgabe von 3500 E% ausgelegt

/155/. Man erwartet jedoch eine Abgabe von etwa 360 9&, also

1& des Auslegungswertes (nach Angaben von Gulf General Atomic

"mostly Kr-85" /155/).

1000_MWo-HTGR

Flir einen 1100 MW -HTGR besteht bei Gulf General Atomic der
Auslegungswert von 10400 S /155/ Man hofft jedoch, einen

Wert von 1200 Q% zZu errelchen, was wiederum um einen Faktor
10 unter dem Auslegungswert liegt und durch Verdreifachung

des Erwartungswertes fiir einen 330 MW-HTGR entstanden ist.

Mit Hilfe der obigen Uberlegungen fiir den THTR 300 1l&8t sich
jedoch eine detailliertere Rechnung durchfiihren:



Flir einen 1000 Mwe-HTGR wird sich die Abgabe aus der Gas-
reinigungsanlage proportional der Leistung verdreifachen,
wdhrend die Leckage auch bei einem grofen Reaktor nicht
wesentlich dber 1 ©/00 pro Tag liegen wird. Fir den Leckage-
term wird aufgrund der hoéheren Kihlmittelaktivitdt lediglich
eine Verdoppelung gegeniiber 300 MWe angenommen.

Die j&hrliche Edelgasabgabe eines 1000 Mwe—H?GR ergibt sich
damit bei einem Lastfaktor von 0,8 zu 2400 95. Das entspricht
einer bezogenen Aktivitétsabgabgrate von 340 E%E%' Die Auf-
teilung der Emission von 2400 Q% auf die Nuklide des Krypton
und Xenon wird nach dem Modell des THTR 300 wie folgt ange-

nommen :

1300 Ci Kr-85
450 Ci Xe=133
400 Ci Kr-88
und 250 Ci andere Edelgasisotope

Die GrdBenordnung dieser hier angenommenen jdhrlichen Edel-
gasabgabe eines 1000 MWe-HTGR wird durch die Schédtzungen von
Vinck /18/ und Biliker /19/ bestdtigt (siehe Tab. 6-19). Beide
gehen jedoch von einem linearen Zusammenhang Abgabe~Leistung
aus, was bei einem derart grofen Leckageterm sicher nur als
N&dherung zu verstehen ist. Die Angaben liber die Nuklidzu-
sammensetzung und Riickhaltezeiten sind, wenn Uberhaupt vor-
handen, sehr ungenau. In Tab.6-19 wurden die wenigen vorhan-
denen Schdtzungen der Edelgasabgabe eines 1000 MWe—HTGR zu-
sammengestellt.



Tabelle 6-19 Schitzungen verschiedener Autoren iiber die Edelgasabgabe eines
1000 MWe-HTGR

Autor bzw. KKW Datum Edelgasabgabe Nuklidzusammensetzung
[7 -
a
Biker, Jansen, 2 a - _
Schikarski /19/ Mdrz 73 3250 () 8% Kr-85, 93% Xe-133
Vinck /18/ Dez. 72 3000 (a) iberwiegend Kr-85
7$§§/General Atomic|  gopr.70 1200 (b) iiberwiegend Kr-85
diese Arbeit Sept.73 2400 (b) 55% Kr-85, 19% Xe-133,

17% Kr-88

&) Auslegungswerte

(b) Erwartungswerte

98



6.3.4. Natriumgekilhlte Schnelle Brutreaktoren (LMFBR)

Die momentane Konzeption eines LMFBR sieht als Brennstoff eine
Mischung von etwa 80% Uran- und 20% Plutoniumoxid oder Carbid
vor, mit Natrium als Kiilhlmittel und Argon als Schutzgas liber
dem Natriumspiegel im Core /156/. Die Edelgasfreisetzung, der
AktivitdtsfluB im Reaktor und die voraussichtliche Edelgas-
emission eines LMFBR werden im folgenden unter Herausstellung
der Unterschiede zum LWR erldutert und abgesché&tzt.

Da Schnelle Briter in einem Spaltratenbereich arbeiten, in dem
die Edelgasabgabe mit wachsender Spaltrate zunimmt (vgl. Abb.
6-2, Kap.6.2.1.) und Brennstoffzentraltemperaturen von =2500 °c
erreicht werden, ist die Edelgasfreisetzung aus dem Brennstoff
héher als bei LWR. Genaue R/B-Werte liegen nicht vor, jedoch
kénnen bis zu 90% der erzeugten Edelgase aus dem Brennstoff
freigesetzt werden. Zudem wird beim LMFBR durch wesentlich
h8here Abbrdnde (70000-100000 M%Q) die Edelgasfreisetzung

durch Abbrandeffekte erleichtert /157/. Wie Tabelle 6-1 zeigt,
wird allerdings bei der schnellen Spaltung von Pu-239 nur etwa

halb soviel Edelgasaktivitdt erzeugt wie bei LWR.

Um die Belastung der Brennelementhiille durch den Spaltgas-
druck niedrig zu halten, wird beim SNR 300 der Spaltgas-
sammelraum so dimensioniert, daB der Spaltgasdruck maximal
64 atm erreicht /158/. Die Verlidngerung der Brennelemente
erlaubt zwar eine Vergr&ferung des Volumens innerhalb der
Hiille, ist aber durch den im Kiihlmittel entstehenden Druck-
verlust begrenzt.

Keilholtz und Battle /157/ geben eine Ubersicht iber die Un-
tersuchungen und Experimente zur Entwicklung von belifteten
Brennelementen. Dabei zeichnen sich zwei L&sungen ab:

- das vented-to-plenum Konzept, bel dem ein groBer
Spaltgassammelraum iilber oder unter den Brennelementen



auBerhalb des Cores vorgesehen ist; und

- das vented-to-fuel Konzept, das sich noch im Ent-
wicklungsstadium befindet. Hier sollen die kurz-
lebigen Spaltedelgase so lange im Brennelement
zuriickgehalten werden, bis sie zerfallen sind;
die langlebigen Isotope werden anschliefend kon-
trolliert an das Kﬁhlmittel abgegeben /73,159/.

Durch diese MaBnahmen wird verhindert, daB sich ein unver-
hdltnismé&Big hoher Spaltgasdruck gegeniilber dem Druck des
Natriums von = 4 atm aufbaut. Angaben ilber die Dichtheit

der Brennelemente werden nicht gemacht. Im Sicherheitsbe-
richt des SNR 300 /158/ wird von 1% defekter Brennelemente
ausgegangen, was bei dem vorliegenden Druckunterschied
zweiféllos als obere Grenze anzusehen ist, wenn man be-
ricksichtigt, daB beim SWR der Druckunterschied etwa 130 atm
betriagt.

Wadhrend der Prozentsatz der defekten Brennelemente gleich
groB angenommen wird, treten die wesentlichen Unterschiede
zum LWR erst nach Durchdringung der ersten Spaltprodukt-
barriere /160/ auf:

- die aus den Brennelementen austretenden Spaltgase
treffen auf etwa 400 °C heiBes Natrium

- Krypton und Xenon sammeln sich, wenn sie durch das
Natrium gewandert sind, zundchst im mit Argon ge-
fiillten Schutzgasraum liber dem Natrium-Spiegel im
Core.

Aufgrund der geringen L&slichkeit von Krypton und Xenon in
heifem Natrium /161/ gelangen die ins Natrium freigesetzten
Edelgase fast vollstdndig in den Schutzgasraum. Die bei
Sdttigung im Natrium zuriickgehaltenen Edelgasmengen sind
etwa um den Faktor 10-5 geringer gegenilber den im Schutz-
gasraum freigesetzten Mengen /3,122,157,161,162/.



Aktivitdtsflus
Am Beispiel des SNR 300 /158/ seil der Aktivit¥dtsfluB bis zur
Abgabe am Kamin erl&utert:

Durch das im Bypass betriebene Schutzgasreinigungssystem wird
ein Teil der kurzlebigen Edelgasisotope stdndig aus der Schutz-
gasatmosphdre entfernt, um die Strahlenbelastung in den an-
grenzenden R&umen und die Aktivitdtsabgabe am Kamin in zuléds-
sigen Grenzen zu halten. Im Schutzgasreinigungssystem werden
Krypton und Xenon vom Argon-Trégergasstrom durch selektive
Adsorption an Aktivkohle bei Raumtemperatur und Atmosphdren- 3
druck abgetrennt. Bei dem vorgesehenen Volumenstrom von 40 E%—
ergibt sich eine Riickhaltezeit von =24 h fir Xenon und = 2 h
fir Krypton. Durch dieses Verfahren stellt sich bis auf Kr-85
fir alle Edelgasisotope eine spezifische Gleichgewichtsaktivi-

tdt im Schutzgas ein.

Uber die Abgasanlage des SNR 300 wird ein kleinerer Teilstrom
der Primdrschutzgassysteme gereinigt und liber dem Kamin ab-
gegeben. Dadurch wird eine Nachspeisung von nicht kontaminier-
tem Argon ins Schutzgassystem mdglich. In der Abgasanlage wird
durch selektive Adsorption an Aktivkohle bei 5-13 ati eine
Rickhaltezeit fiir Xenon von 50 Tagen und filr Krypton von 2
Tagen vor der Abgabe iiber den Kamin erreicht. Tabelle 6-20
gibt die Nuklidzusammensetzung des Aktivitdtsanteils aus der
Abgasanlage an.

Obwohl bei LMFBR besonders dicht geschweiBt wird und fast aus-
schlieBlich sperrgasbeaufschlagte Dichtungen verwendet werden,
148t sich eine Leckage nicht vermeiden. Die Gr&fRe der einzel-
nen Leckagen ist dem Sicherheitsbericht /158/ zu entnehmen;

da die gesamte Edelgasaktivitdt aus Leckagen unverzfgert zu-
sammen mit der Abluft aus der Abgasanlage iber den Kamin ab-
gegeben wird, wird in Tabelle 6-20 lediglich die Nuklidzu-
sammensetzung der Gesamtaktivitit aus Leckage angegeben.




Tabelle 6-20 Nuklidzusammensetzung der maximalen Edelgas-
abgaberate des SNR 300 bei 1% defekter Brenn-
elemente und nach 1 Jahr Vollastbetrieb

/nach 158/
Aktivitdt aus Aktivitdt aus Abgaberate
Nuklid der Abgasanlage Leckage am Kamin
Ci Ci Ci
[=57 [T [ =57
Kr-85m - 27 27
Kr-85 390 - 390
Kr-88 - 21 21
Xe-131m 1400 150 1500
Xe-133m - - -
Xe-133 - 26000 34000 60000
Xe=135 - 2100 2100
Summe 27800 36300 64000

Abb.6-11 zeigt das vereinfachte AktivitdtsflieBschema eines
LMFBR.

Mit den im Sicherheitsbericht des SNR 300 /158/ gemachten An-
gaben Uber den Abgasstrom kann angenommen werden, daf der Er-
wartungswert der Edelgasabgabe etwa um einen Faktor 20 unter
dem in Tabelle 6-20 wiedergegebenen maximalen Auslegungswert
liegt. Bericksichtigt man dazu noch einen Lastfaktor von 0,8,
so0 ergibt sich ein Erwartungswert der Aktivit&t aus der Abgas-

anlage von 1100 9% und aus Leckage von 1450 9%.

Wird in erster Ndherung fir die Extrapolation auf groBfe An-
lagen wiederum Leistungsproportionalitdt der Aktivitdt aus
der Abgasanlage und eine nicht leistungsproportionale Ver-
doppelung des Leckageterms angenommen, so errechnet sich der
Erwartungswert der Edelgasabgabergze eines 1000 MWe-LMFBR bei

einem Lastfaktor von 0,8 zu 6200 —=°



Abb.6-11 AktivitdtsflieBschema eines natriumgekiihlten
Schnellen Briiters
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In der Studie von Biiker, Jansen u.a. /19/ werden die Aus-
uCi _
5 KWh Xe-133

und mit 0,018 %%% Kr-85 angegeben. Bei linearer Extrapola-
Ci

tion wdre ein 1000 MW-LMFBR fir die Abgabe von 20000 -3

Xe-133 und 130 Q§ Kr-85 ausgelegt.

legungsdaten der Emissionen von LMFBR mit 2,8

Nach dem von Vinck /18/ aus dem USAEC-Bericht /163/ {iber-
Ci
aMWe

erwartet, woraus sich die Abgabe eines 1000 MW-LMFBR zu

3000 9% errechnet ("im wesentlichen Kr-85").

nommenen Wert wird die Edelgasabgabe eines LMFBR zu 3

Auch nach Schikarski /52/ wird die Edelgasabgabe eines LMFBR
iiber die Abgasanlage in dieser Gr&S8enordnung liegen und der
eines LWR mit geschlossenem Primdrkreis, also einem DWR ent-

sprechen.

Da aufgrund der Spaltausbeuten (vgl. Tab. 6-1) die Edelgas-
produktion beim LMFBR keinesfalls gr8Ber als beim LWR ist
und nicht erwartet wird, daB die Schutzgasleckagen beim

LMFBR gréB8er sind, wird in dieser Arbeit die Edelgasabgabe
eines 1000 MWe-LMFBR bei = 50 Tagen Rickhaltezeit zu 5000 9%
angenommen. Dieser Wert entspricht einer bezogenen Aktivitdts-
uCi

abgaberate von 830 MWhe

Die Aufteilung der jihrlichen Aktivit&tsabgabe von 5000 9%

wird auf die einzelnen Nuklide analog Tabelle 6-20 2zu

4200 X xe-133
350 <L kr-8s
250 <L xe-135
200 &L xe-131m

angenommen.



7. Krypton und Xenon aus Wiederaufarbeitungsanlagen (WAA)

Die wdhrend des normalen KKW=Betriebes zu 99,9% im Brennelement
zurlickgehaltenen Edelgasisotope werden bei der Wiederaufarbei-
tung des Brennstoffs freigesetzt und bei den bisherigen Anlagen
zur Zeit noch vollstdndig an die Atmosphére abgegeben /131/.
Der AktivitdtsfluB bei der Aufarbeitung von Brennstoff wird

im folgenden fiir umhiillte stabfOrmige Brennelemente und fir
coated particles dargelegt. AnschlieBend wird die Edelgasab-
gabe aus WAA abgeschitzt und einige gemessene Abgaberaten an-
gegeben.

7.1. BAktivitdtsfluB

7.1.1. LWR- und LMFBR-Brennstoff

Bei dem heute angewandten Verfahren werden nach dem Zerlegen
der Brennelemente in die einzelnen Brennstdbe letztere in
der Eingangsstufe der WAA zerschnitten oder zerhackt. Dabei
wird nur ein relativ kleiner Anteil der Edelgase aus dem LWR-
Brennstoff frei, etwa 1% /164,165/ bis 5% /166/ des Edel-
gasgehaltes. Nach Beaujean u.a. /165/ kann dieser Teil der
Gesamtradioaktivitdt evtl. auch in Zukunft ohne Riickhalte-
zeit an die Atmosphdre abgegeben werden.

Da sich bei LMFBR wdhrend des Betriebes bis zu 90% der ge-
bildeten Edelgase im Spaltgasraum ansammeln, erscheint es
bei diesen Brennelementen grundsdtzlich angebracht, das Gas
schon vor dem Zerteilen der Brennstdbe abzusaugen und der
Abgasanlage zuzufiihren, um eine weitere Ausbreitung zu ver-

hindern.

Nach dem Zerteilen der Brennstédbe ist in geplanten fort-
schrittlichen WAA die sog. Voloxidation vorgesehen -~ ein
ProzeBschritt, in dem die zerkleinerten Brennelemente etwa

4 Stunden lang bei 500 ©C mit Sauerstoff aufoxidiert werden,
um das elementare Tritium nach katalytischer Oxidation zu



HTO abzutrennen /128,167,168/. Das Verfahren der Voloxidation

befindet sich noch in der Entwicklung.

Als ndchster Schritt folgt das AuflSsen der Brennelementstlicke
in Salpetersdure. Die 300 % ~-Anlage der Nuclear Fuel Service
(NFS) in den USA bendtigt zum Aufl&sen einer Tonne Uran etwa
4 Stunden /169/ (Tabelle 7-4 gibt eine Zusammenstellung der
WAA der Welt). Derjenige Teil der Edelgase, der weder beim
Zerteilen noch bei einer in Zukunft eingesetzten Voloxidation
frei wird, wird beim Aufldsen vollstdndig innerhalb kurzer
Zeit freigesetzt. Bei NFS wurde 10 Minuten nach Beginn der
Aufldsung das Maximum der Freisetzungsrate und nach 3 bis 4
Stunden das Ende der Edelgasfreisetzung gemessen /164,170/.
Eurochemic gibt eine vollstédndige Freisetzung aus metall.
Uran nach ca. 3 % Stunden an /171/. In der WAA bei Tr?mbay

3 Stun-
den nach Beginn der Aufl®8sung festgestellt /172/. Fiir die

in Indien wurde das Maximum der Edelgasfreisetzung 2

WAK wird als typischer Wert fiir das Maximum der Edelgaskon-
zentration nach Beginn der Auflésung 1 Stunde angegeben.
Nach 6 Stunden ist die Konzentration wieder auf dem Niveau
des Untergrundes /173/.

Somit wird in der WAA das gesamte mit dem Brennstoff einge~-
brachte Edelgas frei und in der gegenwdrtigen Praxis mit

den Aufldserabgasen lUber den Schornstein abgegeben. Die ge-
messenen Kr-85-Abgaberaten von NFS im Jahre 1971 stimmen z.B.
gut mit der Annahme iiberein, daB 100% des eingebrachten Kr-85

iber den Kamin abgegeben wurden.

Verfahren, die es ermdglichen, das langlebige Isotop Kr-85
zusammen mit den anderen evtl. noch vorhandenen Edelgasiso-
topen aus dem LOseabgas zu entfernen, sind in der Entwicklung

und werden in Kap.10.1. beschrieben und bewertet.



7.1.2. HTGR-Brennstoff

Die fir einen HTGR konzipierten stab- oder kugelfdrmigen
Brennelemente stellen fiir die Wiederaufarbeitung in zweier-
lei Hinsicht eine Besonderheit dar. Zum einen geht ein er-
heblicher Anteil des Moderatorgraphits in die eigentliche
Aufarbeitung ein und zum anderen sind die Umhillungen der
coated particles aus Pyrokohlenstoff oder Siliziumkarbid
sehr widerstandsfdhig /174/.

Die erste Stufe bei der Wiederaufarbeitung von HTGR-Brenn-
elementen besteht daher im Verbrennen des Moderatorgraphits.
Gleich, ob es sich dabei um zerkleinerte stabfdrmige Brenn-
elemente, wie bei amerikanischen Anlagen, oder um Kugelbrenn-
elemente handelt, werden sie in einem Schacht- oder Wirbel-
schichtofen mit Sauerstoff verbrannt. Bei Temperaturen um
800 °C wird dadurch der Matrixgraphit entfernt und bei BISO-
Partikeln auch beide PyC-Schichten. Kommen TRISO-Partikel
zur Aufarbeitung, muBf die widerstandsfdhige SiC-Schicht

erst zerschlagen werden, um die nachfolgenden beiden PyC-
Schichten verbrennen zu kdnnen /94/. Wihrend des Verbrennens
von HTGR-Brennelementen mit carbidischem Einsatz wird das
Kristallgitter des Uran-Thorium Mischkarbides zerstdrt und
die Edelgase werden nahezu quantitativ ins Verbrennungsgas
freigesetzt. Im Gegensatz dazu bleibt beim Verbrennen von
Brennelementen mit oxidischem Brennstoffeinsatz die Struktur
der Brennstoffkerne erhalten und nur etwa 8% der Edelgase
werden bei diesem ProzeBschritt frei /175/. Uber Messungen
der Freisetzung aus Brenn- und Brutstoffen siehe Lowrie u.a.
/94/. Es 1ist deshalb vorgesehen, die Edelgase aus dem C02-

haltigen Verbrennungsgas abzutrennen.

In den USA wurde zwar eine Anzahl von Verfahren zur Abtrennung
der Edelgase aus dem L&seabgas entwickelt (8.Kap.10.1.), jedoch
besteht bis jetzt keine MOglichkeit der Abtrennung der Edel-
gase aus dem Verbrennungsgas. Das liegt vor allem daran, daB
der anfallende Volumenstrom des Verbrennungsgases etwa um

einen Faktor 90 grdBer ist als der des L&seabgases /176/.

Ein Verfahren, das auf der selektiven Absorption der Edelgase



in flissigem CO2 beruht, wird zur Zeit in der KFA Jilich und
im ORNL untersucht. In Kap.10.1. wird dieses Verfahren n&her
erldutert,

Wdhrend bei carbidischem Brenn- und Brutstoff der Hauptteil
der Edelgase bereits beim Verbrennen frei wird, wird er

bei oxidischem Einsatz vor allem beim L&sen frei. Die im Ver-
gleich zum Verbrennungsabgas geringe Menge L&seabgas kann
dann wieder mit einem der in Kap.10.1.2. beschriebenen Ver-
fahren, z.B. selektive Absorption in fliissigem Stickstoff,

gewaschen werden.

Demnach wird auch bei der Aufbereitung von HTGR-Brennstoff
das gesamte eingebrachte Edelgasinventar frei. Verfahren,

mit deren Hilfe sich in Zukunft eine Abgabe von Krypton und
Xenon Ulber den Kamin verhindern 1&8t, sind in der Erprobung
und haben gute Aussichten auf Erfolg. Tabelle 7-1 gibt eine
bersicht Uber die prozentuale Edelgasfreisetzung in den ein-
zelnen Stufen einer WAA bei der Aufarbeitung von LWR~, LMFBR-
und HTGR-Brennstoff. '



Tabelle 7-1 Prozentuale Edelgasfreisetzung bei den einzelnen Schritten der
Wiederaufarbeitung von LWR, LMFBR und HTGR-Brennstoff /mach 165/

Wiederaufarbeitung ProzeBart prozentuale Freisetzung wahrend des

von Zerteilens | Verbrennens | Aufldsens

& A4 &7

LWR~oxid. Brennstoff PUREX 1-10 96 - 99
LMFBR—~oxid. Brennstoff PUREX 50-90 10 - 50
HTGR-karbid. Brennstoff THOREX 9515 <10

HTGR-oxid. Brennstoff THOREX 75 =~90

L6



7.2. Edelgasabgaberate

Bei einer WAA hidngt die Edelgasabgabe an die Atmosphdre von

folgenden 5 Parametern ab:

1) mittlere spezifische Belastung des Brennstoffes im
MW
Reaktor: g /[ —_/

2) Stand im Reaktor: t /d/

3) Kilhlzeit zwischen Entladung aus dem Reaktor und Wieder-
aufarbeitung: t /d/

4) Durchsatz der WAA: m [_2_7
5) Dekontaminationsfaktor der WAA: DF /[1/

Aus den ersten 3 Parametern bestimmt sich das Edelgasinventar
des Brennstoffes bei der Wiederaufarbeitung; zusammen mit den
beiden letzten Parametern ergibt sich die Edelgasabgaberate
einer WAA,

Bei der Berechnung von Abgaberaten in der zugdnglichen Literatur
wurden aus diesem Feld der oben genannten Parameter jeweils

ein passend erscheinender Satz von Zahlenwerten fiir einae be-
stimmte WAA herausgegriffen. Dadurch ergeben sich bei den ein-
zelnen Autoren recht unterschiedliche Resultate. Im folgenden
wird deshalb eine Parameterstudie durchgefiihrt, wobei Parameter
mit sehr groBem EinfluB idber einen Bereich m8glicher und sinn-
voller Werte variiert werden. Im folgenden wird zundchst der
EinfluB8 der einzelnen Parameter erldutert und dann fiir den

von verschiedenen KKW-Typen angelieferten Brennstoff die ent-

sprechende Berechnung durchgefiihrt.

7.2.1. Mathematischer Zusammenhang

Die in einer Tonne Brennstoff zum Zeitpunkt der Wiederaufar-



beitung enthaltene Aktivit#t berechnet sich allgemein aus den
ersten 3 Parametern nach folgender Formel:
5

L, = 8,410

i 'Yy q-:(1-e ). e

Ly [—g%_7 = Aktivit#t des Nuklides i pro Tonne Brennstoff

105 /~Ci 7_ . 1a16 Spaltungen L1a10 Spaltungen
8,4:10° g /= 3,12 -10'¢ [ERALEY 7/3,71:10'° [ =tden 7

kum. Spaltausbeute des Nuklides i

v, (17
q [-52_7 = mittlere spezif. Belastung des Brennstoffes
A L

v (&

t [d/

Zerfallskonstante des Nuklides i

Stand im Reaktor

Kihlzeit des bestrahlten Brennstoffes bis
zur Wiederaufarbeitung

Dabei wird davon ausgegangen, daB8 die gebildeten Spaltedelgase
noch vollstdndig im Brennelement eingeschlossen sind, da wdh-
rend des vorangegangenen KKW-Betriebes tats&dchlich nur max. 1%
der gebildeten Aktivitidt freigesetzt wurde.

Aus dieser allgemeinen Formel lassen sich aufgrund unterschied-
licher Halbwertsseiten zweil einfachere Spezialfille herleiten:

1) Mit einer Zerfallskonstanten von A = 0,06424 [-%_7 sind
fir das langlebige Nuklid Kr-85 die iiblichen Kilhlzeiten
vernachldssigbar klein und es gilt folgende N&herung:

_0'064 ‘T

- . 5- . . -
Lgrgs = 8/4:107 vy, g5 q " (1-e )

Ci v v )
Lyrgs Z—_€—7 = Aktivit#tsgehalt an Kr-85 pro Tonne
Brennstoff
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Yrr8s [17 = kum. Spaltausbeute von Kr-85 (s.Tab.6-1)

q Z’M% = mittl. spezif. Brennstoffbelastung

Y

Stand im Reaktor

Der Parameter "spezif. Brennstoffbelastung”" variiert beim
LMFBR je nach Auslegung maximal um einen Faktor 4
(41,5 —160 MW/t). Bei den kommerziellen LWR sind die ent-

sprechenden Unterschiede wesentlich kleiner.

2) Die relativ kurzlebigen Nuklide des Xenon und Krypton er-

reichen wdhrend des Reaktorbetriebes sehr rasch ihre S&dtti-
gungswerte, und es gilt folgende N&herung:

-A,t
5
Li = 8,410 'y;race .

Mit Hilfe der in Tab.7-3 angegebenen Aktivitdtsgehalte je
Tonne Brennstoff 148t sich bei einem vorgegebenen j&hrlichen
Durchaatz der WAA und dem technisch erreichbaren Dekontami-
nationsfaktor die jdhrliche Abgaberate aus dem Abluftkamin
der WAA bestimmen. Um im folgenden die Zahl der Parameter
Uberschaubar zu halten, werden nur WAA mit einem Durchsatz
von 1500 g (LWR- oder LMFBR-Brennstoff) und 60 % (HTGR-Brenn-
stoff) betrachtet. Anlagen dieser Gr&B8e sind fiir die letzten
beiden Jahrzehnte dieses Jahrhunderts in Deutschland geplant
/165/.

Die jdhrliche Aktivitidtsabgaberate einer WAA wird ganz ent-
scheidend von den bereitgestellten Riickhaltemechanismen flir
Edelgase beeinflufit. Die Glite dieser Rickhaltemechanismen
148t sich durch den Parameter "Dekontaminationsfaktor" be-
schreiben. Dieser Parameter gibt das Verhdltnis der im Brenn-
stoff angelieferten Aktivitdt zur lber den Kamin abgegebenen
Aktivitdt an. Zur Zeit kdnnen die in einer WAA freigesetzten

Edelgase groftechnisch noch nicht zurickgehalten werden; man
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rechnet jedoch damit, in Zukunft Dekontaminationsfaktoren wvon

2 3

10— 10~ erreichen zu kénnen (siehe Kap. 10.1.).

7.2.2. Parameterstudie

Aus obigen Uberlegungen ergibt sich, daB die Edelgasabgaberate
einer WAA durch die Parameter "Kilhlzeit" und "Dekontaminatijions-
faktor" entscheidend beeinfluft werden kann. Die anderen Para-
meter sind durch die Auslegung der Kerndaten vorgegeben.

Die Abb.7-1, 7-2 und 7-3 zeigen die jdhrliche Edelgasabgaberate
aus WAA in Abhdngigkeit von der Kiilhlzeit und vom Dekontamina-
tionsfaktor flir Anlagen mit einem Durchsatz von 1500 % LWR-
oder LMFBR-Brennstoff und flir einen Durchsatz von 60 t/a HTGR-
Brennstoff. Ein fiir WAA {iblicher Last- oder Ausnutzungsfaktor
von ca. 80%, entsprechend 300 Tage Betriebszeit pro Jahr,

wurde dabei nicht berlicksichtigt. Um einen Vergleich mit der
jdhrlichen Abgaberate von KKW zu ermdglichen, enthalten die
Abbildungen die Abgaberaten des jeweiligen Reaktortyps mit

1000 MWe Leistung sowie die addierten Edelgasabgaberaten aller
von dieser WAA bedienten KKW (n&mlich 42 LWR oder 51 LMFBR

oder 9 HTGR).

Betrachtet man die Summen-Abgaberate aller bedienten KKW, so
mipfte fiir WAA der angenommenen Kapazitdt ein DF von ca. 103
erreicht werden, um die Kr-85-Abgabe auf diese Summen-Abgabe-

rate der KKW zu reduzieren.



Tabelle 7-2

Daten verschiedener 1000 MWe—Reaktoren unter Berilicksichtigung eines

Lastfaktors 2= 0,8 /177,178/
Brennstoff- Brennstoff- Bestrahlungs-| in 1 Jahr aufzuberei-
Reaktortyp ladung belastung Abbrand zei% ;m Reak-] tende Brennstoffmenge
MW MWd < torla
(1000 MWe) [EJ q [_:E' _7 A[ £ _7 T [27 [t/a . 1000 Mwe—7
LWR 130 25 26000 3,58 35,7
PHWR 146 25,1 7000 0,995 153
AGR 308 7,84 18000 7,85 39,2
HTGR 29 85 110000 4,45 6,5
LMFBR (P) 46,6 58,2 33000 1,94 29
(@) | _ A
q-2°365

(b) Flir den LMFBR wurde eine gemeinsame Core-Blanket-Aufbereitung des 1000 MW_-LMFBR

der Referenzstudie von Atomics International mit einem U/Pu-Aufarbeitungsverhdltnis
von 1,25 nach den Berechnungen in ORNL-4451 /178/ angenommen.

¢ol



Tabelle 7-3

Edelgasaktivitdt je Tonne Brennstoff filir verschiedene 1000 MW.-Reaktor-

typen nach verschieden langer Kithlzeit auf der Grundlage von Tabelle 7-2

Reaktortyp | Kr-85 Aktivitit Xe-Aktivitit /=r 7 nach einer Kihlzeit von
Cci

Z——E—7 Nuklid od 304 60d 904 1204 1504

LWR 11700 Xe-131m 3570 614 105,3 | 17,85 | 3,03 |0,535
Xe-133 1,4-10° 28000 546 10,36 | 0,25 | 0,0042

PHWR 3530 Xe-131m 3580 616 105,6 17,9 3,04 | 0,537
Xe-133 1,41-10% | 28200 550 10,4 0,25 | 0,0042

AGR 7050 Xe-131m | 1120 193 33 5,6 0,952 | 0,168
Xe-133 4,4 -10° | 8800 172 3,25 | 0,079 | 0,0013

HTGR 48000 Xe-131m | 12150 2150 358 60 10,3 1,82
Xe-133 4,76-10% | 94000 | 1900 36 0,714 | 0,0143

LMFBR 10200 Xe-131m | 36000 6190 | 1060 180 30,6 | 5,4

Xe-133 3,77-10% | 74400 | 1530 29 0,573 | 0,0115

€01
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minationsfaktoren und Kiilhlzeiten (mittl. spezif.
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Abb.7-3 J&dhrliche Edelgasabgaberate bei Aufarbeitung von
1500 t/a LMFBR-Brennstoff (Core und Blanket) bei
verschiedenen Dekontaminationsfaktoren und Kihl-
zeiten (mittl. spezif. Leistung: 58,2 M%,
Abbrand: 33000 "§4, U/Pu-Aufarbeitungsverhaltnis:

1,25)
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7.2.3. Gemessene Kr-85-Abgaberaten

Obgleich zur Zeit 12 WAA mit einem Durchsatz von jeweils
25 bis 3000 t/a in Betrieb sind - Tabelle 7-4 gibt eine
bersicht -, liegen verdffentlichte Kr-85-Abgaberaten le-
diglich von der NFS—~ und WAK-Anlage vor. Angaben iliber die
Kr-85~-Freisetzung aus den beiden grofen amerikanischen An-
lagen "Savannah" und "Hanford" werden geheimgehalten, da
sie die Sicherheit der USA betreffen /179/. Realistische
Schidtzungen der Abgaberaten von WAA, auch der librigen Lin-
der, sind nicht méglich, da weder die j&hrlich effektiv
aufbereiteten Brennstoffmengen noch der jeweilige Abbrand-
zustand bekannt sind. Lediglich Russel und Galpin /180/
geben flir 4 amerikanische WAA (NFS, Midwest, BNFP, ARCO)
eine maximale rechnerische jdhrliche Abgaberate an, indem
sie einen Kr-85-Gehalt von 10000 Ci/t, einen Dekontamina-
tionsfaktor von 1 und volle Kapazitdtsausnutzung der WAA

annehmen.,

Da groB8technisch noch kein Verfahren zur Verbesserung des
Dekontaminationsfaktors flir Edelgase bei WAA eingesetzt
werden konnte, wurde bisher die gesamte aus dem Brennstoff
freigesetzte Edelgasaktivitdt an die Umgebung abgegeben.
Aus den nachfolgend wiedergegebenen Mefergebnissen der
beiden WAA NFS und WAK kann geschlossen werden, daB die
Abgaberaten von WAA bisher allgemein nur bei einem Bruch-
teil der aufgrund ihrer Kapazitdt méglichen lagen. Diethorn
und Stockho /12/ geben zwei Griinde an, daf8 die Wiederauf-
arbeitungskapazitit bisher nicht voll genutzt wurde: erstens
f4llt wegen der langen Standzeiten in Reaktoren noch nicht
sehr viel Brennstoff an und zweitens besitzen die USA groBe
Vorrdte an hochangereichertem Uran, se daB die rasche Wie-

deraufarbeitung noch nicht dringend ist.



Tabelle 7~4

Im Bau und in Betrieb befindliche WAA der Welt

Land Anlagenbezeichnung Inbetriebnahme Kapazitét [_5_7 geschétzte Literatur
Kr-85-Abgabe
[£1/a]
USA | ICCP, Idaho Falls 1953 350 /179/
SRP, Savannah River 1954 22700 /179/
PUREX 200 E, Hanford 1956 =3000 /179/
NFS, West Valley 1966 300 3.10° /180,181/
MIDWEST, Illinois 1972 300 3 - 108 /180,181/
BNFP, Barnwell 1974 1500 1,5 - 107 /180,181/
ARCO, South Carolina 1976 1800 1,8 .10’ /180,181/
GB |Windscale II 1964 1800 /182,183,184/
F UP1, Marcoule 1958 500 /185/
UP2, La Hague 1966 900 /186/
B Eurochemic, Mol 1966 80 - 120 /187,188,189/
WAK, Karlsruhe 1971 40 /173,185,190/
I EUREX, Saluggia 1970 25 /191/
Ind|Trombay 1965 80 /172/

801
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Die WAA der Nuclear Fuel Service in West Valley ist seit 1966
in Betrieb und fiir einen Durchsatz von 1 t/d ausgelegt.

Eine Riilckhaltung oder Abtrennung der Edelgase vor der Abgabe
durch den 63m hohen Kamin findet nicht statt /192/. Cochran
/164/ weist nach, daB8 der vorausgesagte Kr-85-Aktivitdtsgehalt
zwelier im Juni 1969 aufbereiteter Brennstoffladungen sehr

gut mit den Kr-85-Aktivitdtsmessungen im Kamin Ubereinstimmt.
Xenon muBte bei dieser Untersuchung nicht beridcksichtigt wer-
den, da der Brennstoff erst nach 480 bzw. 960 Tagen aufbe-
reitet wurde. Obwohl die Anlage fir eine 150-tdgige Kilhlzeit
des Brennstoffes ausgelegt ist, wird der Brennstoff vor der
Wiederaufarbeitung meist Uber 1 Jahr gelagert /192/. Als hdchst-

bestrahlter Brennstoff kam nach Sinclair /181/ eine Ladung mit
Mwd

22500 = Abbrand nach 270 Tagen Kilhlzeit zur Aufarbeitung.
Fir 1971 wird der gemittelte Abbrand mit 11500 M%Q angegeben

/193/. Die Abgaberaten am Kamin der NFS-Anlage sind, soweit

sie zur Verfligung standen, der Tabelle 7-5 zu entnehmen.

Tabelle 7-5 Aufbereitete Brenmstoffmenge und Abgaberaten
der WAA der NFS (USA) /131,192,193,194/

Jahr aufbereiteter abgegebene . Kr-85-Aktivitdts~-

Brennstoff Kr-85~Aktivitdt | gehalt des Brenn-
[t/a] [Ci/af stoffes [Ci/t/

1966 114,6 8,9 - 104 776

1967 121 3,24 10° 2670

1968 136,7 1,93:10° 1141

1969 120,9 3 . 10° 2480

1970 1,8 - 10°

1971 68,8 2,21.10° 3210

Aus Tabelle 7-5 ist deutlich zu erkennen, daB in den ersten
Jahren nur Brennstoff mit relativ geringer Aktivitédt aufbe-
reitet wurde, wdhrend sich fir 1971 bereits ein durchschnitt-
licher Kr-85-Gehalt von 3200 Ci/t errechnet. Bei Aufarbeitung
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von 300 Tonnen LWR-Brennstoff im Jahr ergdbe sich nach Tabelle
7-3 eine Kr-85-Abgabe von 3,5~1O6
Betriebszeit von 300 Tagen entspricht, liegt eine Zehnerpotenz

Ci/a. Dieser Wert, der einer

Uber der Aktivit&dtsabgabe der vergangenen Jahre.

Die Prototypanlage einer WAA im Kernforschungszentrum Karlsruhe

wurde fir eine Kapazitdt von 40 t/a bei 200 Betriebstagen aus-

gelegt und kann Brennstoffe bis zu etwa 20000 M%Q aufbereiten

/185/. Uber den 60m hohen Kamin wird auch hier das gesamte
eingebrachte Kr-85 freigesetzt. Nach 2-jdhriger Kilhlzeit wurden
Ende 1971 zum ersten Mal 3 Tonnen Brennstoff mit einem Abbrand
von 11000 E%Q aufbereitet /190/. Beil den {iberwachten Aufldse-
vorgidngen wurden dabei 2660 Ci Kr-85 frei /196/. Wdhrend des
Jahres 1972 wurde mit der Abluft eine Radioaktivit&t von

67710 Ci Kr=-85 emittiert /173,197/. Bei der Aufarbeitung von

40 t/a LWR-Brennstoff wiirde sich nach Tabelle 7-3 eine theo-

retische Kr-85-Abgaberate von 467000 Ci/a ergeben.
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8. Lokale und globale radiologische Belastung

Zur Ermittlung der lokalen radiologischen Belastung wird durch
Multiplikation der in den Kapiteln 6 und 7 berechneten Abgabe-

raten mit einem Faktor von 5 « 10”7

%3 (angenommenes Produkt
aus Windhdufigkeit und Ausbreitungsfaktor p+'J = 5'10—7 %3) zu-
ndchst die Aktivitdtskonzentration am "unginstigsten" Aufpunkt
in der Umgebung einer kernteehnischen Anlage errechnet.

Zur Ermittlung der globalen Belastung wird, ausgehend von den
zu erwartenden jdhrlichen Kr-85-Abgaberaten, aus allen kern-
technischen Anlagen mit Hilfe von globalen Luftaustausch-Mo-
dellen die weltweite Kr-85-Konzentration berechnet. Die Multi-
plikation der Konzentrationen mit den entsprechenden Dosisfak-

toren liefert dann die radiologische Belastung.

Von Hendrickson /35/ wurde der Dosisfaktor von Kr-85 fiir die
Ganzkorper- und Gonadenstrahlendosis (y- und Bremsstrahlung)
mit

3
_ rem-.m
g, = 0,00075 [ Z=ro-

und der Dosisfaktor flir die Hautdosis (B-Strahlung) mit

3
_ rem-:m
9g = 0054 [ ZF7rg

angegeben. Der in der momentanen Genehmigungspraxis der BRD

{ibliche Richtwert fiir die Individualdosis von 30 TEEM ontstand,

wie in Kap. 3 gezeigt, aus der genetisch wirksamen Strahlen-
rem _ 4,4 mrem

30a a °

Somit kdme flir die Berechnung der genetisch signifikanten

belastungsgrenze der Bev&lkerung von 5
Kr-85-Dosis lediglich der Dosisfaktor gY in Betracht.

Die von der ICRP vorgeschlagenen und in die 1. SSVO idbernommenen

Richtlinien hingegen setzen die sog. Submersionsdosis (B+y)
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gleich der &duBeren Ganzkdrperdosis. Somit ist als Dosisfaktor
die Summe gY+gB zu verwenden. Auch nach Schwibach ist der Ge-
Mrem gegenwdrtig als Richtwert fiir

die Haut anzusehen /198/. Da die B-Teilchen von Kr-85 jedoch

nehmigungsrichtwert von 30

im Mittel nur etwa 0,2 mm /29/ ins Gewebe eindringen und so-
mit praktisch nur eine Belastung der Haut, aber nicht eine
Belastung der Gonaden oder des ganzen K&rpers zur Folge haben,
stellt dies eine konservative Betrachtungsweise dar.

Tabelle 8-1 gibt einen #berblick iliber die in der Literatur
vorgeschlagenen und in den Verordnungen verwendeten Dosis-

faktoren filir Krypton- und Xenonisotope.

Fiir die folgende Berechnung der lokalen Belastung aus kern-
technischen Anlagen wurden die in der BRD gliltigen Dosis-
faktoren der 1. SSVO verwendet. Flr die globale Belastung
wird die sich ergebende Ganzk&rperstrahlendosis und die 8-

Dosis getrennt angegeben.



3
Tabelle 8-1 Dosisfaktoren g Z’E%%%E__7 der wichtigsten Edelgasnuklide

Autor bzw. USAEC; 1957 /48/ Blisser-Wirtz Comper Hendrickson
Vorschrift 1.88V0; 1965 /47/ 1960 /199/ 1972 /31/ 1970 /35/
Art der betracht.
Strahlung By B Y B Y Y
Nuklid
Kr-85 0,054 0,057 | - 0,072 | 0,54-10"% | 0,054 |0,75.10"
Kr-88 0,086 |0,546 0,119 0,471
Xe-131m 0,040 0,042 | - 0,043 | 0,81-1073
Xe-133 0,054 0,031 |0,010 0,036 0,008
Xe-135 0,161 0,078 {0,070 0,095 0,064
Gemisch
(iberwiegend 0,054
Kr-85+Xe-133)

€1l
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8.1. Lokale Belastung

In Tabelle 8-2 sind die in Kapitel 6 errechneten jdhrlichen

Abgaberaten der vier betrachteten KKW-Typen zusammengefaBt.

Die Abgaberaten gelten fiir 1000 MWe~Anlagen bei einem Last-

faktor von 0,8 und Rilickhaltezeit der Edelgase in Aktivkohle-
betten im Bereich von etwa 40-50 Tagen. Bei einem Ausbrei-

7

tungsfaktor von 5 . 10~ %3 und den in Tabelle 8-1 angegebenen

Dosisfaktoren der 1. SSVO ergibt sich danach eine radiologische

Belastung von etwa 0,1 mrem

. Die genauen Werte sind Tabelle
8-2 zu entnehmen.

Diese radiologische Belastung am unglinstigsten Aufpunkt liegt
weit unter dem momentanen deutschen Genehmigungswert von

30 Brem

wert von 5

und unter dem diskutierten amerikanischen Genehmigungs-
MEEM (siehe Kap. 3). Die Erhdhung der natiirlichen
126 TX=1 /43/ liegt somit im Bereich

von 1 9/00. Handge und Schwarzer /126/ errechneten zudem, daB

Strahlenbelastung von ca.

eine Uberlagerung der Strahlenbelastung unberiicksichtigt blei-
ben kann, wenn zwischen den kerntechnischen Anlagen ein Abstand
von grdBer als 30 km eingehalten wird und beide Emittenten die

jeweils giiltigen Richtwerte einhalten.

Bei der Berechnung der radiologischen Belastung durch WAA
kann nicht von festen Abgaberaten ausgegangen werden, da
die sehr stark beeinflussenden Parameter Kiihlzeit und De-
kontaminationsfaktor allgemein noch nicht festliegen.
Wdhrend filir LWR- und HTGR-Brennstoff 150 Tage Kilhlzeit im
Gesprdch sind, werden flir den Brennstoff aus LMFBR 30 Tage
Kilhlzeit genannt /178/. Da ohne eine Abtrennung des lang-
lebigen Nuklides Kr-85 die resultierende Strahlenbelastung
bei Aufarbeitung von 1500 t/a LWR- oder LMFBR-Brennstoff
oder auch von 60 t/a HTG6R-Brennstoff iiber dem Genehmigungs-

grenzwert von 30 mrem liegt (Tab.8-3 gibt einen tberblick),




Tabelle 8-2 Strahlenbelastung und Edelgasabgaberate von KKW mit 1000 MW elek-

trischer Leistung bei einem Lastfaktor von 0,8

Ci resultierende
Reaktortyp Edelgasabgaberate [-—3_7 Strahlenbelastung
1000 MWe . andere - .
insgesamt Kr-85 Xe-133 am ungiinstigsten
Kr+Xe-Isotope e
Aufpunkt
Z—mrem
a
DWR 5000 1300 3200 500 0,135
SWR 4000 1200 2400 400 0,108
HTGR 2400 1300 450 650 0,065
LMFBR 5000 350 4200 540 0,138
*) 7

1. SSVO (s.

Tab.

Berechnet mit Ausbreitungsfaktor 5+ 10

8-1)

ﬁg und den Dosisfaktoren der

SLi
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Tabelle 8-3 Strahlenbelastung durch Wiederaufarbeitungs-

anlagen bei verschiedenen Kiihlzeiten des
Brennstoffs und einem Dekontaminationsfaktor

von 1

Strahlenbelastung Z—mrem_7 bei Aufar-
Kilh1- beitung von
zelt 1500 t/a 60 t/a 1500 t/a
(d/ |
LWR-Brennstoff | HTGR-Brennstoff | LMFBR~Brennstoff
o) 57348 7926 158220
30 1611 233 3696
60 483 81 500
90 461 76 410
120 460 76 405
150 460 76 405

*
) berechnet mit Ausbreitungsfaktor A = 5-10° Z_—3_7
und Dosisfaktoren g = 0,054 Z_E%?—E—_7 fiir Kr-85
3
und Xe-133, g = 0,040 /221 7 fiir Xe-131m auf

Ci-s
der Grundlage der Tabelle 7-3
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missen bei WAA dieser Grdfe prinzipiell Edelgasabtrennanlagen

eingebaut werden.

Welche Dekontaminationsfaktoren bei verschiedenen Kilhlzeiten
ndtig sind, um den in der BRD giiltigen Genehmigungsrichtwert
MEeM .inzuhalten, ist den Abb.8-1, 8-2 und 8-3 zu

entnehmen. Dabei wurde von den Werten aus Tabelle 7-3,

von 30

einem Ausbreitungsfaktor von 510"/ a% und den in der 1. SSVO
verwendeten und in Tabelle 8-2 wiedergegebenen Dosisfaktoren
ausgegangen,
Nach Abb.8-3 ist bei Aufarbeitung von 1500 Tonnen 30 Tage
gekilhltem LMFBR-Brennstoff ein Dekontaminationsfaktor von

2
1’3'10
Abscheidegrad von 99,2% entspricht. Wie Kap.10.1.3. zu ent-

nbtig, was etwa einer Edelgasabtrennung mit einem

nehmen ist, kann etwa ab 1978 mit dem Einbau von Abtrenn-

anlagen mit einem DF==1O3

in WARAen gerechnet werden, so daB
bei der Aufarbeitung von Schnellbriiterbrennstoff im Grofen

keine Uberschreitung des Grenzwertes zu erwarten ist.

Fiir die Aufarbeitung von 1500 t/a LWR-Brennstoff ist, wie
aus Abb.8-1 ersichtlich, bei einer Kiihlzeit wvon 150 Tagen
und ldnger eine Krypton-Abtrennung mit einem Dekontamina-

tionsfaktor von 1,5-101(=93%) ndtig, damit der Genehmigungs-
MESM nicht tiberschritten wird. Wie Tab.

8~3 entnommen werden kann, wilirde fir die Einhaltung einer
Abgaberate von 0,1 EE%E (dhnlich den KKW) bei 150 Tagen
Kiihlzeit ein Dekontaminationsfaktor von 4,6-103 nétig sein,
d.h. eine 99,97 prozentige Kr-Abtrennung aus der Abluft
einer 1500 t/a-WAA.

richtwert von 30
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8.2. Globale Belastung bis zum Jahr 2000

Von den insgesamt im Brennstoff gebildeten und bei der Wieder-
aufarbeitung bisher vollstdndig freigesetzten Edelgasisotopen
kommt fir die Abschdtzung der globalen Belastung nur das Isotop
Kr-85 wegen seiner Halbwertszeit von 10,76 a in Betracht.

Mit Hilfe einer Prognose iiber die bis zum Jahr 2000 installierte
Kernkraftwerksleistung wird im folgenden flir verschiedene welt-
weite Luftaustauschmodelle die zu erwartende globale Strahlen-
belastung durch Kr-85 abgeschétzt. Dabei wird der zeitliche

Einsatz von Wiederaufarbeitungsanlagen variiert.

8.2.1. Globale Verteilung von Krypton-85

Bei der Betrachtung der globalen Verteilung von Kr-85 kdnnen

folgende vereinfachende Annahmen getroffen werden.

a) Die Menge des in die Atmosphdre freigesetzten Kr-85 redu-
ziert sich nur durch radioaktiven Zerfall. Ablagerungs-

vorgdnge sind vernachldssigbar.

b) Flir die weltweite Verteilung sind nur die Bewegungen der
troposphdrischen Luftschichten maBgebend.

Wegen der geringen L&slichkeit in Wasser (6,2-10-6

Vol.-%)
stellen die Wassermassen auf der Erde nur unbedeutende Sen-
ken dar, so daB der geltste Kr-85-Anteil alleine deswegen
vernachlidssigbar ist. Die mittleren Austauschzeiten von Gasen
zwischen Troposphdre und Oberfl&chenschicht der Ozeane

etwa bis zur noch nicht genau festliegenden Thermocline
(75-200 m Tiefe) werden recht unterschiedlich mit 0,3 Jahren
/200/ bis 9,3 Jahren /201/ angegeben, wobei der Fehler in

der GroBenordnung der Werte liegt. Die Tiefseeschichten
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(tiefer als 400-1000 m) jedoch nehmen nur in einem unbedeuten-
den MaB8 an der Vermischung teil. So wurden fiir C~14 Verweil-
zeiten von 510-550 Jahren /201/ und flr CO2 bis zu 800 Jahren
/202 ,203/ angegeben. Somit steht nur eine diinne Oberschicht
der Ozeane filir die L&sung in Wasser zur Verfligung.

Aufgrund &dhnlicher Uberlegungen kann auch das Auswaschen von
Kr-85 durch Regen vernachldssigt werden. Unter der Annahme
von 4 &2 Niederschlag ergibt sich ein Washout-Koeffizient

von 4:107"" /1 7 fur kr-85 /162,178,204/.

Der Mechanismus der trockenen Ablagerung reduziert das Kr-85-
Inventar der Atmosphdre ebenfalls nur unmerklich. Die Adsorp-

tionskapazitéit des Bodens betrigt nur 3.1078

g Kr/g Boden
/204/. Man nimmt an, daB die Menge des adsorbierten Kr-85%5
im Gleichgewicht direkt proportional dem Verhdltnis radio-

aktivem zu stabilem Krypton in der Atmosphdre ist /178/.

Eine Erniedrigung des Kr-85-Gehalts der Atmosphdre durch
Anlagerung wn Staubteilchen kommt nicht in Betracht. Bei
einem Partikelgehalt von 1,4-10_4 g/m3 Luft gibt Tadmor
-10 g Kr/m> Luft
an, B§i einer Konzentration des natlirlichen Krypton von
4-10

nachldssigbarer Anteil von 10"7 des stabilen und radio-

/204/ eine Adsorptionskapazitdt von 3:10
g/m3 der Atmosphdre wird deutlich, da8 nur ein ver-

aktiven Krypton an Staubpartikel adsorbiert wird.

Das aus KKW und WAA freigesetzte Kr-85 verteilt sich pro-
portional der Luftmasse liber die Grundschicht (1-2 km H&he)
hinaus, innerhalb der Troposphdre bis etwa 10 km H&he /178,
205/. Die Tropopause stellt dann eine Grenzschicht dar,

was Pannetier /7/ durch Messungen nachweisen konnte. Der
Kr-85-Gehalt der Stratosphdre &nderte sich von 1964-1967
kaum, wdhrend die Konzentration in der Troposphdre im selben

Zeitraum um 30% zunahm und eine nahezu homogene Verteilung
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(in Ci Kr—85/cm3 Kr) {liber der H6he zeigte. Die Tropopause

kann somit in guter Ndherung als eine Grenzschicht zwischen
dem Krypton aus stratosphdrischen Kernwaffenexplosionen und
dem aus WAA freigesetzten Kr-85 verstanden werden. Pannetier
/7/ schlieBt weiter aus Kr-85-Messungen, daf nur ein geringer
Austausch zwischen Stratosphdre und Troposphédre iliber den Polen
stattfindet.

Es verbleibt als wesentlicher EinfluB fir die globale Ver-
teilung von Kr-85 noch die horizontale (meridionale) Luft-
bewegung. Die Beschreibung des meridionalen Luftaustausches
innerhalb der Troposphdre erfolgt mit Hilfe der klassischen
Dreizellen-Theorie: Die durch die einfallende Sonnenenergie
in verschiedenen Breitenkreiszonen verursachten unterschied-
lichen Anteile der Energiebilanz des Systems Erde-Atmosphédre
machen meridionale Energietransporte erforderlich /206/.

Zur Herstellung des globalen Gleichgewichts kdnnen solch
riesige Wdrmeenergietransporte nur durch Luftbewegungen er-
m8glicht werden, was auf jeder Seite des Aquators zur Aus-
bildung von 3 "geschlossenen" Zirkulationszellen fiihrt (siehe
Abb.8-4). Die beiden Zellen zwischen 30 °N und 30 °S werden
in der Meterologie HADLEY-Zellen genannt. Daran schlieBen
sich die FERREL-Zellen an. Die Zirkulation iber den Polkappen
wird durch das Absinken der stark abgekilhlten Luft Uber den
polaren Gebieten hervorgerufen /206/. Im folgenden wird der

EinfluB der polaren Zellen vernachlédssigt.

Nach Lal und Rama /207/ erfolgt eine komplette Vermischung
innerhalb der Zellen binnen ca. 2 Wochen; wdhrend der meri-
dionale Austausch zwischen HADLEY und FERREL-Zelle sehr

stark von der Jahreszeit abhdngt. So erfolgt eine schnelle
Vermischung beider Zellen im Dezember und Januar biannen

2 Wochen, d.h. wdhrend dieses Zeitraumes kann jede Hemisphére
als eine geschlossene Zelle aufgefaBt werden. Im Juni, Juli
hingegen betrdgt die Austauschzeit ca. 4 Monate. Wie aus
Abb.8-4 deutlich wird, stellt der Aquator ebenfalls eine
Grenze filir den Austausch der troposphdrischen Luft dar.

Nach Lal und Rama /207/ sind die jahreszeitlichen Verdnderungen
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(/47,der Nordhalbkugel

Tropopause

30° N

0° Aquator

der Sidhalbkugel

Abb.8-4 Dreizellenmodell der Troposphdre /206,207,208/ mit
Angabe des prozentualen Anteiles an der Gesamtmasse
der Atmosphire von 5 ¢ 1018 kg /7/ '
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der Austauschzeiten sehr grof8 und k&nnen nicht genau genug
ermittelt werden. Auch in der Ubrigen Literatur variieren
die entsprechenden Werte fiir die mittlere Verweilzeit in
einer Hemisphdre sehr stark in einem Bereich von 7 Monaten
/7/, Uber 0,9-4 Jahre mit einem Mittelwert von 2 Jahren
/30,209/, bis zu 3 Jahren /210/.

Aufgrund dieser verschiedenen Annahmen unterscheiden sich
auch die jeweils in der Literatur fir die globale Kr-85-
Verteilung verwendeten Modelle und Verweilzeiten. Tabelle
8-4 gibt einen Uberblick. Zwel Extremfidlle seien heraus-
gestellt:

Modell 1: Ein Luftaustausch zwischen den Hemisphdren findet
nicht statt. Die Austauschzeiten iiber den 30, Brei-
tengrad liegen bei 3 Monaten. Da Kr-85 ilberwiegend
im Band 30 °N - 60 °N freigesetzt wird (Abb.8-5,
8-7, 8-8) fiuhrt dieses Modell zu einer relativ
hohen Dosis im Norden.

Modell 7: Kr-85 verteilt sich sofort homogen in der gesamten
Troposphire, was im Norden zu einer entsprechend
niedrigeren Dosis fiihrt.

Um die Einflisse der in der Literatur verwendeten verschiedenen
Parameter beurteilen zu kénnen, wurde eine Vergleichsstudie aller
in Tabelle 8-4 angefilhrten Modelle durchgefiihrt.
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Tabelle 8=~4 In der Literatur angegebene und denkbare Modelle des
globalen Luftaustausches
*
Symbol |Modell Austauschfaktoren [-%_7 Literatur
Nr. (mittlere Verweilzeit)
€12 €23 C34
db 1 4 o 4 Knox, Peterson /211/
: (3 Monate) |(kein Aust.) | (3 Monate) ’
18 o 18
<]:> 2 (20 Tage) |(kein Aust.) {(20 Tage) Zindler /205/
3 18 0,5 18 Bryant /13/.
(20 Tage) |(2 Jahre) (20 Tage) | Junge /209/
u 4 4 1,7 4 Lal und Rama /207/
(3 Monate) |[(7 Monate) (3 Monate)| Bryant /10/
3 18 1,5
C::> > (4 Monate) | (20 Tage) (8 Monate) Pannetier /212/
6 18 1,7 18 Zusammenstellung aus
(20 Page) |(7 Monate) (20 mage) | /7,30,207,209/
O 7 18 18 18 Diethorn, Stocko /12/
(20 Tage) |(20 Page) (20 Tage) | Gerken /4/
*
) Cip = Austauschfaktor auf der nSrlichen Hemisphire
Chg = " iber dem Aquator
Cyy = " auf der siidlichen Hemisphédre
- Aus rechentechnischen Griinden wurde fiir Cij = @& (sofortige

Durchmischung) ij

dadurch £ 3,75%

= 18 gesetzt. Der maximale Fehler ist
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8.2.2. Voraussichtliche Kr-=85-Produktion und momentane

Kr-85-Konzentration

Zur Abschdtzung der globalen Strahlenbelastung durch Akkumu-
lation von Kr-85 bis zum Jahr 2000 missen Aussagen i{lber die
Kr-85-Produktion bzw. Abgabe an die Atmosphdre getroffen
werden und die momentanen Konzentrationswerke festgestellt
werden.

Voraussichtliche Kr-85-Produktion

Es wird von der - einer Arbeit von Grathwohl /213/ entnommenen
und in den Abb.8-5 und 8-6 wiedergegebenen - Prognose der Kern-
kraftwerksentwicklung der Welt ausgegangen. Die KKW-Kapazité&t
wird auf die Zonen 30 °N - 60 °n (Westeuropa, Nordamerika,
UDSSR) und 30 s - 30 °n (Entwicklungsldnder, Australien,
Japan, Neuseeland, Sildafrika) aufgeteilt (Abb.8-7). Die Zellen
0°-30°N und 0°-30%°s werden jeweils mit der H&lfte der @Gesamt-
kapazitit der Zone 30°5-30°N gefilillt. In der Zelle 30°s-60°s
wird keine Kr-85-Produktion angenommen. Tabelle 8-5 gibt auf
der Grundlage dér Tabellen 7-2 und 7-3 an, welche Kr-85-Ak-
tivitdt pro Jahr durch den Betrieb (Lastfaktor 0,8) der ver-
schiedenen KKW-2ypen pro 1000 MWe Leistung entsteht.

Tabelle 8-5 Durch verschiedene 1000 MWe-KKW-Typen jdhrlich
entstehende Kr-85-Aktivitdt

KKW-Typ LWR PHWR BGR HTGR |[LMFBR

Kr-85-Aktivitdt

-6 ci
*10° [ 37000 wwe-

0,417 0,54 |0,28 |0,31| 0,29

Bei dem in Abb.8-8 dargestellten Verlauf der j&hrlichen glo-
balen K¥-85-Produktion wurde bericksichtigt, daB nicht schon
im ersten Reaktorbetriebsjahr Brennstoff mit 26000 Mwd/t
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Abb.8-5 Prognose der installierten Kernkraftwerkskapazitdt
der Welt und einzelner Gebiete /213/

[GVVe]

T 1 Welt (ohne Volksrepublik China) /l? 4260 GWe /
2 000 +~— 2 Westeuropa und Nordamerika

3 UdSSR |
4 Entwicklungslander

5 Gbrige Industrieldnder
'(Australien, Japan,

1 Neuseeland, Sudafrika)

1500 + / f

T ——I1AEA /2147
|  —~=-USAEC /215/
1000

/

500
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Abb.8-6 Anteil der einzelnen Reaktortypén an der‘installierten
Kernkraftwerkskapazitdt der Welt /213/

| [owe]

2000 /t 4260 GWe
Gesamtkapazitat nach |AEA /214/

Aufteilung auf Reaktortypen
nach Jil /216/

1500 / A

1000

Gesamtkapazitdt v/LWR HTGR / LMFBR/

500 ‘ /

HWR
/" Magnox+AGR

2000
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Abb.8-7 Lage der Industrie- und Entwicklungslédnder in den Zonen sidlicher und ndérdlicher Breite
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Abb.8-8 Jdhrliche globale Kr-85-Produktion zwischen den
Breitengraden bis zum Jahr 2000 (30°5-60°s: © %)

! "
:: 7

30°N- 60°N

8 | O
10 '1:‘—“““‘—' e / : /

30° S-30°N

1970 1980 1990 2000
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Abbrand (LWR) zur Aufarbeitung kommt, sondern daB erst nach
ca. 3-4 Jahren der Endabbrand des Gleichgewichtskerns er-
reicht ist. Dies geschah durch Versetzen der Kr-85-Produktion
(Abb.8-8) gegeniber dem Zubau von Reaktoren (Abb.8-=5) um

2 Jahre.

Da aus KKW nur etwa 1°9/po des gebildeten Kr-85 freigesetzt
wird, soll im folgenden angenommen werden, daB die produzierte
Kr-85-Menge vollstdndig in die WAA gelangt. Unter der Voraus-
setzung, daB in WAA auch in Zukunft keine Edelgasabtrennanlagen
eingebaut werden, entspricht die Kr-85-Produktion der Abb.8-8,
der jdhrlichen Abgabe durch Wiederaufarbeitungsanlagen.

In Zukunft wird man jedoch Edelgasabtrennanlagen zur Vermei-
dung lokaler Strahlenbelastung in WAA einbauen, wobei der
Zeitpunkt des weltweiten groBtechnischen Einbaues noch nicht
festliegt. Russel und Galpin /180/ schédtzen, daB ein Kr-Abtrenn-
system in eine WAA etwa ab 1975 eingebaut werden kann. Ein Zeit-
raum bis 1978 wird nochmals flir den Ubergang von der Pilot-
anlage zur groftechnischen Anlage bendtigt werden. In der Para-
meterstudie wird deshalb der Beginn der Edelgasabtrennung

(DF = 103) in allen WAA {liber die Jahre 1970, 1975, 1980 und

1985 variiert.

Wie in den Abschnitten 7.2.2. und 8.1. erl&utert, ist bei
3 in WAA.,die
Abgaberate etwa gleich der aus KKW, in denen keine Abtrenn-

Erreichen eines Dekontaminationsfaktors von 10

anlagen installiert sind. Eventuell wird man jedoch in Zu-
kunft auch in KKW Abtrennanlagen einbauen, erste Anlagen

sind bestellt (Kap.10.1.3.). Deshalb wurden in der Parameter-
studie auch die Auswirkungen von Edelgasabtrennanlagen in

KKW bericksichtigt.
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Aus in Abb.8-12 wiedergegebenen Messungen der Kr-85-Konzentra-
tionen in den Vereinigten Staaten /217,218/ und in der BRD

/63,219/ ergibt sich ein Wert von 14 BS3
fir das Jahr 1970. Messungen der Kr-85-Konzentration in an-

Luft im Normzustand

deren Breitengraden liegen nur aus dem Jahre 1964 vor /7,11/
(s. Abb.8-13). Die weltweite Verteilung der Kr-85-Konzentration
fiir 1970 wird deshalb proportional zu der von 1964 gemessenen
angenommen. Damit ergeben sich fiir 1970 folgende Konzentra-

tionen:
Im Band eine Kr-85-Konezentration von
30 N - 60 N 14 BEL
30 °s - 30 °n 13,2 BE%
60 °s - 30 s 11 BEd

m

Den Angaben in Abb.8-4 zufolge betrdgt die Luftmasse der
Ferrelzelle 8,15-10'/ kg und die der Hadleyzelle 1,16-10

Rechnet man diese Massen auf das Volumen der Luft im Norm-

18 1.

zustand um, so ergibt sich fir die Ferrelzelle ein Volumen

von 6,3-1017 m3 und fiir die Hadleyzelle ein Volumen von

9,1~1O17 m3. Damit errechnet sich der Aktivit&tsgehalt an

Kr-85 im Jahre 1970 zu

8,8 -106 Ci im Bereich von 30

N - 60 °N
1,210 ca " " 0 ° - 30 %
1,2 -107 ¢ci v " 0° - 30 %
6,9 -10% ci v v " 30 % - 60 s
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8.2.3. Parameterstudie

Das sich aus obigen Annahmen ergebende System von 4 Differential-

gleichungen
dN1 o o}
—3€ = CyqN, - c12N1 - AN, + P, (30°N-60"N)
dNZ o o
3t 612N1 C21N2 + C32N3 - 023N2 - AN, + P, (O°N-30"N)
dN3 o o
—3g = Ca3N, = Cy,N5 + Cy3Ny - CyyN3 = AN5 + P, (0O°N-30"5)
Eﬁi = C,,N, - C,.N, = AN (30°s-60°5s)
dt 3473 4374 4

*)

Wurde mit Hilfe eines Rechenprogrammes ‘geldst, wobei

N, /Ci/ = Aktivit&tsinventar der Zelle i

Ci 3 / % / = Austauschfaktoren fir den tbergang von Zelle i
[4
zu Zelle j (nach Tabelle 8-=4)

A [_%_7 = Zerfallskonstante von Kr-85

Py [-9%_7 = j8hrliche Aktivitdtsabgabe aus WAA in Zelle i

In Abb.8-9 sind die nach den Medellen 1, 3, 5 und 7 2zu erwar-
tenden Kr-85-Konzentrationen filr den Bereich 30°N-60°N gezeigt.
Die Ergebnisse der ibrigen Modelle liegen jeweils zwischen den
angegebenen Kurven. Startjahr der Berechnungen war das Jahr
1970. Abtrennanlagen wurden hier noch nicht beriicksichtigt.

Wie ersichtlich, weichen die Ergebnisse wenig voneinander ab.
Die folgenden Berechnungen, die den EinfluB von Abtrennanlagen
zeigen sollen, wurden mit Hilfe des Modells 5 durchgefiihrt,

da dieses u.a. mit den Messungen der Jahre 1971 und 1972 dber-
einstimmt. ‘

*)

Fir die Aufstellung des Rechenprogrammes bedanke ich mich
bei Herrn Dr. A. Bayer, ebenso gilt mein Dank fir die Pro-
grammierhilfe Herrn DM. W. Hbel.
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Abb.8-10 zeigt die bis zum Jahr 2000 zu erwartende Kr-85-
Konzentration bei verschiedenen Einsatzzeiten von Abtrenn-
anlagen (DF = 103). Weiterhin lassen sich die bis zum Jahr
2000 zu erwartenden g-und y-Dosen entnehmen. Es zeigt sich,
daB eine vollstiéndige Abgabe der gesamten Kr-85-Produktion
an die Atmosphdre im Jahr 2000 eine B-Dosis von 4,2 qrem
zur Folge hidtte, wdhrend die Gonaden- und Ganzk®rperdosis
(y-Dosis) bei 0,1 arem liegt. Zum Vergleich: flir den Bereich
30°5-60°S errechnet sich eine B-Dosis im Jahr 2000 von

mrem

4’0 a L]

Billigt man der Kerntechnik als Ganzes eine Dosis von 2 rem
in 30 Jahren (entsprechend 60 mrem pro Jahr) /1/ zu, so
werden durch das vollstdndig freigesetzte Kr-85 im Jahr 2000
etwa 7% dieser Dosis beansprucht.

Da, wie in Kap.8.1. gezeigt, in der Umgebung von WAA die vor-
geschriebenen Grenzwerte ilberschritten werden, ist bereits
vor der Jahrhundertwende der Einbau von Abtrennanlagen not-
wendig, so daB8 dadurch auch mit einer niedrigeren globalen
Belastung durch Kr-85 zu rechnen ist. Die sich ergebende
Strahlenbelastung fiir den Einbau von Edelgasabtrennung in

WAA in den Jahren 1975, 1980 und 1985 sind Abb.8-10 zu ent~-
nehmen. Es zeigt sich, daB eine zus&dtzliche Edelgasabtrennung
(DF = 103) bei KKW nur geringen Einfluf hat. Werden, wie dies
zu erwarten ist /180,221/, ab 1978 die ersten Abtrennanlagen
(DF = 103) in WAA eingebaut, so wird nach Meinung des Autors
die Belastung bis zum Jahr 2000 unter 0,3 mrem/a bleiben.

Abb.8-11 zeigt den Verlauf der durch die Entwicklung der Kern-
technik zu erwartenden Dosis im Vergleich mit der durch na-
tilrliches Kr-85 und der durch Kernwaffentests bedingten Kr-85?
Dosis. Die Strahlenbelastung durch den natirlichen Kr-85-Pegel
und durch oberirdische Kernwaffentests ist demnach vernach-
ldssigbar klein gegeniiber der Belastung, die durch den Betrieb
von kerntechnischen Anlagen entsteht.
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Abb.8-10 Voraussichtliche globalé Kr-85-Konzentration und
Dosis im Bereich 30°N-60°N flir verschiedene Einsatz-
zeiten einer Abtrennanlage mit.DF=1O3 bei 80% Kapa-
zitdtsausnutzung
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Abb.8-11 Globale Kr-85-Konzentration und Dosis bis zum Jahr

2000 aus natilirlichen und kiinstlichen Quellen
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8.2.4. Weltweite Kr-85-Messungen

Die seit 1954 auf der Nordhalbkugel gemessenen Kr-85-Konzen-
trationen sind in Abb. 8-12 wiedergegeben. DPie globale Be-
lastung durch radioaktives Kr-85 nahm demnach stdndig zu

und erreichte 1972 das Doppelte des Wertes von 1964. Gering-
fiigige Unterschiede zwischen den jdhrlichen Messungen in den
USA /217/ und der BRD /63/ liegen innerhalb lokal bedingter
Schwankungen.

Die einzige gemessene Kr-85-Verteilung idber nahezu alle Brei-
tengrade der Erde ist in Abb.8-13 wiedergegeben. Pannetier
/7,212/ fihrt den starken Anstieg im Siiden auf die starke
Kontamination durch Kernwaffenversuche, den verstidrkten Aus-
tausch zwischen Tropo- und Stratosphidre und auf die geringe
Masse der polaren Troposphédre zurick.
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Abb.8-12 Gemessene Kr-85-Aktivitit auf der Nordhemisphire
/nach 7,11,163,212,214,218,220,222,223,224/

/bCihn?]

20

15
4

10

5 I 4

0 =Tt
1954 1560 1970

Abb.8-13 Ende 1964 iber den Breitengraden gemessene Kr-85-
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9. Zusammenfassung

Die radioaktiven Isotope der Edelgase Xenon und Krypton
stellen eine wichtige Gruppe der Spaltprodukte dar, wo-
bei das Krypton-85 wegen seiner langen Halbwertszeit von

10,76 a eine Sonderstellung in dieser einnimmt,.

Quellen der genannten Isotope sind:

a) die natiirliche Entstehung durch spontane Spaltung
schwerer Elemente und durch Reaktionen von stabilen
Isotopen mit kosmischen Teilchen. Aufgrund der re-
lativ kurzen Halbwertszeit aller ilbrigen Isotope
ist nuf das Krypton-85 von Bedeutung. Der natilirliche
Gleichgewichtswert in der Luft betrigt 3,5.107° ﬁi.

b) die Entstehung bei Kernwaffenexplosionen. Diese be-
gannen 1945 und wurden 1963 zum gr&s8ten Teil einge-
stellt, so daB heute ebenfalls nur noch das lang-
lebige Krypton-85 eine Rolle spielt. Fir das Jahr
1970 wurde eine Konzentration durch Kernwaffentests
von O,7 Eﬁ% abgeschédtzt.

c) die Freisetzung aus in Betrieb befindlichen kerntech-
nischen Anlagen. Hier ist zu unterscheiden zwischen
der lokalen Konzentration in unmittelbarer Nachbar-
schaft einer kerntechnischen Anlage und der globalen
Auswirkung einer Edelgasabgabe. Wdhrend der EinfluB
der kurzlebigen Isotope auf die Umgebung der Quelle
beschrénkt ist, besitzt das Krypton-85 globale Be-

deutung.

Besonders die Freisetzung aus kerntechnischen Anlagen wurde

in dieser Arbeit ausfihrlich behandelt, da man aufgrund der
prognostizierten Expansion der Kerntechnik in den n&chsten
Jahrzehnten der radiologischen Belastung durch die Kerntechnik
kritisch begegnet.
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Es wurde die Frzeugung in den Brennelementen
von Kernreaktoren und die Freisetzung aus diesen aufgrund
der bisherigen Erfahrungen abgeschdtzt. Flir die verschie-
denen Typen von Kernkraftwerken wurden schlieBlich unter
Berilicksichtigung der unterschiedlichen Aktivitdten aus
Kiihlmittelleckage und Abgasanlage die j&dhrlichen Abgabe-
raten der einzelnen Isotope berechnet und mit bisher ge-
messenen Abgaberaten verglichen. Es zeigt sich, das bei
Normalbetrieb moderner Druckwasser-, Siedewasser-, Hoch-

temperatur- und Schnellbriiterreaktoren mit einer Riickhalte-

zeit von etwa 50 d und einer Blockgr&fe von 1000 MWe ohne
spezielle Abtrennanlage die lokale radiologische Belastung
mrem liegt. Das bedeutet, daB

z.B. gegenliber &dlteren amerikanischen Siedewasserreaktoren

in der Gr&B8enordnung von 0,1

durch Verlédngerung der Rickhaltezeit eine Reduktion der
radiologischen Belastung um ca. 2 GrdBenordnungen erreicht

wurde.

In der Umgebung von grofen Wiederaufarbeitungsanlagen
(1500 t/a) kann eine weitaus gr&Bere radiologische Be-
lastung auftreten. Da der grdBRte Anteil der erzeugten
Krypton- und Xenonisotope in den Wiederaufarbeitungsanla-
gen anfdllt, wurde eine Parameterstudie durchgefiihrt, um
den Einfluf von Abklingzeiten und Edelgasabtrennanlagen
zu studieren. Es zeigt sich, daB selbst nach Abklingen
aller kurzlebigen Edelgasisotope bei der Freisetzung aus
einem 100 Meter hohen Kamin noch ein Dekontaminations-
faktor in der GrdBenordnung von DF = 10-100 erforderlich
ist, um die radiologische Belastung in der Umgebung klei-
ner als 30 mrem/a zu halten.

Die Zunahme der globalen Konzentration von Krypton-85, die
im Jahr 1970 aufgrund der Freisetzung aus kerntechnischen
Anlagen bereits bei 14 pCi/m3 lag, wurde unter Zugrunde-
legung der prognostizierten Entwicklung der Kerntechnik
und unter Verwendung verschiedener atmosphdrischer Mo-
delle bis zum Jahr 2000 berechnet. Unter der Annahme, daB
keine Abtrennanlagen zum Einsatz kommen, wiirde die Kon-
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zentration dann etwa 25'103 EE% betragen, was einer Dosis
mrem o
a

von ca. 4-5 entsprédche. Aufgrund der derzeitigen tech-
nischen Entwicklung wird jedoch durch den in den Achtziger
Jahren geplanten dgroftechnischen Einsatz von Abtrennanlagen
in Wiederaufarbeitungsanlagen bis zum Jahr 2000 die Konzen-
tration den Wert 200 R%% (¢ 0,35 mr:m
Das Problem einer Endlagerung von Krypton-85 ist noch nicht

) nicht liberschreiten.

endgilltig gekldrt, doch bestehen unter der Voraussetzung
kostenglinstiger Anreicherungsverfahren eine Reihe ausge-
zeichneter Verwendungsmdglichkeiten.
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10. Anhang

10.1. Riickhaltung, Abtrennung und Lagerung von Krypton- und

Xenonisotopen

10.1.1. Verzdgerung

Die einfachste und billigste Methode, die relativ kurzlebige
Aktivitdt aus der Gasreinigungsanlage vor Abgabe iber den
Kamin zu reduzieren, besteht in der Installation von langen
Rohrleitungen.

Mit diesem Verfahren, das wegen der grofen Menge an anfallen-
dem Gas besonders bei SWR (Kap.6.3.2.) eingesetzt worden ist,
wurden mit bisherigen Ausfiihrungen Riickhaltezeiten von 2 bis
40 Minuten erreicht /65,134/. Beim SWR Gundremmingen (KRB)
betrdgt z.B. bel einem Abluftanfall von =10 %2 {nach Rekom-
bination von Wasserstoff und Sauerstoff) die Verzdgerungszeit
in der 60 m langen Rohrleitung (NW 450) etwa 40 Minuten /132/.

Eine andere M&glichkeit, die Aktivitdt vor der Freisetzung
am Kamin zu reduzieren, ist das Sammeln der Abgase aus der
Reinigungsanlage in Behdltern, deren Inhalt erst nach ent-
sprechender Abklingzeit iiber den Kamin abgegeben wird /65/.
Dieses Verfahren wurde bisher bei DWR (Kap.6.3.1.) ange-
wandt, da die anfallende Gasmenge aus der Primirwasserrei-
nigung relativ gering ist und sich je nach Beh&dltergrd&Be
Rlickhaltezeiten von 30 bis 150 Tagen erreichen lassen /108,
134/. Der DWR Stade (KKS) ist z.B. mit 4 Gasabklingbehdl-
tern mit je 25 m3 Volumen ausgestattet, die fir einen Druck
von 10 atli ausgelegt sind. Da ein Beh&lter in Reserve gehal-
ten wird, lassen sich je nach Gasanfall und aufgewendetem
Druck Riickhaltezeiten zwischen 15 und 30 Tagen erreichen
/225/. Nach 30 Tagen Riickhaltezeit ist die Aktivitdt der
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verbliebenen Xenonisotope und des Kr-85 etwa gleich groSf.
Wie aus Tabelle 6-=-9 ersichtlich, wirde durch eine Rilick-
haltezeit von 60 Tagen die Edelgasabgabe am Kamin im we-

sentlichen auf Kr-85 beschrédnkt bleiben. Eine l&ngere La-
gerung, um auch Kr-85 abklingen zu lassen, wirde nach

Martin /108/ unverhiltnismidBig hohe Kosten verursachen.

Als Verzdgerungsstrecken dienen hier mit Aktivkohle gefiillte
Kammern. Dieses Material hat die besten Adsorptionseigen-
schaften und erfordert geringste Mengen /28/. Die Aktivkohle-
betten werden von dem zu dekontaminierenden Abluftstrom kon-
tinuierlich durchstrotmt. Wihrend das stets leichtere Trédger-
gas (Argon, Helium, Luft) die Kohle in etwa einer Stunde
durchstromt /226/, wird durch die adsorptive Wirkung das
Durchstrdmen der schwereren Elemente Krypton und Xenon ver-
zb6gert. Flir Krypton und Xenon ergeben sich dabei unterschied-
liche Riickhaltezeiten.

Die Vorgdnge und Einfliisse bei der befristeten Adsorption

von Krypton und Xenon an Aktivkohle sind sehr vielfdltig

und wurden eingehend untersucht. Einen guten Uberblick iiber
die dabei auftretenden Phidnomene geben die Arbeiten von
Fborster /227/, Slansky /228/ und Kadoya /229/. Hier sei nur
ein kurzer Uberblick gegeben:

Die mittlere Rickhaltezeit tm eines Edelgases 1ldB8t sich

nach Forster /227/ mit folgender Formel berechnen:

- .4
th, = Kk 0
wobei
t. [n/ = mittlere Riickhaltezeit
dm>
k Z—E—_—7 = dynam. Adsorptionskoeffizient des
g Edelgases

M [kg/

Masse der Aktivkohle
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3
Q ngm_ = Volumenstrom des Gases bei Normal-
h bedingungen

Der dynamische Adsorptionskoeffizient k hdngt von sehr vielen
Parametern ab. Fir die gute Auslegung eines Kohlebettes ist
daher die Kenntnis der verschiedenen Einfllisse entscheidend.
Je hdher z.B. die Temperatur und der Druck des Gases oder

der Wassergehalt der Kohle, desto kleiner ist k /229/. k héngt
weiterhin vom Siedepunkt des Gases und von der Gaskonzentra-
tion ab /136,193,227/. Eine allgemeingiiltige Beziehung 148t
sich nicht angeben. Das empirisch bestimmte Verh&ltnis von
%%%%% liegt je nach Wahl der anderen Parameter bei einer Tem-
peratur von 300 ©K zwischen 10 und 20.

Bei Raumtemperatur sind wegen obiger Zusammenhdnge relativ
grofle Kohlebetten erforderlich. Bei einer Riickhaltezeit von

70 Tagen flir Xenon und von 3 Tagen filir Krypton sind filir einen
1100 MWe-SWR /128,230/ 5 Aktivkohletanks mit je 1,8 bis 2,7 m
Durchmesser und 15 m L&nge erforderlich. Fir zur Zeit geplante
SWR und DWR wird die Aktivkohleanlage so ausgelegt, daB sich
Riickhaltezeiten von 2 Tagen fir Krypton und 40 Tagen flir Xenon
ergeben /136/. Die Abgaszusammensetzung entspricht damit etwa
der in den Kap.6.3.1. und 6.3.2. angegebenen.
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Bei tiefer Temperatur (bis =100 oC) ist nur die Hilfte bis
ein Fiinftel der bei Raumtemperatur ndtigen Aktivkohlemenge
erforderlich /136/. Nachteilig wirken sich die Kosten der
Klihlung und wegen obiger Zusammenhdnge die Empfindlichkeit
gegen Temperatur- und Druckwellen aus. Somit ist das Ver-
fahren gegeniiber dem mit Raumtemperatur arbeitenden kaum
konkurrenzfdhiqg.
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10.1.2. Abtrennung

Gelingt es, die Spaltedelgase Krypton und Xenon einschlief-
lich des langlebigen Nuklides Kr-85 aus dem Abgasstrom nahe-
zu vollstdndig abzutrennen, so ergeben sich wesentlich ge-
ringere Edelgasemissionen. Zu den verschiedenen Abtrennver-
fahren erschienen in letzter Zeit einige Ubersichtsartikel
/28,41,108,128,131,134,136,228,232,233/.

Das Verfahren der Adsorption an Aktivkohle 148t sich bei
diskontinuierlicher Arbeitsweise auch zur Abtrennung der
Spaltedelgase verwenden /28/. Anlagen, die bei Raumtempera-
tur arbeiten, waren bisher nur im Laboxr in Betrieb und sind
nur bei groBfen Verdiinnungen wirksam. Wird dagegen bei der
Temperatur des fl. Stickstoffes (-193 c) gearbeitet, so
k6nnen wesentlich kleinere Kohlebetten verwendet werden.
Durch wechselweise Erwdrmung werden die Kohlebetten rege-
neriert und die dabei gewonnenen Edelgase auf Stahlflaschen

abgefiillt. Der Dekontaminationsfaktor flir Xenon betridgt 107,

der fir Krypton 104.

Wegen der hohen Betriebskosten, insbesondere fir Kihlung,
148t dieses Verfahren jedoch keine wirtschaftliche Abtren-
nung und Riilckgewinnung des Krypton und Xenon zu. Ein wei-
terer Nachteil besteht in der Gefahr der Ozonbildung, falls
das Trédgergas Sauerstoff enthdlt, was zu explosionsartigen
Reaktionen fiihren kann /136/. Wasser und andere kondensier-
bare Stoffe, welche bei diesen Temperaturen ausfrieren und
die Adsorber verstopfen wirden, milssen vorher aus dem Abgas
entfernt werden /128/.

Tieftemperaturadsorptionsanlagen waren bisher groBStechnisch
auf der N.S. Savannah und in der Idaho Chemical Processing
Plant (ICCP) in Betrieb. Die Savannah-Anlage wurde demon-
tiert, nachdem sich die Brennelemente als sicher erwiesen
haben /136/. Wegen der hohen Betriebskosten wurde die ICCP-

Anlage durch eine Tieftemperaturdestillationsanlage ersetzt.
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2) Tieftemperaturdestillation

Die Destillation ist ein Trennungsverfahren, das abhdngig ist
von der Verteilung der Stoffe in der flissigen und gasfdrmigen
Phase /41/.

Zur Verfliissigung der Edelgase Krypton und Xenon muf# aufgrund
ihres niedrigen Siedepunktes das Abgas auf etwa -160°C abge-
kithlt werden /28/. Durch fliissigen Stickstoff, der dem Gas ent-
gegenstromt, werden die Edelgase ausgewaschen und sammeln sich
im unteren Teil der Sdule. Nach mehrmaliger Destillation fin-
det schlieBlich eine vollstdndige Fraktionierung statt, wobei
zuerst Sauerstoff, dann Krypton, dann Xenon ibergehen /28/.
Wasser und kondensierbare Gase miissen vorher abgetrennt wer-
den., Bei grofen WAA besteht wiederum die Gefahr der Ozonbil-
dung durch radioaktive Strahlung, was zu Explosionen filihren
kann /128/.

Die Anlagenkosten sind ungefdhr die gleichen wie fiir Aktiv-
kohleanlagen, doch verringert sich der Raumbedarf, da fl.
Stickstoff als Absorbens verwendet wird. Die kompakte Tief-
temperaturanlage der ICCP arbeitet seit Jahren mit einer
Edelgasabtrennung von 83-95% zufriedenstellend und ist in

2 und

einem Kiihlbau mit einer Grundfldche von 0,28 m
einer Hthe von 3,65 m untergebracht /28,136/. In den USA
werden von einigen Herstellern technische Anlagen kommer-
ziell fiir SWR angeboten und Dekontaminationsfaktoren von
104 garantiert /136/. Vier Anlagen wurden in den USA be-
reits von Reaktorbetreibern bestellt (Newbold Island 1/2
und Limerick 1/2) /128,136/. Die Tieftemperaturdestillation
ist damit eines der vielversprechendsten Abtrennverfahren

/234,235/.

3) Selektive Absorption mit LOsungsmitteln

Auf der gr&Beren LOslichkeit der Edelgase in einer Reihe
von L8sungsmitteln beruht dieses Abtrennverfahren, bei

dem die Edelgase aus dem Abgasstrom gleichsam ausgewaschen

werden /28/. In einer anschliefienden Fraktioniers&dule
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wird das Edelgas konzentriert, im Desorber (Stripper) aus dem
Losungsmittel zurilickgewonnen und schlieflich auf Flaschen ge-
zogen /41,136/. Das Verfahren arbeitet in seinen einzelnen
Stufen beli Temperaturen zwischen -10°C bis -60°C und Driicken
bis 70 atm. Als L&sungsmittel kommen Kerosin, Tetrachlor-
kohlenstoff, Freone, fliissiges Stickstoffmonoxid und flissi-
ges Kohlendioxid in Betracht. Besonders geeignet erscheinen
Freon 11(CCL3F)und Freon 12 (CCL2F2), die auch unter der
Bezeichnung R-11 und R-12 (Refrigerant) bekannt sind /236,
237,238/. Mit Freon wurden Dekontaminationsfaktoren filir Kryp-
ton von 102 bis 1O3 erreicht und fiir Xenon von 2,5 -103 bis
104 /136/. Allerdings ist Freon 12 relativ teuer, weswegen
die Versuche in der Pilotanlage in Oak Ridge zeitweise auf
Freon 11 umgestellt wurden, womit sich jedoch solch hohe De-

kontaminationsfaktoren nicht erreichen lassen /136/.

In Jllich wird zur Zeit unter der Bezeichnung AKUT-Prozef
(Abtrennung von Krypton und Tritium) ein Verfahren entwickelt,
bei dem f1l. Kohlendioxid als L&sungsmittel verwendet wird
/165,175,176,193/. Das gleiche Verfahren wird in Oak Ridge
unter der Bezeichnung KALC (Krypton Absorption in Liquid
Carbon Dioxide) untersucht. Wdhrend in Jillich bei Raumtem-
peratur und 70 atm gearbeitet wird, arbeiten die Amerikaner
bei -20°C bis -40°C und 20 atm Druck /239/. Da die L&slich-
keit von Krypton im preiswerten CO2 dberraschend gut ist,

hat dieses Verfahren gute Aussichten und ist speziell fiir
die Abtrennung aus Verbrennungsgasen geeignet (s.Kap.7.1.2.).
Xenon wird unter diesen Bedingungen wegen der unterschied-
lichen L6slichkeit nicht vom CO2 abgetrennt. Eine 150-tdgige
Kiihlzeit wiirde jedoch nahezu den vollstdndigen Zerfall die-
ser relativ kurzlebigen Isotope ermdglichen.

Die Methode der Selektiven Absorption bietet den Vorteil,
daB sich mit ihxr vielseitig, kontinuierlich und groBtech-
nisch einfach arbeiten ldB8t. Gegeniiber den obigen Verfahren
besteht eine wesentlich geringere Gefahr beziiglich Feuer
und Explosion. Noch nicht gekldrt sind die Probleme der
Strahlenbestidndigkeit des Losungsmittels und der Korrosion
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durch Fluor und Chlor /128/. Somit stellt die.Methode der
Selektiven Absorption neben der Tieftemperaturdestillation

ein weiteres vielversprechendes Abtrennsystem dar.

4) Permselektive Membranen

Das Durchtreten eines Gases durch eine permselektive Membrane
schlieBt folgende Schritte ein:

a) Auftreffen des Gases auf die Hochdruckseite der Membrane

b) L&sung in der Membrane

c) Diffusion durch die Membrane

d) Absaugen der Gase auf der Unterdruckseite der Membrane /231/.
Da die effektive Permeabilitdt von Membranen aus Silikongummi
z,B. flUr Krypton 5 bis 10mal grdBer ist als die fiir Stickstoff
und etwa 2mal gréBer als die fiir Sauerstoff, lassen sich durch
Hintereinanderschaltung mehrerer Membranen Dekontaminations-
faktoren fir Krypton bis zu 5-102 erreichen. Xenon wird zu
99,9% abgetrennt /231/.

Die Methode ist in Oak Ridge, wo sie auch entwickelt wurde,
noch im Laborstadium. Ihr Vorteil liegt vor allem darin, daB
man bei Zimmertemperatur arbeiten kann und nur relativ kleine
Anlagen notwendig sind /136/. 30 m? Membrane finden in 18 dmS
Platz /41/. Ein begrenzender Faktor dirften die Kosten sein,
bedingt durch den hohen Herstellungspreis der Membranen und
den hohen Energiebedarf der Kompressoren (10 atd) /28,136/.
Erfahrungen iliber die Reinigung der Filterfldchen von Aerosolen
sind bisher nicht bekannt geworden /136/. Die bisherigen La-
borarbeiten in Oak Ridge wurden zugunsten der Selektiven Ab-

sorption eingeschrankt /128/.

5) Andere Verfahren

Die nachfolgend aufgezdhlten Verfahren sind grundsdtzlich
ebenfalls zur Abtrennung von Krypton und Xenon geeignet:
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a) Ultrazentrifuge /41/

b) Diffusionsverfahren

c) Trenndilisenverfahren

d) Thermodiffusion /136/

e) elektrostatische Diffusion /136/

f) chemische Abtrennung, Xe-Fluorverbindung /41,240/

Sie wurden zum Teil im Labor untersucht und haben nach dem
gegenwdrtigen Stand wegen ihrer geringen Wirtschaftlichkeit
oder ihrer technischen Schwierigkeiten keine Aussicht auf
groftechnische Realisierung /28,41/.

10.1.3. Zukunftsaussichten der Verfahren

Tabelle 10-1 gibt einen Uberblick iUber den Wirkungsgrad, die
Vor- und Nachteile, den Entwicklungsstand und die geschédtzten

Kosten der verschiedenen Verfahren zur Edelgasabtrennung.

Bei den zur Zeit geplanten und zum Teil im Bau befindlichen
Reaktoren (Grafenrheinfeld, Biblis, Nordenham, KKB, KKP,
Sequoyah) ist eine befristete Adsorption an Aktivkohle bei
Raumtemperatur vorgesehen. Mit Riickhaltezeiten von etwa 40-50
Tagen fiir Xenon und 2,5 Tagen fir Krypton ergeben sich voraus-
sichtlich die in Tabelle 8-~2 zusammengefaBten Abgaberaten.

Im Sinne eines "minimum"~ oder gar "zero-release"-Konzepts
denkt man daran, Kr-85 auch aus der Abluft von KKW abzutrennen.
Bisher wurden nur die Verfahren der Tieftemperaturadsorption
und -destillation groBtechnisch betrieben. Da die Kostenge-
sichtspunkte fiir die kryogene Destillation sprechen, wurden
von amerikanischen Betreibern fiir einen 1975/77 in Betrieb
gehenden SWR solche Abgassysteme bestellt /128/.

Das Verfahren der Selektiven Absorption ist technisch und
wirtschaftlich aussichtsreich, doch fehlen Erfahrungen mit
grbBeren Anlagen /28/. Wegen des strahlenchemischen Ver-
haltens der Freone scheint dieses Verfahren, das viele Vor-



Tabelle 10-1 Verfahren zur Abtrennung von Spaltedelgasen /nach 28,108,228,230/

Verfahren erreichte Vorteile Nachteile Entwicklungs- Einsatz Investitionskosten |Betriebs-—
Kr-Abtren— stand WAA 3 t/d) kosten/t
nung 1000 $

1. Adsorption an einfache Arbeits~ groBe Mengen Entwicklung im Anlagen vorwiegend 1000 170
Aktivkohle oder 99% weise, wirksam Adsorber not- Labor beendet, filr KKW
Molsieben bei bei groBen Ver- wendig, Kohle Vergr¥Serung
Raumtemperatur diinnungen kann sich ent- m&glich
zinden, oxy-
dierende Gase
vorher besei-
tigen
2. Tieftempera- geringes Bett- Kohle kann Entwicklung be- Einsatz in KKW (Xe-,
turadsorptign an 99 .93 volumen, wirk- sich entziinden,endet, Anlagen Kr-Riickhaltung aus
Aktivkohle oder ' sam bei groBen osydierende in Betrieb Abgasen, Reinigung 1000 150
Silicagel Verdiinnungen Gase, CO2z und des Primdrkilhlmittels
H20 vorher ent- He)
fernen, hoher
Verbrauch an
flissigem N2
groBe Betriebs-
kosten; die Ad-
sorber milssen
druckfest sein
3. Tieftempera- 99.99% relativ geringe Explosionsge- Verfahren in der Einsatz bei ICCP,
turdestillation ’ Invest- und Be- f8hrdung durch konventionellen fiir SWR bestellt
triebskosten, Bildung von Technik erprobt,
kleine Anlage Ozon durch Industrie 800 100
angeboten
4. Selektive Verwendung von Absorption bei Entwicklung im fUr WAA
Absorption 99,9% Freon 12, keine 14 aty, Labor beendet,
Explosionsgefahr, bei 1 atll Volu- gr8fere Anlage
keine groBe Vor- men des Extrak- geplant,
behandlung des zu tionsmittels zu
reinigenden Abga- gro8 800 100
ses notwendigq,
kleine Anlage,
Verwendung von Laborerprobung fir waa
Coz
5. Permselek- Anlage arbeitet Membrane sind Verfahren k¥nnte An-
tive Membranen 99,92% kontinuierlich, gegeniiber Che- nur Labor- wendung finden fiir:
kleine Anlage, mikalien empfind- arbeiten Abluftreinigung aus
keine Feuergefahr 1ich, KKW, Reinigung der 1500 200
grofSe Energie- Abgase aus WAA,
kosten Reinigung von Schutz-
gas des LMFBR

ZSl
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teile bietet, fiir die Abgase aus WAA geeigneter zu sein.

Man nimmt an, eine Kr-Abtrennanlage mit einem Dekontamina-
tionsfaktor von ungefdhr 103 nach Fertigstellung der Pilot-
anlage 1975 bereits 1978 in WAA einbauen zu k&Ynnen /180,221/.
Bei Bedarf kommen zum sofortigen Nachbau nur die Verfahren
der Tieftemperaturadsorption und der -destillation in Frage,
die allerdings die Gefahren der Entziindung oder Explosion
mit sich bringen k&nnen /28/.

Die permselektiven Membranen erfordern noch viel Entwick-
lungsarbeit; ferner sind die voraussichtlichen Kosten so

hoch, das dieses Verfahren nur unter besonderen Umstdnden
in Frage kommen diirfte /28/.

Nach Nichols und Binford /128/ ist es angebracht, mit der
Installation von Kr- und Xe-Abtrennanlagen in WAA erst in
einigen Jahren zu beginnen, um die Entwicklung von niedrig
strtmenden Abgassystemen abzuwarten, welche die M&glich-
keit der Tritium- und verbesserten Jodabtrennung beinhal—
ten.

10.1.4. Langzeitlagerung

Nach der Abtrennung von Kr-85 stellt sich das Problem der
Lagerung iiber 100 bis 200 Jahre (vgl.Abb.6-9 ). Die bisher
gemachten Vorschldge kamen Uber das Stadium der theoreti-
schen Er&rterung bzw. liber Laborversuche nicht hinaus.
Clark und Blanco /241/ geben einen Uberblick llber die ver-
schiedenen EinschluB- und Lagermdglichkeiten.

Die einzig sinnvolle Lagerung scheint das Abflillen in kon-
ventionelle Gashochdruckflaschen zu sein /136/. Wieviel
Gasflaschen zur jeweiligen Lagerung n&étig sind, hdngt davon
ab, ob Krypton (zusammen mit dem langlebigen Nuklid Kr-85)
allein oder zusammen mit Xenon gelagert wird. Je nach auf-
gewendetem Kompressionsdruck enthdlt eine Flasche 5000 bis

10000 Liter Gas bei etwa 50 Liter Fassungsvermdgen.
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Die Stahlflaschen sollen in wassergefiillten Tanks gekiihlt

und in lbert&dgigen Spezialbeh&dltern /128,205/ oder in Salz-
formationen /28/ gelagert werden. Eine andere M3glichkeit
besteht im Versenken der Stahlflaschen auf den Meeresgrund,
wobei eine kontrollierte Gasabgabe lilber Ventile erwogen

wird, da Tiefseeschichten nur mit sehr groBen Austausch-

zeiten (s.Kap.8.2.1.) an der Vermischung mit Oberfl&chen-
wasser teilnehmen /176/. Die Verfahren bediirfen jedoch noch
der eingehenden Bewertung hinsichtlich der erhdhten Dichtig-
keitsanforderungen und des Strahlenschutzes der Umgebung /134/.

AuBerdem werden folgende Lagerungsmdglichkeiten theoretisch
erdrtert oder im Labor untersucht:

- Dispersion in Feststoffe, Glas, Metall, Epoxidharze
Kunststoff /241/

- EinschluB8 in Molekularsiebe /242/, Clathrate
- Feste Fluorverbindungen

- Injektion in geeigneten Untergrund /128,134,243,244,245/
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10.2. Verwendungsmbglichkeiten fir Krypton und Xenon

Wie in Kap.8.1. gezeigt, ist bei groBSen WAA eine Abtrennung
der Edelgase ndtig. Mit den im vorigen Abschnitt beschriebenen
Verfahren lassen sich Krypton und Xenon zu etwa 99% zurilickge-
winnen. In einer 1500 t/a WAA fallen dabei tdglich etwa 4 bis

3 Spaltedelgase an /178/. Sie bestehen zu ungef&dhr 90 Vol.-%

aus Xenon, welches zum Zeitpunkt der Aufbereitung (bzw. seiner

6 m

spdteren Verwendung) keine radioaktiven Isotope mehr enthédlt
(vgl. dazu Abb. 6=-9 ). In den restlichen 10 Vol.-=-% Krypton
ist das langlebige Isotop Kr-=-85 zu etwa 7 Vol.-% enthalten
und stellt damit 0,7 Vol.-% /28,178,246/ der gesamten Spalt-
gasmenge dar. Eventuell ist der Kr-85-Gehalt sogar kleiner
als 0,6 Vol.-% /246/. Beide Elemente lassen sich ohne grofe
Schwierigkeiten voneinander trennen. Dadurch hat man eine

Quelle filir inaktives Xenon und Krypton mit Kr-85.

Wegen der Notwendigkeit der Trennung (platzsparende Lagerung

von Kr-85) stehen in Zukunft relativ groBe Mengen von Krypton
und Xenon zu annehmbaren Preisen zur Verfigqung. Es liegt dem-
nach nahe, nicht nur an Endlagerung, sondern auch an eine

praktische Nutzung dieser Bestdnde zu denken.

Xenon, das als Nebenprodukt bei der Sauerstoffgewinnung aus
Luft gewonnen wird, kostet derzeit je nach Reinheitsgrad zwi-
schen 40 und 200 Mark pro Liter /28,246/. Es findet wegen
seines relativ hohen Preises nur fiir Spezialzwecke Anwendung,
z.B. zur Fillung von Blasenkammern und Proportionalzihlern
/28,247/. Winzige Mengen des radioaktiven Isotopes Xe-133
finden Verwendung bei der Diagnose von Bronchialkarzinomen,
bei der die y-Strahlung gemessen wird. Die Strahlenbelastung
ist dabei viel geringer als bei einer gewdhnlichen R&ntgen-
aufnahme /248/.

Im Zuge der Krypton-Abtrennung bei WAA wird in Zukunft Xenon

in groBen Mengen und sehr preiswert anfallen. Die einzigen
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zusidtzlichen Kosten werden dadurch entstehen, daf das Xenon
auf einen kleinen Krypton- und damit Kr-85-Gehalt gebracht
werden muf. Tieftemperaturtechniken, welche die geforderte
Qualitdt ermdglichen, stehen bereit. So konnte kiirzlich das
Spaltprodukt Xenon mit einer Reinheit von 99,93% hergestellt
werden /246/. GroBe experimentelle Mengen wurden bis auf
weniger als 1 mCi Kr-85 pro Liter Xenongas gebracht. Rohr-
mann /246/ sch&dtzt, daB durch die Gewinnung von Xenon als
Nebenprodukt bei der Krypton-Abtrennung der Preis auf etwa

Tl des heutigen Preises gesenkt werden kann.

Eine weitere Anwendungsm&glichkeit, die bisher am Preis

scheiterte, ist die im Bereich der menschlichen chirurgischen

Andsthesie /28,246/. Xenon ist bereits seit 20 Jahren als
Narkosemittel mit auBerordentlich rascher Wirkung und un-
bedeutenden Nachwirkungen bekannt /249/. Als Fiillgas in
Gliihlampen ist Xenon noch gilinstiger als das bereits z.T.
verwendete Krypton /28/. Auch ist an eine mdgliche Verwen-
dung als Atmosphdregas in Elektronenr8hren und als Arbeits-
medium in groBen Generatoren filir die Stromerzeugung in der
Raumfahrt nach dem Joule-ProzeB (vereinzelt auch Brayton-
Zyklus genannt) gedacht /246,250,251/.

Da Spaltxenon einen etwa 30% gr&Beren Anteil am schweren
Isotopen enthdlt gegeniiber dem natiirlichen Xenongemisch,
kénnte es auch in vielen Spezialanwendungen Vorteile gegen-
liber dem natilirlichen Xenon bieten /28,246/.

Krypton

Neben Argon wird zur Fiillung von Glihlampen auch stabiles
Krypton verwendet, da es infolge seines hohen Molekular-
gewichtes und seiner niedrigen Widrmeleitfdhigkeit die Ver-
dampfung des Gliihfadens verringert und hdhere Temperaturen
erlaubt /28/.

Weitere Verwendungsmdglichkeiten beruhen auf den Eigenschaf-
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ten des radioaktiven Isotopes Kr-85:

- ausreichend lange Halbwertszeit,

- nur 1% y-Strahlung,

- energiereiches B-Spektrum

- als Edelgas geht Krypton keine chemische

Reaktion ein.

1 Ci Kr-85 kostet heute etwa 55 Mark; dies entspricht 85000
Mark fir 1 Liter /246/. Fir technische Verwendungszwecke,
wie Dicken- und Dichtemessung (20-100 Eﬁ% /252,253/), werden
Aktivitdten von 5 bis 500 mCi /254/ benbtigt. Kr-85 wird
vor allem bei der Dickenmessung von Stahl und bei der be-
riihrungslosen Fldchengewichtsmessung in der Textilindustrie
verwendet /253/.

Ein weiteres Anwendungsgebiet ist die Uberwachung der Ent-
liftung in Bergwerken. In bestimmten Abst&nden aufgestellte
Detektoren messen die Aktivitdt der Luft, der geringe Mengen
Kr-85 zugesetzt wurden /252/. Flir Luftwechseluntersuchung in
Stdllen wurde ebenfalls Kr-85 verwendet /255/. Zur Feststel-
lung von defekten Stellen an der Isolierung telefonischer
Uberlandkabel wurde mit Erfolg Kr-85 unter Druck in ein Kabel
geleitet.

Um den Zindverzug bei gasgefiillten RBhren, in denen eine ge-
steuerte Entladung stattfinden soll, zu vermindern, wird dem
Fillgas eine geringe Menge Kr=-85 (mit stabilem Krypton im
Verhdltnis 5:95 gemischt) beigesetzt. Durch die Ionisierung
und elektrische Leitf#dhigkeit 1&B8t sich die Steuerungsenergie
herabsetzen und die Frequenz der Impulse erhdhen /252/.

Nach Rohrmann /246/ ist in Zukunft die Verwendung des gesamten
verfligbharen Kr-85 gewdhrleistet, wenn es gelingt, Kr-85 preis-
ginstig auf etwa 50% anzureichern. Bringt man derart konzen-
triertes radioaktives Krypton in eine geeignet geformte, mit
einer Phosphorschicht belegte Lampe ein, so lassen sich netz-
unabhédngige "Atomleuchten" herstellen /248/. Es ist gelungen,
Lampen herzustellen, in deren Licht man in 1-2 m Entfernung

lesen kann /256/. HShere Intensitdten sind prinzipiell mbg-
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lich, doch diirfte das Hauptanwendungsgebiet dort liegen, wo
eine kontinuierliche, schwach intensive Leuchtwirkung erfor-
derlich ist, wie z.B. bei Leuchtschirmen, Hinweisschildern
und Markierungsgegenstidnden aller Art. Diese Leuchtquellen
kdnnen mehr als 10 Jahre ohne Elektrizitdtsanschluf und
Energiezufuhr ein schwaches Licht geben. Dadurch wird die
wartungsfreie Belichtung von explosionsgefdhrdeten R&umen,
Kellern, Turmuhren, Fahrrinnen, Landebahnen u. dgl. mdglich.
Bei einem Bruch der Lampe ist wegen der raschen Verdlinnung
des Kryptons durch die Luft der Umgebung eine Gef&hrdung

ausgeschlossen,

10.3. Berechnung der Kr-=85-Produktion durch Kernwaffen-

explosionen

Die Rechnung basiert auf den - nach Glasstone /257/ -
"etwas willkiirlichen" 1012
1 Kilotonne TNT.

Die Ausbeute von Kr-85 bei Kernwaffentests ist nicht ge-

Kalorien pro Detonation von

nau bekannt. Da Angaben liber Spaltausbeuten bei Kernwaffen-
tests nicht verdffentlicht wurden, unterscheiden sich die
Rekonstruktionsversuche verschiedener Autoren, wie Tabelle
10-2 zeigt, bis zu 30%. Flir eine erste Abschdtzung wird
meist die Kr-85-Ausbeute bei thermischer Spaltung des
Uran-235 verwendet, die 0,271% /70/ betrdgt. Damit l&Bt
sich folgende Rechnung durchfiihren:

1 MT(TNT) = 10'° cal = 1,16+10° KWh
1 Spaltung = 180 MeV = 810" 18 xuwh
1,16-102 26
1 MT(TNT) = —fo—e— = 1,46-10 Spaltungen
=18
8:10
1 MT (INT) = 3,96-10%3 Atome Kr-85 = 22-10° Ci Kr-85

Fir die entsprechenden Ausbeuten bei Schnellspaltung von
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U-235 (0,31-10"2 /70/) und Pu-239 (0,145-10"2 /70/) sind
die entstehenden Aktivitdtsmengen in Tabelle 10-2 zusammen-
gestellt.

Tabelle 10~2 Kr-85-Produktion durch Kernwaffenexplosionen
nach verschiedenen Autoren und bei verschiedenen

Spaltstoffen
Autor, Datum 1 MT (TNT) entspricht einer
Kr-85-Menge von:
Pannetier 1968 /7/ 25,6 -103 Ci
Whipple 1969 /61/ 29,0 -10° ci
Fowler 1969 /41/ 24,7 - 103 ci
Unruh 1970 /62/ 30,0 -10° ci
Diethorn 1972 /12/ 19,4 -10° ci
Bei Spaltung von
U-235 thermisch /70/ 22,0 - 10° ci
U-235 schnell /70/ 24,8 - 10° ci
Pu-239 schnell /70/ 11,8 -10° ci

Der Mittelwert liegt bei etwa 22-103 Ci Kr-85 pro MT TNT.
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