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Einflihrung

Bel der Behandlung der radioaktiven Abgase von Wiederaufarbei-
tungsanlagen richtet sich das Hauptinteresse auf Radiojod,
Tritium, Krypton und Ruthen, Dieser Bericht befaft sich aus-
schliellich mit den Methoden und der Problematik der Jod-Riick=-
haltung. Die maximal zul#ssige Konzentration fir Radiojod
(J-131) liegt wegen seiner hohen biologischen Gef#hrlichkeit
extrem niedrig bei 2 x 1077 Ci/m° (Inhalation).

Die bisher aufzuarbeitenden Brennelemente aus thermischen Reak-
toren mit einem Abbrand von ca. 18 000 MWd/t und einer spezi-
fischen Leistung von maximal 18 kW/kg U hatten nach einer Ab-
klingzeit von 150 Tagen eine Restmenge von etwa 1,1 x 10"3 Ci
J=131/kg U02.
Die Brennelemente aus fortschrittlichen Leicht-Wasser-Reaktoren
(LWR) mit 22 000 MWd/t und 30 kW/kg U haben nach einer Abkling-
zeit von 150 Tagen eine Aktivit&t von ca. 2,1 x 107° Ci J=131/

kg UOZ‘ Unter der Annahme eines mittleren Langzeitfausbreitungs-
faktors von 2 x 10° mj/sec und einem 1/10 MZX flir J-131 von

2,9 x 107 -13 Ci/m’ (Milchzyklus) ergibt sich eine maximal zullssige
Emissionsrate von 5,8 x 10"7 Ci J-131/sec, Dieser Wert kann bel
einer tdglichen Aufarbeitungsrate von 1 t UO2 mit einem Gehalt

von 2,1 x 10-3 Ci J-131/kg UO, mit einem Jodriickhaltefaktor von

4,2 x 102 eingehalten werden,

2

P

Durch die erh&hte spezifische Leistung zukiinftiger LWR-Reaktoren
und damit hdhere Jod-Aktivitdt sowie durch die aus Wirtschaft-
lichkeitsgrinden angestrebte VergrdBerung der t&glichen Aufarbei-
tungsrate zukiinftiger Aufarbeitungsanlagen (ca. 3 - 5 ¢ U02/9u02
pro Tag) wird sich auch der gesamte ti#gliche Jodanfall vergrdfern.
Man wird einen KompromiB finden miissen zwischen Abklingdauer der
Brennelemente, Aufarbeitungsrate und wirtschaftlichem Aufwand




flir die Jodrlckhaltung. Welter wird sich im Laufe der nichsten
10 Jahre das Jodabgasproblem bei der Aufarbeitung von nochab-
gebrannten Brennelementen (B.E,) der schnellen Brutreaktoren
noch weiter steigern. Die hierbel anfallende grdRere spezifische
Radiojodmenge ergibt sich einmal aus der etwa flnfmal h&heren
spezifischen Leistung der Brennelemente, verglichen mit B,E, der
fortgeschrittenen LWR-Reaktoren und zum anderen aus der kiirzeren
Abklingzeit (30 bis 100 d), die zur Verminderung der Zinskosten
fir den auRerhalb des Reaktors befindlichen Spaltstoff angestrebt
wird.

B.,E. aus dem Core eines Schnellen-Natrium-Reaktors (SNR) mit
einem Abbrand von 80 000 MWd/t, einer spezifischen Leistung von
133 kW/kg Oxid enthalten nach einer Abklingzeit von 100 4 0,7 Ci

J~131/kg 0xid, nach 30 d jedoch etwa 320 Ci/kg Oxidlz

Geht man davon aus, daB ein Core/Blanket-Gemisch des SNR (1/3
Core + Axialblanket plus 1/6 Radialblanket) aufgearbeitet wird,
so ergeben sich 0,25 Ci J-131/kg Oxid (100 d), d.h. ein etwa um
den Faktor 120 grdRerer Wert als beil den bisher aufgearbeiteten
Brennstoffen.

Wie aus diesen Beispielen zu erkennen ist, muB, wenn nicht l&ngere
Abklingzeiten in Kauf genommen werden, dle Wirksamkelt der Radio-
Jodabtrennung in zukinftigen Wiederaufarbeitungsanlagen stark ver-
bessert werden. In den folgenden Kapiteln soll daher ein Uber-
blick lber den technischen Stand der Jodriickhaltung aus Aufllser-
abgas gegeben und MOglichkeilten zur Verbesserung diskutiert wer-

den.



Das Auftreten und physikalische Verhalten des Jods im

ProzeRabgas einer Wiederaufarbeltungsanlage

Da praktisch alle technischen Aufarbeitungsanlagen nach wédssri-
gen Verfahren arbeiten, werden bel der Betrachtung der Jod-Frei-
setzung der Chop-leach-Prozef in der Eingangsstufe und der Purex-
Prozeld in der Extraktionsstufe zugrundegelegt.

Insgesamt werden {ber die dreil ProzefSschritte, dem Zerhacken

der Brennelemente 1in 3 bis 5 cm kurze Stilicke, dem nachfolgenden
Aufldse~ und Extraktionsprozel neben den Spaltedelgasen 2zZwischen
30 bis 95 % (2,3,4) des gesamten im Brennstoff enthaltenden

Jods freigesetzt., Das elementare Jod entweicht aufgrund selnes
relativ hohen Dampfdruckes und wird durch Rﬁhrluft und Wasser-

dampf mitgerissen,

Das gesamte Prozefabgas, das 1m wesentlichen ein Gemisch aus

Luft mit hoher relativer Feuchte, aus J-, Xe- und Kr-Isotopen
sowle aus Stickoxiden ist, durchliuft vor Abgabe iliber den Abluft-
kamin eine Abgasreinigungsanlage, Hier werden das Jod und die
Stickoxide durch verschiedene Adsorptions- und Absorptionspro-
zesse quantitativ abgetrennt, Die Edelgase sind praktisch ohne
Einfluf auf das Abgasreinigungssystem filir Jod, jedoch kinnen
Feuchtigkelt und Stickoxide die Abscheideleistung eines Jod-Rick-

haltesystems erheblich vermindern.

Jod kann im Abgas in elementarer Form, als organische und anor-
ganische Verbindung oder an Partikel gebunden auftreten, Die ver-
schiedenen Jodspezies und deren physikalisch-chemische Eigen-
schaften miissen bei der Auslegung eines Jodrickhaltesystems be-=
ricksichtigt werden.




Allgemein ist zu beachten:

- Elementares Jod wird sehr leicht an Oberflichen sorbilert,
auch bei Temperaturen iliber dem Siedepunkt (184,5 °c)

- Jod reagiert mit den natirlichen Verunreinigungen der Luft
oder mit Oberflichenschichten der Behilter und Leitungen zu
anorganischen und organischen, d.h. 2. Tell leichtfllichtigen
Verbindungen,

- Jod wird von Staubpartikeln und Aerosolen festgehalten, wo-
nach keine Sorption mehr an Oberflichen erfolgt und das na-
tirliche Sedimentationsverhalten wesentlich verindert wird.
Der mengenmifige Anteil h#ngt von der Konzentration und Art
der Aerosole sowle von der Zeit zwischen Jodfreisetzung und
Luftfilterung ab.

Bel der Aufl&sung der Brennelemente mit konzentrierter Salpeter-
siure ist durch die stark oxidierende Atmosphidre die Billdung von
organischen Jodverbindungen praktisch unmdglich, Das im Extrak-
tionsteil der Anlage (ProzeBbehilter) freigesetzte Jod wird

liber das vom Aufldser getrennte Beh#dlterabgassystem abgefihrt.
Bei diesem Abgas besteht die M6glichkeit der Bildung von leicht-
flichtigen Alkyljodiden, insbesondere von Methyljodid durch
strahlenchemische Reaktionen am organischen Extraktionsmittel

(5, 6, 7, 8, 9).

Aufléserabgassysteme in technischen Wiederaufarbeitungsanlagen

Die ProzeR-Abgassysteme in den technischen Anlagen.

Der Grund liegt in der ausschlieflichen Verwendung von wéssrigen
Verfahren zur Aufarbeiltung bestrahlter Kernbrennstoffe, d.h. in
der Eingangsstufe die Aufldsung der Brennstoffe in entsprechenden

Suren.,



NFS~Anlage (USA)

Ein typisches Abgasreinigungssystem wird am Belspiel der

Nuclear-Fuel-Services-Anlage (NFS) genauer betrachtet.

Die wichtigsten Auslegungsdaten sind:

Durchsatz: 1 t Uran/d
Lastfaktor: 85 % (NFS)
Abbrand: 20 000 MWd/t U
Spez. Leistung: 28 KW/kg U
Abklingzeit: 150 d

Das in Abb. 1 schematisch dargestellte Aufléser-Abgassystem

besteht aus folgenden Stufen:

1.

10)11)

Kondensator

Der bel der AuflSsung mit siedender Salpetersiure entste-

hende Wasser~ und SZuredampf wird in einem Riicklauf-Konden-
sator abgetrennt und als verdlinnte Siure zum Aufllser zu-
rlickgeflthrt. Auf diese Weise wird ein Teil der S&ure zurlick-
gewonnen, Das Restabgas wird zur Abtrennung des restlichen
N02 und des NO in einen Verweilbehdlter und Wischer gefihrt.

Verweilbehilter

Er dient zur Oxidation von NO zu NO2 durch Luft oder Sauer-
stoff, Die Stickoxide entstehen bei der UO
folgender Gleichung:

2-Auflésung nach

U0, + 3HNO + 1/2 NO + 1/2 NO

5 — UOZ(NO

+ 1,5 H,0

3 302 2

Die beil der Oxidation von NO zu NO2 frei werdende Reaktions=-
wdrme wird durch Wasserkilhlung abgeflihrt.




3. Wasch-Kolonne

In der dem Verwellbeh#lter nachgeschalteten Flllkdrper-
kolonne mit Raschig-Ringen werden durch Natronlauge im
Gegenstrom die nitrosen Gase und ein Teil des Ruthens

und Tritiums abgetrennt. Auch die Hauptmenge des Jods wird
von NaOH gebunden, Die Wascheffektivitit flir Jod liegt bel
90 - 95 % (DF 10 - 20).

4, Erhitzer

In einem elektrischen Erhitzer, der leicht regelbar ist,
wird das Abgas vor Eintritt in den Silberreaktor auf 200° ¢
erhitzt.

5. Silberreaktor

Der Silberreaktor ist eine FUllkSrperkolonne,; die mit Sil-
bernitrat-beschichteten keramischen Berl-Sitteln gepackt ist.
Die Beschichtung geschleht durch Eintauchen der Fﬁllkarper
in eine 18 bis 20 molare Silbernitratldsung. Nach einer Ein-
tauchdauer von 1 Minute werden die Fillkdrper 4 Stunden bei
105 °C getrocknet.

Aus der Brutto-Reaktionsgleichung

6 AgNO; + 3 J,—>4 AgT + 2 AgTO; + 6 NOZ’F

geht hervor, daf die Jodriickhaltung dem Quadrat der N02-

Anam s voal

srrmanalralnaad  dve A e 22 ol 8o 172 . . * A AL A
I umgekenrt proporliiongt 18T. ni€raus wira aie

Notwendigkeilt einer mdglichst vollstdndigen NOe-Abtrennung
in der vorausgehenden NaOH-Wische deutlich,
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Bei der Auslegung der Heizung filr den Silberreaktor muR
berlicksichtigt werden, daR ein Teil der dem Gas zugeflhr-

ten Wirme bei der Dissoziation von Nzoq zZu N02 verbraucht

wird,

Bei einem Lingen- zu Durchmesserverhiltnis des Reaktors

von 4 1st die Fiillk3rperpackung so ausgefiihrt, daB eine
Oberfl&chengeschwindigkeit von ca. 30 cm/sec erreicht wird.
Der Abscheidegrad fir elementares Jod betrigt unter Betriebs-
bedingungen ca. 99,5 % (DF 2.10°). Die Dampf-Heizung am Sil-
berreaktor wird filir den Regenerier-Vorgang bensétigt. Wihrend
der Regenerierung wird der zwelfe parallel geschaltete Reak-
tor eingesetzt,

Der Silberreaktor ist gegen Verunreinigungen oder Oberfl&chen-

kontamination anfédlliger als Aktivkohle.lz)

Kihler
Das den Silberreaktor verlassende Abgas wird auf ca,. 110° ¢
abgekiinlt.

Absolut-Filter (Kesselfilter)

In diesen Filtern aus Fiberglas werden die radioaktiven
Partikel zurlickgehalten, Die Wirksamkeit im Submicron-Be-
reich (0,01 - 1,3 micron) betrigt etwa 99,99 %.Die Filter
sind bei Temperaturen bis 500° C und bis zu 100 % Feuchte
bestédndig.

Abluftgeblise

Das Geblise fdrdert das Aufldserabgas zum 61 m hohen Abluft-
kamin und erzeugt im Aufléser einen Unterdruck von ca. 100 -
200 mm WS, Es sind zweil Gebl&se umschaltbar vorgesehen.



9. Abluftkamin

Das gesamte Abluftvolumen betrigt 78 000 m3/h, die AusstoB-
geschwindigkeit 12 m/sec, Hlervon betrigt die mittlere Auf-
lOserabgasmenge etwa 1000 mB/h (bei Aufarbeitung der Brenn-
elemente des Yankee-Reaktors). Der gesamte Abscheidegrad

von Wischer und Silberreaktor fiir Jod betrigt ca. 99,95 %

(2 x 10 3). Die ProzeRabluft aus den Prozeflbeh&iltern, den
Analytischen- u., Probenahmezellen etc. wird in einem getrenn-
ten System, bestehend aus Kondensator, NaOH-Wischer, Erhitzer,
Absolutfilter und Geblise gereinigt (ca. 460 m’/h).

Andere ProzeR-Abgassysteme

Die im Bau befindliche MFRP-Anlage (Midwest Fuel Recovery Plant)
der GE hat ein der NFS-Anlage sehr dhnliches ProzeR-Abgasreini-
gungssystem mit Sodawldsche, Silberreaktor und Partikel-Filter

(Glasfilter)

Die Anlage ist fiir UOZ/Puoa-Brennelementen (B.E.)
<5 : 13 \

®
mit 5 % U-235 Anreicherung ausgelegt.

Tagesdurchsatz: 1150 kg Uran
Lastfaktor: 72 % (MFRP)

Spezifische Leistung der B,E.: 30 KW/kg U maximal
Abbrand: 4o 000 Mwd/t U
Abklingzeit: 160 d

Flir dlese hohen spezifischen Leistungen und Abbrinde der Brenn-
elemente scheint die Verwendung eines Silberreaktors unumging-
lich zu sein, Auch die Hanford-Anlageiu) verwendet eilnen Silber-
reaktor.

15)

Dile Eurochemic-Anlage verwendet anstelle des Silberreaktors

zwel Jodwischer (siehe Abb, 2). Als Waschl8sung dient in der
einen FiillkOrperkolonne normalerweise verdlinnte Natronlauge,
beil hdherem Jodantell kann auch NaHSO3 oder verdiinnte Salpeter-
sdure mit Hg-Nitrat eingesetzt werden. Der andere Wischer mit
Glockenboden wird bel Bedarf zugeschaltet. Fir das gasfirmige
Jod soll im Falle von NaOH in beiden Wischern zusammen ein DF



von 5 x 102 (99,8 %) fur Aerosole von ca. 2,5 x 10° erreicht
werden. Die Eurochemic ist flir Brennstoffe mit ca, 10 000
MWd/t U, 12 KW/kg U und 150 d Abklingzeit ausgelegt.

Ein weiterer Unterschied der Eurochemic zur NFS liegt in der
stdrkeren Rilickgewinnung des NO2 in Form von verdiinnter L&se-
sdure., In einer Absorptionskolonne werden mittels Wasser oder
verdiinnter Salpetersiure 65 bis 70 % des durch Oxidation des

NO entstandenen NO2 in Salpetersdure umgesetzt und zum Aufldser
zuriickgefiihrt, In der NFS-Anlage geht dieser NO,-Anteil zum Ab-

fall.

2

Zur Verm%nderung des S3ureverlustes wird in der Windscale II-
16

Anlage die sogenannte "rauchlose Aufldsung" durchgeftihrt, Das

———
Prinzip ist in Abb. 3 dargestellt.

1)entstehendenJﬁbgase"werden'mit reinem

~ Die bei der Aufldsung
Sauerstoff in UberschuB zur Oxidation von NO-Gas gemischt und
anschliefend in einem Kondensator (2) mit den Dimpfen niederge-
schlagen, Das nicht kondensierte Gas wird im Gegenstrom mit 3 M
HNO3 gewaschen, wobei das restliche NO2 absorbiert wird. Auf
diese Weise tritt praktisch kein SZureverlust auf und die bel
der Jodabtrennung im Silberreaktor st8renden Stickoxide sind
vollst&ndig entfernt. Auch in der franz®sischen Anlage von lLa

17)18)

Hague wird dieses Prinzip angewendet.

4, Abschitzung des erforderlichen Rilckhaltefaktors eines Jodfilter-
Systems

Die Jod-Emissionsrate einer Wiederaufarbeitungsanlage ist vom
aufzuarbeitenden Brennelementtyp und seiner Bestrahlungsgeschichte,
von der Abklingzeit der Elemente, der tédglichen Aufarbeitungsrate
und dem Verfahren in der Head-end-Stufe abhingig. Die Jodkonzen-
tration in der Umgebung einer Anlage h&ngt von den geographischen
und vor allem meteorologischen Verhdltnissen ab.
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Um ein Gefilihl flir die Abhingigkeit des Jod-Rickhaltefaktors
von diesen Einflufgréfen zu bekommen, soll im Folgenden die
Jodfreisetzung bei der Wiederaufarbeitung von typischen LWR-
und SNR-Brennelementen untersucht und der notwendige Jod-Ab-
scheidegrad errechnet werden.

Es gelten folgende allgemeine Annahmen:

Aufarbeitungsrate: Brennstoffanfall von 10 000 MWe pro Jahr
Chop-leach Head-end-Verfahren: 100 % des Jods verflichtigt.

Abluft-KaminhShe: 100 m, wobei die Schornsteintliberh8hung auf-
grund des Austrittsimpulses mit eingeschlossen
ist.

Mittlere Windgeschwindigkeit: Uber das Janr gemittelt 1 m/sec in
Kaminhdhe

Der bel der Brennstoffauflésung abgegebene Anteil an fliichtigem
Jod kann zwischen 30 und 95 % schwanken, Er 1st stark von der Vor-
geschichte der Brennelemente und vom Aufldseprozef abhdngig. Beil
der Berechnung wird in unserem Belspiel angenommen, daR ca., 50 %
des gesamten Jods bei der mechanischen Zerlegung und die rest-
lichen 50 % bei der Aufl8sung und Feedeinstellung gasfdrmig ent-
weichen,

Zur Berechnung der nittleren Luftkonzentration Xin Ci/m3 wird
der meteorologische Ausbreitungsfaktor I benilitzt, der normaler-
welse nach der Sutton-Formellg)berechnet wird, wobei eine Gaul'

sche Konzentrationsverteilung angenommen wird.

Wir beniitzen zur Uberschligigen Berechnung einen Langzeitausbrei-
tungsfaktor Ie = 2 X 106 ms/sec, der etwa den meteorologischen

Verhiltnissen am Standort der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
in einem Kaminabstand von ca. 1000 m entspricht. Dieser Wert liegt

20)

zwischen dem von A, Bayer ermittelten konservativen Standard-
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Langzeitausbreitungsfaktor I = 1,1 x 105 3/sec fiir schwan-
kende Windrichtung und dem bei der MFRP- AnlagelS)zugrundege-
legten Wert von 3 x 107 m3/sec.

J=131-Emission bel Aufarbeitung fortschrittlicher LWR-Brenn-

elemente

Einer Jjihrlichen elektrischen Leistung von 9000 MW entspricht
beil einem Lastfaktor von 80 % eine t#igliche Aufarbeitungsrate
von 1400 kg Uranoxid,

Brennstoffdéggnilj),," - : -

Mittlerer Abbrand: 22 000 MWd/t

Spez. Leistung: 30 KW/kg Uran
Abklingzeit: 100 d
 Jodaktivitit: - 0¢15- €+ J=1317kg UOé

Mit diesen Daten ergibt sich die Jod-131-Rate im ProzeRabgas
Q = 2,43 x 1072 foi/sec]

Ein sicherer Wert filir den Rickhaltefaktor einer Auflbser-Abgas-
reinigung ist DF = 10° (Abscheidegrad 99,9 %). Damit wird die

Emissionsrate

Q' = 2,43 x 10‘6 [Ei/seq/

Unter der Annahme einer Langzelit-Ausbreitung errechnet sich
eine mittlere Jod=-131-Konzentration in der Luft von

1,21 x 10”2 foi/md]

X =Q/I, =
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Der MZK-Wert fir Jod-Inhalation betrigt 2 x 1072 fCi/m>/.21)
Damit istX , {1/10 MZK1 palation® Wi€ vorgeschrieben,

Falls sich jedoch in der Umgebung der Anlage Weidegelidnde be-
findet, muf die schidrfere Begrenzung fir die Inkorporation von
J=131 liber die Gras-Kuh-Milch-Schilddriisen-Kette (Milchzyklus)
berlicksichtigt werden. Wenn man flir den Milchzyklus einen Rekon-

zentrationsfaktor von 700

Wert von

MZKyilehzyklus

22)zugrundelegt, ergibt sich ein MZK-

= 2,9 x 1072 fei/m?/ rir die Schilddrise

eines Kindes beil einem Konsum von 1 1 Milch pro Tag.
Damit ist X _>1/10 MZK (Milchzyklus).

h,2 J-131-Emission bei Aufarbeitung von SNR-Brennelementen

Einer j3hrlichen elektrischen Leistung von 9000 MW entspricht
bei einem Lastfaktor von 80 % eine tdgliche Aufarbeltungsrate

von 667 kg U0, /Puo,.

Brennstoffdaten:l)

Mittlerer Abbrand: 80 000 MWda/t (Core)

Spez. Leistung: 130
Jodaktivitit: 100
80
30

A

KW/kg 0xid (Core)

d - 0,7 Ci J-131/kg Oxid (Core)
- 4,28 1 n

- 32 " "

Qo
o

Bel der Bestimmung der Jod-Emissionsrate wird von einer gemisch-

ten Core/Blanket-Aufarbeitung ausgegangen (siehe Tabelle 1

23)

Mit der eine Einheit bildenden Menge eines Cores und eines Axial-

blankets (Nal) wird die
sam aufgearbeitet, d.h,

Hilfte des radialen Brutmantels gemein-
der Core-Brennstoff wird mit einer ca.

2,87-fachen Brutstoffmenge (SNR-Nal) vermischt, Bei der weiteren
Betrachtung wird der geringe J=131 Anteil im Brutstoff vernach-



4.3
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l8ssigt. Der mittlere Jod-131-Gehalt des 100 d abgeklungenen
Brenn~ und Brutstoffgemisches ist damit 0,7/2,87 = 0,244 Ci/kg
Oxid. Es wird mit 0,25 Ci J-131/kg Brenn- und Brutstoffoxid
weitergerechnet.

Die Jod~131-Rate im ProzeRabgas wird

Q= 2,9 x 1073 cissecs

2,9 x 10~0/c1/sec] (DF 107)
1,45 x 1072 [fe1/m37

Die Emisslonsrate Q!

Xe =RV =
jﬁe liegt um ca., 500 % iliber dem 1/10 MZK«Wert nach dem Milchzyklus.
Die hbhere spez. Jodaktivitit der SNR-Brennelemente, verglichen
mit LWR-Brennelementen, wird durch die etwa halb so groRe Aufar-
beitungsrate bel gleicher Abklingzelt von 100 d ungefdhr ausge-

- ‘glichen, so daB die Emissionsrate bei der Aufarbeitung der SHR-

Elemente nur geringfligig hdher wird. (Bel einer in unserem Beil-
spilel 9000 Mwe jahrlich entsprechenden Aufarbeitungsrate). Wenn
der MZKM-Wert nicht lberschritten werden darf, mul der DF auf

5 x 103 gesteigert oder die Abklingzeit der B.E., vergrdifert
werden, Eine Verbesserung des DF bis maximal 104 kann bei einer
sorgfiltigen Auslegung des Abgasreinigungssystems, bestehend aus
kaustischer Wische, Adsorption an beheiztem Silberreaktor und

einem imprégnierten Aktivkohlefilter mdglicherwelse erreicht

werdenzu).

Zusammenhang zwischen Abklingzeit, Aufarbeltungsrate und Rick-
haltefaktor

In Tabelle 2 wurde der Mindestriickhaltefaktor (DF Soll) fir
J=131 unter Beriicksichtigung der Inkorporation (Milchzyklus)

bei der Aufarbeitung von typischen LWR- und SNR-Brennelementen
in Abh#ngigkeit von der Abklingzeit, Brennstoffmischung und Auf-
arbeitungsrate zusammengestellt. Die ersten belden Zeilen geben
die oben errechneten Werte wieder,
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6

Bel elinem mittleren Langzeitausbreitungsfaktor von 2 x 10 m3/sec
und einem nach dem Stand der Technik maximal erreichbaren Rick-
haltefaktor von 10u (99,99 %) errechnet sich unter Zugrundele-
gung des 1/10 MZK-Wertes fir den Milchzyklus von 2,9 x 10717
Ci/m3 eine max. zulissige Emissionsrate am Abluftkamin von 5

bis 6 x 10°7 Ci/sec (0,052 Ci/d), Aus Tabelle 2 ist ersichtlich,
daB die Abklingzeit bei Aufarbeitungsraten von 1 t und mehr pro
Tag (LWR oder LWR/SNR-Brennelemente) mindestens 100 d betragen
muB., Bei einer gemischten Core/Blanket-Aufarbeitung von 670 kg
SNR=-Brennstoff pro Tag nach 30 d Abklingzeit ist ein Rlickhalte-
faktor von ca., 1,5 x 106 erforderlich. Anders ausgedrlickt kdnnen
bei einem maximal erreichbaren DF von 104 nur téglich ca. 2 kg
SNR-Brennstoff bel 30 4 Abklingzeit aufgearbeitet werden,

Alternativen zur Jodabtrennung aus dém ProzeRBabgzas

“Eine Verbesserung des AuflSser-Abgasreinigungssystems durch

zuslitzlichen Einsatz von Molekularsieben, Imprégnierten Aktiv-
kohlefiltern oder Anionenaustauschern nach vorausgegangener
quantitativer Abtrennung von Wasserdampf und Stickoxiden bringt
bei deutlich hdherem Aufwand allenfalls eine Verbesserung des
DF um den Faktor 10. Das Problem der Jod-Abtrennung aus einer
grolen, Wasser und Stickoxide enthaltenden Aufldserabgasmenge
kann durch folgende Methoden verringert werden.

Festhalten des Jods 1in der flilissigen Phase

Durch Zugabe von Quecksilbersalzen bel der Aufldsung kann ein
Groflteil des Jods in der flissigen Phase zurilickgehalten werden,
In der Savannah-River-Anlage (USA) wurde Jod bei der Aufldsung
kurzzeltig abgeklungener Brennelemente auf diese Welse quanti-
tativ zuruckgehalten.u)
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Die Rfiickhaltung des Jods, d.h, Extraktion und Anreicherung

im Solvent bewirkt allerdings eine verstdrkte Strahlenzer-
setzung des Solvents und eine Verschleppung des Jods {iber alle
Extraktionszyklen, Das mit dem Behilterabgas entweichende
Radiojod incl, der Alkyljodide kann mittels imprdgnierter Ak-
tivkohlefilter bis zu 99,9 % zuriickgehalten werden,

Jodabtrennung vor der Aufldsung

In Oak~Ridge 25)befindet sich ein Verfahren zur Abtrennung
von Jod, Spaltedelgasen und Tritium aus kurzzeitlg abgeklunge-
nen Brennelementen des SNR vor dem Aufléseschritt in der Ent-

-wicklung.

In einem zusdtzlichen Head-end-Schritt werden die zerhackten
Brennstoffstiicke (U02/Pu02) in einem Ofen zunichst in einem
Stickstoffstrom auf ca, 450° C und nach 3 Stunden fir weitere

"~ 3 Stunden unter einem N,/0,-Strom auf 750° € erhitzt, wobel

das UO, zu Us0g oxidiert wird. Etwa 94 % des gesamten freige-
setzten Jods wird bereits im ersten Schritt frei., Es konnten
etwé 90 -~ 98 % des im Brennstoff enthaltenen Jods verfliichtigt
werden. Die neben Jod u.a. freigesetzten Spaltedelgase und das
Tritium werden durch spezifische Methoden abgetrennt, Das Jod
kann in einem hintereinander geschalteten Fiberglasfilter,
Aktivkohlefilter und Molekularsieb wirksam zurilickgehalten wer-
den,

Die wesentlichen Vorteile dieses zusitzlichen Jod-Abtrennschri-

2 -
tes sind:

- Erzeugung relativ kleiner Abgasvolumina mit hoher Jodkonzen-
tration

- Wirksame Jodabtrennung in konzentrierter Form
- Geringer Waste~Anfall durch Vermeldung von W&schern
- Praktisch keine Jodverschleppung in den Prozef

- Verkiirzung der Abklingzeit und/oder Vergrdferung der Aufar-
beitungsrate

- Gleichzeitige Beseitigung von in schadhafte Brennstibe einge-
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drungenem Natrium beil Aufarbeitung von SNR-Brennelementen

Zusammenfassung

Bei der Abtrennung von J-131 aus dem ProzeBabgas dlirfte nach
dem Stand der Technik ein maximaler Abscheldegrad von 99,99 %
erreichbar sein, Bei der Wilederaufarbeitung von Brennelementen
aus thermischen Reaktoren mit {iblichen Abklingzeiten von 140

bis 160 Tagen wirkt sich dieser Abscheidegrad nicht einschrin-
kend auf die Aufarbeitungsraten aus. Es sind Anlagen mit einem
Durchsatz von mehreren t/d mbéglich, wie die von der Fa, Allied
Chemical Corp. geplante BNFP*-Anlage fiir 5 t LWR-B.E./d zeigt.
Anders liegen die Verhdltnisse bei der in der Zukunft zu erwar-
tenden Aufarbeitung von SNR-Brennelementen, Hier strebt man kilir-
zere Abklingzeiten bils zu 30 d an, da wegen des hohen Plutonium-
gehaltes, d.h. wegen der hohen Pu-Zinskosten die Zeit, die die
73§é£nélémen£eiaﬁﬁér%aibides Reaktors sind, mdglichst kurz sein
soll, Bei einem DF von 104 fir die J-131 Abtrennung muBl jedoch
bei einer tidglichen Aufarbeitungsrate von ca, 670 kg SNR-Brenn-
stoff (Tab, 21) bei Beriicksichtigung des Milchzyklus die Abkling-
zelt mindestens 100 4 betragen. Beli gleicher Aufarbeitungsrate,
jedoch mit einer Abklingzeit von 30 d mliRte der DF auf 106 bis
107 erhdht werden, Untersuchungen, das Jod in einem zus&tzlichen
Head-End-Sghritt vor der Aufldsung mit einem Rickhaltefaktor von

107 bis 10~ abzutrennen, sind im ORNL im Gange.,

¥BNFP-Barnwell Nuclear Fuel Plant (USA)
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Tabelle 1

Flichenbelegung von Jod an verschiedenen Stoffen beli 20 und 200° ¢ (13)

Materialoberfl&che 0,55 cm2, mit verdiinnter Salpetersiure gereinigt.

Versuchsdauer 1 h
Anstrdmgeschwindigkeit 3 m/min

Fléchenbelegung+ [7ug/cm%]
Temperatur (°CJ 20 200 20 | 200

Jodkonzentration der Luft , - 4 -

: (e/dm>) 0,5 0,73 | 37,2 | 46,5
Glas 0,015 0,043 0,40 0,45
Magnesium 0,031 0,21 {iﬁﬁ_ﬂﬁf%z§§, -

- Graphit | o,075 | 0,063| 1,32 | 1,00
Aluminium 0,037 0,107 | 1,15 | 1,32
Weicheisen 0,50 0,36 1,52 | 5,7
Kupfer 0,90 2,0 17,2 |108
Silber 0,81 1,6 40 90

*Jeder Wert ist das Mittel aus dreil Versuchen




Tabelle 2 Fl8chenbelegung von Jod an verschied?nen Stoffen in Anwesenheit von Wasserdampf (13)
Materlaloberfléche 1,6 cm2, Temperatur 150° C, Versuchsdauer 4 h

Ablagerungsgeschwindigkeit /[cm/sec/ | Flichenbelegung ['/ug/cm2J+

Material \ ‘ 1
4o % Wasserdampf trocken | 40 % Wasserdampf trocken

| ‘

Glas 0,0055 0,00001 1,82 0,00576
Aluminium 0,006 0,00046 1,98 0,265
Weicheisen(w.E.ﬂ 0,12 0,0013 | 40,0 0,75

|
Edelstahl 0,054 0,0050 | 17,9 2,88
Bestrichenes W.E 0,014 0,012 4,6 6,9
Kupfer 0,31 0,30 102,0 173%,0
Silber 0,47 0,43 | 155,0 250,0

1 ;
+ Dile Jodmenge an der Oberfliche wurde aus der Glﬂichung zur Béstimmung der Ablagerungs-
| |
geschwindigkelt berechnet. }
aufgenomm@ne Jodmenge [}ug/cm 7
Jodkonzentro der Luft /}ug/cm J.2eit [sec]

Ablagerungsgeschwindigkeilt /[em/sec/ =
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