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Erzeugung und Freisetzung von radioaktiven Jodisotopen
durch Kernreaktoren und Wiederaufarbeitungsanlagen und
die voraussichtliche radiologische Belastung bis zum
Jahr 2000

Es wird die natlirliche Produktion von radioaktiven Jod-
isotopen beschrieben, sowie die Produktion durch Kern-
waffenexplosionen und kerntechnischen Anlagen. Fiir die
verschiedenen Typen von Kernkraftwerken werden die spe-
zifischen Produktionsraten ermittelt und die zur Zeit
tiblichen Abgaberaten an die Umgebung zusammengestellt.
In der gleichen Weise werden die Abgaberaten von Wieder-
aufarbeitungsanlagen dargestellt. Es wurde eine Abkling-
zeit - Dekontaminationsfaktor - Parameterstudie durchge-
fihrt fir eine 1500 to/a - Wiederaufarbeitungsanlage un-
ter der Auflage, daB die Schilddriisen-Dosisgrenze von

90 mrem/a nicht Uberschritten werden darf. Aufbauend auf

dem prognostizierten Einsatz von Kernenergieanlagen bis zum

Jahr 2000 werden die jahresabhédngigen Produktions- und
Freisetzungsraten sowie die akkumulierten Mengen berech-
net, '

Production and Release of Radioiodines by Nuclear Power
Plants and Reprocessing Plants and the Expected Radio-
logical Burden till the Year 2000

The natural production of radioiodines is summarised in

this report together with the yields from nuclear weapons
and nuclear facilities. Specific production rates and the
sequent release rates, representative of time are evalua-
ted for the different types of nuclear power plants. Re-

con-

lease rates from fuel reprocessing plants are also included.

For a 1500 t/a -reprocessing plant a decay-decontamination

factor-study was performed with the condition that a dose

of 90 mrem/a is not exceeded for any release. Based on the
forecasted onset of nuclear facilities till the year 2000,

the time-dependent production rates as well as the global
inventory are calculated.
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1. Einleitung

Bei der Kernspaltung in Kernreaktoren entstehen Spaltpro-
dukte, die zum gr8fRten Teil radioaktiv sind. Die meisten
von diesen Spaltprodukten wandeln sich durch eine Reihe

von RB-Zerfdllen in stabile Isotope um.

Da die radioaktiven Spaltprodukte und ihre radioaktiven
Folgesubstanzen ein Gefahrenpotential fiir die Bevdlkerung
darstellen, versucht man, ihren AusfluBf aus kerntechnischen
Anlagen soweit wie m&glich zu verhindern. Dies geschieht
bei Kernkraftwerken durch Einschluf in Brennelementhiillen,
Primdrkreis und Containment und bei Wiederaufarbeitungs-
anlagen durch hochwirksame Prozepabgasreinigungssysteme.
Durch technisch unumgdngliche Lecks ist ein geringfligiges
BAustreten von Spaltprodukten auch bei Normalbetrieb im
Prinzip nicht zu vermeiden, doch sollten diese Ausfliisse
"as low as practicable" sein, wie die USAEC [i7 ihre Kri-

terien formuliert.

Von den aus allen kerntechnischen Anlagen ausflieBenden
radioaktiven Substanzen stellen die Jodisotope eine wich-
tige Gruppe dar auf Grund der hohen Spaltausbeute, der
groBen Flichtigkeit und der hohen Schilddriisendosisfaktoren.

Von diesen wiederum sind das 129J wegen seiner grofen Halb-

wertszeit von 1.6 lO7 Jahren und das 131J wegen des grofen
Schilddrilisendosisfaktors bei einer Halbwertszeit von 8.05
Tagen die wichtigsten Isotope. Nach Comar 127 wurde die
Bedeutung des Jodisotops 131J zwar frih erkannt, aber man
widmete ihm zundchst nicht die Aufmerksamkeit wie den beiden
anderen wichtigen, in den Lebensmitteln vorhandenen Nukliden
9OSr und 137Cs. Dem Jodisotop 129J beginnt man ab etwa 1971,
seit man wie Russel und Hahn 137 tilberlegungen {iber die Akku-

mulation anstellt, Bedeutung beizumessen.

Das von den kerntechnischen Anlagen in die Atmosphdre abge-

gebene Jod gelangt durch Inhalation direkt und durch In-
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gestion lUber den Weide-Kuh-Milch-Pfad in den menschlichen
Korper, wo es sich in der Schilddrilise anreichert. Die Auf-
nahme liber den Milchpfad ﬁbe;trifft bei weitem die Aufnahme
iber die Atemwege /4/. Als éﬁggéwert flir die Schilddrilisen-
belastung von Kleinkindern, die die kritischste Bevdlkerungs-
gruppe darstellen, wurden von der Deutschen Atomkommission

+)

[57 90 mrem/a vorgeschlagen.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, sowohl fiir Leichtwasser-
reaktoren, die in der nahen Zukunft in Deutschland und den
USA den Uberwiegenden Anteil bei der Kernenergieerzeugung
einnehmen werden, als auch flir andere Reaktortypen, die zum
Teil parallel gebaut oder in Zukunft an Bedeutung gewinnen
werden, die Erzeugung von Jodisotopen zu beschreiben und
die entsprechenden Freisetzungsraten in die Umgebung anzu-
geben. Weiterhin wird die Jodfreisetzung aus Wiederaufar-
beitungsanlagen, wie sie zur Zeit in Betrieb sind oder mit
1500 t/a Durchsatz geplant sind, dargestellt. Aufgrund der
Energlebedarfsprognosen und der heute iiblichen Freisetzungs-
raten wird versucht, eine Ubersicht iliber die radiologische
Belastung bis zum Jahr 2000 zu geben. Hierbei ist vor allem

129

das J wegen seiner Akkumulation und des Kreislaufs in

der Atmosphédre, Hydrosphdre und Biosphdre von Bedeutung.

Unter den bisherigen wesentlichen Arbeiten lber Jod sind zu
nennen: Die Berichte von Russel und Hahn [37 und von K&énig

157, die sich ausschlieBlich mit 129J befassen, sowie die

Arbeit von Stigall, Fowler und Krieger [27 lber die 131J=
Abgabe aus Siedewasserreaktoren, die auf einer Studie von
Rahn 157 basiert. Beriicksichtigt wurden ferner die Ergebnisse,
die auf dem 7. IRS-Fachgesprédch in Kdéln (8./9. November 1971)
sowie.auf der 4. Genfer Konferenz iliber die friedliche Nutzung

der Atomenergie (6.-16., September 1971) vorgelegt wurden.

+)

Die USAEC schldgt einen "Design Value" von 15 mrem/a vor,
der allerdings mehrfach Uberschritten werden darf.



2. Eigenschaften der Jodisotope

Bei der Kernspaltung werden die Jodisotope 127J bis 139J

gebildet [§7. Von diesen ist nur das Isotop 127J stabil.

Die Halbwertszeiten der Ubrigen zwdlf radioaktiven Isotope
liegen zwischen 2.7 sec (139J) und 1.6 - 107 a (129J).

Die Isotope 128J und 13OJ entstehen nur direkt aus der
Spaltung, wdhrend die Ubrigen Jodisotope direkt gebildet
werden und auBerdem durch Zerfall ihrer Vorlduferkerne

128J und 130J

U: y128J=3.8-lO_5%
und Y129J=l.l7-10—3% [57), daB diese gegenliber den ilibrigen

entstehen, Die Spaltausbeuten y der Isotope

sind so niedrig (fir therm. Spaltung des 35

Jodisotopen mit Spaltausbeuten von einigen % vernachldssigt

werden konnen.

Die Inkorporation des Jods Uber den Milchpfad ist weitaus
grdBer als die direkte Inkorporation durch Inhalation.
Die Zeitspanne zwischen der Emission des Jods mit der Ab-
luft und dem GenuB der kontaminierten Milch betrédgt etwa
zwei bis drei Tage [i97. Deshalb sind flir die Abgabe aus
kerntechnischen Anlagen nur die Jodisotope mit Halbwerts-
zeliten grdBer als etwa drei Stunden wichtig. Es sind dies
die Isotope 129J, 131J, 133J und 135J. In Tabelle 2.1 sind
sie mit den entsprechenden kumulativen Spaltausbeuten, den
radiologischen Halbwertszeiten und den Zerfallsenergien an-
gegeben. Flir die Verknlipfung der Aktivit&tsabgaberate mit
der Abluft A /Ci/a/ und der Schilddriisendosisrate D [rem/a/
gilt die folgende Beziehung:

D = (gH+gG)'J'A (1)
mit JZ—EE%_7 = Ausbreitungsfaktor
m
3

-remem~ =
gHZ Ci-sec—/

Inhalationsdosisfaktor



Tabelle 2.1

Spaltausbeute, Halbwertszeit und Zerfallsenergie verschiedener Jodisotope

(117, [127]
Jodisotop kumulative o Halbwertszeit zerfallsenergie /MeV/
Spaltausbeute y /%/ ngf E;ff E_ce
233U 235U 239Pu
therm. | therm. | Spaltspektrum
1294 1.94 | 1.0 1.17 1.6 - 10’ a 0.054 | 0.004 | 0.058
131
J 3.46 2.93 4.06 8.05 d 0.225 0.371 0.596
133
J 5.96 6.5 6.91 21 h 0.515 0.588 1.103
135
J 6.0 6.4 7.54 6.7 h 0.383 1.775 2.158




~rem.m’ -
/

gGZ Cl.seo-/ = Ingestionsdosisfaktor

Die in (1) eingehenden Dosisfaktoren sind in Tabelle 2.2
zusammengestellt. Dazu wurden die in einer Tabelle von
Comper 1127 angegebenen Inhalationsdosisfaktoren filir
Erwachsene auf die Werte filir die kritischste BevOlkerungs-
gruppe, die Kleinkinder bis zu einem halben Jahr [i§7,
umgerechnet. Mit den von Bayer 157, 4147 angegebenen For-
meln flr die Dosisfaktoren und dem Milch-Luft-Konversions-
faktor wurden die liber das Jahr gemittelten Ingestions-
dosisfaktoren flir Neugeborene errechnet. Zur Abschdtzung

. . 133
der biologischen Belastung durch die drei Isotope 131J,
135

J und

J 148t sich eine "GefidhrdungsausfluBrate" G [fem-m3/secg7

definieren.

G = (gg+ gy A (2)

A /Ci/sec/ ist die Aktivitdtsabgaberate mit der Abluft.
133 135 ..
J und J die auf

J bezogenen Verhédltnisse der GefdhrdungsausfluBraten

In Tabelle 2.3 sind fiir die Isotope
131

angegeben., Die dazu verwendeten Aktivitdtsabgaberaten sind

einer IRS-Studie /10/ und der "Jahr-2000-Studie" der USAEC
Zi§7 entnommen. Wie ersichtlich, sind die Unterschiede+éer
Ergebnisse zwischen beiden Studien erheblich. Wdhrend die
GefdhrdungsausfluBrate der Isotope l33J bzw. 135J nach der
IRS-Studie eine bzw. zwel GrdB8enordnungen kleiner ist als
die des 131J, ergeben sich nach der USAEC-Studie bis zu

11 (1333) bazw. 32 (1335

heblichen Unterschiede ist beiden Studien gemeinsam, daB

bei der Jodfreisetzung aus Reaktoren 131J den grdBten An-

129J

) GrdBenordnungen. Trotz dieser er-

teil zur radiologischen Belastung liefert. Das Isotop

spielt beil der Jodfreisetzung aus Reaktoren eine unterge-

129

ordnete Rolle, da die J~-Aktivitdtserzeugungsrate um den

Faktor lO9 kleiner ist als die des 131J.

+)Diese beruhen auf der unterschiedlichen Abgassystemen



Tabelle 2.2 Inhalationsdosisfaktoren Ig und Ingestionsdosisfaktoren I

fiir verschiedene Jodisotope

soaisoton | oy [EEET | ey SENET | e CEEE
Erwachsene Kind, 0,5 Jahre Neugeborene
1295 1830 7064 998800
1315 342 | 1320 71800
1335 92 355 3170
1355 25 97 300




Tabelle 2.3 auf 13

lJ bezogenes Verhdltnis der GefdhrdungsausfluBraten

Autor

Reaktortypr

PWR

IRS /10/

USAEC /15/
PWR BWR

Verhdltnis der
Aktivitatsabgaberaten

A
1333

A131;

A1355

K131J

1-10

-30 Y

Verhdltnis der
GefdhrdungsausfluBraten
(g+9gy) - A

G °“H 133J 133J

(9G+9H)131J' A131J

(9~+9.,) . A
¢ 91’135, " “135;

(9G+9H)131J' A131J

2.5 - 10

3 - 10

-11 Y

-32 . 14-10




Vom Entladen des Brennstoffs aus dem Reaktor bis zur Wie-
deraufarbeitung vergeht eine gewisse Zeitspanne, in der

das 131J zum Teil zerfallen ist, so daB das langlebige

129J an Bedeutung gewinnt. Flir die Abschdtzung der Jod-
freisetzung aus Reaktoren und Wiederaufarbeitungsanlagen
werden daher im folgenden nur noch die Isotope 129J und

131J behandelt.

Flir diese beiden Isotope wurden in Tabelle 2.4 mittels
Gleichung (1) die zul&dssigen jadhrlichen Aktivit&tsabgabe-
raten errechnet, ausgehend von dem von der Deutschen Atom-
kommission vorgeschlagenen Grenzwert flir die Schilddriisen-
belastung von Kleinkindern von D = 90 mrem/a [57. Treten

beide Isotope zugleich auf, so muB die Bedingung

D129J + Dl3lJ 90 mrem/a (3)

erfillt sein. Der in Gleichung (1) eingehende Ausbreitungs-
faktor J = 5 - 10_7

Windgeschwindigkeit von 1 m/sec wurde einer Darstellung in

sec/m3 fir 100 m Kaminh&he und einer

[/16/ entnommen. Dieser Wert milfte noch mit dem Quotienten
aus Windfrequenz zu mittlerer Windgeschwindigkeit multipli-
ziert werden. Da dieser Quotient beil bestimmten Standorten
und Windrichtungen Werte bis {iber 1 annehmen kann /16/,
wird mit dem konservativen Ausbreitungsfaktor von 5 : 10_7
[5ec/cm§7 gerechnet.

Fiir das langlebige Isotop 129

J, das in der Umwelt akkumuliert
wird, kann man den zuldssigen Anteil von radioaktivem Jod

am Gesamtjod, die zulédssige "spezifische Aktivit&t", durch
folgende Uberlegungen definieren. Nach Gleichung (4) /3/

errechnet sich die zuldssige spezifische Aktivitdt zu

A 9zul
spez,zul ce.m




Tabelle 2.4

Zuldssige jdhrliche Jodabgaberaten

3 3 .
. hd -mrem -sec = =rem.m - “rem m = b -Ci =
Jodisotop | D /== I/ =53/ | 95 L T sec-/ | 9¢ L T7ses-/ | Ppu1 L -7
129 5 90 5.107 7064 998800 0.2
131 90 5 .10 1320 71800 2.5




Darin ist

- ci 5 129

- / = zulédssige J-Aktivitét
Istab Jod

A L
spez,zul
pro Gramm stabilem Jod

129 5 _aktivitat

in der Schilddriise

/Ci/ = zuldssige

= Konzentration von stabilem
Jod in der Schilddriise

( = 350 ug/g NaBgewebe)

€ ngtab Jod/g-/

m [§7 = Masse der Schilddriise

(= 1,8 g flir Kleinkinder
bis zu einem halben Jahr)

129 s Aktivit4t in der Schilddriise l#8t sich

Die zulé&ssige
nach dem in ZEZ7 angegebenen Verfahren aus der zul&dssigen

Schilddriisendosisrate D mittels Gleichung (5) errechnen.
(5)

/Ci/ = zuldssige 129 aktivitst

in der Schilddriise

D Z-EE— / = Schilddriisendosisrate

a—
m /g/ = Masse der Schilddriise
(= 1,8 g flir Kleinkinder)
e /MeV/ = effektive pro Zerfall

absorbierte Energie
(= 0.068 MeV fir 12°7)



5.4 lO_ll ciMev-a _ Umrechnungsfaktor:
g.rem

stellt den Zusammenhang
zwischen Dosisgr&Ren

und ZerfallsgrdBen her

Mit D = 90 mrem/a ergibt sich q__, = 1.3 .+ 10710 ¢j,

Daraus erhdlt man filir die zuldssige spezifische Aktivitdt

= 0.21 pci 129

Aspez,zul J/g stabilem Jod.
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3. Natilirliches Vorkommen von radioaktivem 129J

Das bei der Bildung der Elemente (Nuklearsynthese) vor etwa

6 ° 109 Jahren [I§7 entstandene 129J (Tl/2 = 1.6 olO7 a) ist
durch Zerfall fast ganz verschwunden. Infolge der 129J—Pro—

duktion durch Spontanspaltung schwerer Kerne und durch Reak-
tion der kosmischen Strahlung mit den in der Atmosphire vor-
handenen Xenonisotopen hat sich jedoch ein sikulares Gleich-

gewicht der 1295 Aktivitat auf der Erde eingestellt /197/.

238 - 15 PP .
Das U (Tl/ZSpont.Sp. = 8,04 - 10 139[29/) liefert bei der
Spontanspaltung den Hauptanteil zur J-Produktion. Bei einer

129J—Spaltausbeute in gleicher GrdBenordnung wie beim 238U

ist die durch die Spontanspaltung des 235

aren die e U (T1/2 spont.sp.
= 1.8+ 10 a/20/ produzierte J-Menge wegen der um den
Faktor 20 grdReren Halbwertszeit gegen Spontanspaltung und
dem geringeren Anteil von nur 0.7% am natlirlichen Uran gegen-
238

ber der U-Spaltung vernachldssigbar. Auch die neutronen-
induzierte 235U-Spaltung trdgt insgesamt kaum zur 129J—Pro—
duktion bei [5;7, [527. Bei der Spontanspaltung des 232Th

wird nach Wetherill [5;7 kein 129J gebildet. Die Spaltaus-

beute y fir die Massenzahl 129 gibt er bei der Spontanspaltung
von 238y zu y < 0.012% an. Young und Thode /24/ fanden ein vy

von <« 0.0095%.

129

Rechnet man mit y = 0.01%, so folgt die J-Gleichgewichts~-
aktivit&t bei der Spontanspaltung von 1 g 238U zu A129J=
-17 238

1.87 + 10 Ci oder mit einem Anteil des U am natilirlichen

Uran von 99.3% zu Ajp9y = 1.85 . 1077
aus dem Urangehalt der Erdkruste von 4 ppm [557 148t sich das
129

Ci/g Unat' Daraus und

J-Aktivitdtsinventar der Erdkruste errechnen. Mit der mitt-
leren Dichte der Erdkruste von 2.9 g/cm3 [5@7 und dem Erdradius
von 6370 km ergibt sich die Masse der etwa 60 km dicken Erd-

kruste zu 9 ~1025 g. Die Masse des Urans betrdgt daher
3.6 lO20 g, woraus ein 129J—Aktivitéitsinventar von 3.6 1O2O g
1.85+ 10717 ¢ci 12954 U, = 6.7° 103 ¢ci folgt. Dieses '%%g

ist allerdings zum gr&BRten Teil eingeschlossen und nimmt nicht

am Jodkreislauf teil.



Zum 129J—Aktivitétsinventar, das am Kreislauf des Jods in

der Atmosphire, Biosphdre und Hydrosphdre teilnimmt, tragen
die folgenden fiinf Prozesse bei [Ig7:

1. Die Spontanspaltung des im Meerwasser vorhandenen Urans,
2, die Verwitterung uranhaltiger Gesteine,

3. die Vulkanaktivitit,

4, die Einbringung mit kosmischem Staub,

5. die Produktion durch kosmische Strahlung,

Im Meer sind 1.37 - lO24 cm3 Wasser enthalten [527. Der Uran-
gehalt betrédgt 3 .107° g/cm3 [I27. Daraus folgt das 1295
Aktivitdtsinventar durch den ProzeB "1" zu Al = 0.08 Ci.

Flir die Prozesse "2" bis "5" geben Kohman und Edwards [ig7

die in Tabelle 3.1 zusammengestellten Werte fiir die Anzahl

der im Gleichgewicht vorhandenen 1285 _Atome an. Mit der
Zerfallskonstanten des 129J von 1.37 - 10713 sec_l ergeben
129

J=-Gleich-
gewichtsaktivitdten. Man erkennt, daB sich durch die Reak-

sich die ebenfalls in Tabelle 3.1 angegebenen

tionen von hochenergetischen Neutronen, Protonen und y-
Strahlen mit den in der Atmosphdre vorhandenen Isotopen
129Xe, 130Xe, 131Xe und 132Xe [5;7 der Hauptanteil der
Gleichgewichtsaktivitdt ergibt. Die Prozesse "1" bis "4"
liefern zusammen nur knapp die H&8lfte der durch den Prozef
"5 gebildeten -22J-Aktivitit.



Tabelle 3.1

129

14 =

J-Inventar in der Atmosphére, Biosphére

und Hydrosphére

zum Inventar Zahl der im Gleichgewicht 1293-Aktivi-
beitragender vorhandenen 129J-Atome tdtsinventar
Prozes [Ci/
26

Spontanspaltung 0.021 * 10 0.08
Verwitterung 0.36 lO26 1.3
Vulkanaktivitdt 2.3 - 1026 8.5
Kosm. Staub 0.089 + 1026 0.33
Kosm. Strahlung 5.8 ' 1026 21.4

. 26
Gesamt 8.57 10 31.61




4, Joderzeugung und -freisetzung durch Kernreaktoren

Die wdhrend des Reaktorbetriebs erzeugte Jodaktivitdt wird
in Abschnitt 4.1 flir verschiedene Leistungsreaktortypen
errechnet, Im Abschnitt 4.2 wird mit Hilfe der bisher beim
normalen Reaktorbetrieb gesammelten Erfahrungswerte von
Freisetzungsraten die jdhrliche Jodabgaberate von verschie-

denen Reaktortypen an die Umgebung abgesché&tzt.

4.1 Joderzeugung in Kernreaktoren

Die Erzeugung von Jodisotopen im Brennstoff wird durch die
Spaltausbeute y beschrieben. In Tabelle 2.1 war diese fiir
die verschiedenen Jodisotope und Spaltstoffe angegeben.

Da einer thermischen Leistung von 1 MW 3.1° 1016 Spaltungen
pro Sekunde entsprechen [§§7, folgt daraus die Zahl der

erzeugten Jodkerne zu

(@]
i
w
|
Pt
O
]

(6)

I

é[_ﬁw——L——— 7 = Zahl der pro Sekunde und Megawatt
erzeugten Jodkerne

*)

kumulative Spaltausbeute

o
it

Damit ergibt sich fliir die Aktivitdtserzeugungsrate die Be-

ziehung
: 16
A==t 222130y n = 8 £10° -y - A (7)
3.7*10 3.7* 10
AZ—MW ?;ec—/ pro Sekunde und Megawatt erzeugte
th Aktivitdt
A /sec”l7 = gZerfallskonstante des Nuklids

*)y wird im folgenden in absoluten Werten angenommen.



10 1

3.7+ 10 Gl ses -~ Anzahl der Zerfdlle pro

Curie und Sekunde

Wird das nach der Betriebszeit t vorhandene Inventar an
Jodkernen mit C(t) bezeichnet, so wird das Aktivit&dtsin-
ventar A(t) im Reaktor durch

A(t) = C(t) - A (8)
beschrieben.
A(t)[_ﬁ%i—_7 = Aktivitdtsinventar zum Zeit-
th punkt t
C(t)[—ﬁwl—_7 = 2Zahl der zum Zeitpunkt t im
th Reaktor vorhandenen Jodkerne
Die Isotope 131J, 133J und 135J befinden sich schon nach

relativ kurzer Zeit im Gleichgewicht. Es gilt dann

ct) = Ccp = £ (9)
so daB flir das Gleichgewichtsinventar Aa,[Ei/MWth_7
folgt:

Coo C 5
Bgp = ————ix A = A = 8.,4.107y (10)

3.7 - 101° 3.7. 109
Beim Isotop 129J, mit seiner sehr grofen Halbwertszeit,
ist die Zahl der im Reaktor erzeugten Kerne in guter
Ndherung linear von der Betriebszeit t [§eg7 abh&ngigqg,
Es gilt:
C(t) = C-+ t (11)

woraus flir das Aktivitdtsinventar A(t) [Ei/MWth_7 zum Zeit-
punkt t folgt



C-t -2 5

A(t) = ————5 = 8.4°107-y .-t (12)
3.7- 10
Die Jodaktivitdt pro Tonne Brennstoff A [Ei/§7 errechnet

spez
sich fiir die im Gleichgewicht vorliegenden Isotope aus dem

Aktivitdtsinventar A, [_Ci/MWth_7 und der Brennstoffbelastung
L [thh/g/ zu

Bivezr = Po L (13)

129

Fiir das langlebige Isotop J ist der Abbrand a AﬁWod/§7

zur Errechnung der spezifischen Aktivitdt Aspez [51/;7 maR-

gebend. Es gilt mit der Aktivit&dtserzeugungsrate A [Ei/MWt cseg7

h

A = A + a (14)
spez

Mit diesen Beziehungen wird das Jodaktivitdtsinventar im
Brennstoff der Kernreaktoren errechnet und in den Tabellen
4,1 bis 4.4 zusammengestellt. Tabelle 4.1 gibt die Aktivi-
tdtserzeugungsrate und das Aktivitdtsinventar fir die ver-
schiedenen Jodisotope und Spaltstoffe an. Es f&1lt auf, daB

129J—Aktivitétsinventar etwa um den Faktor 1O8 geringer

das
ist als das der anderen Jodisotope. In Tabelle 4.2 ist fiir
verschiedene zur Zeit im Bau befindliche Reaktoren mit den
von Heinzel [527 zusammengestellten Auslegungsdaten das
Aktivitdtsinventar des ganzen Cores und der einzelnen Brenn-
stdbe sowie die spezifische Jodaktivitdt errechnet. Fir den
THTR wird mit dem Spaltstoff 235U gerechnet. In Tabelle 4,3
findet man das Aktivit&tsinventar nach einem Jahr Betriebs-
zeit flr verschiedene Reaktortypen mit einer Leistung von
1000 MWe. Es wurden die in der Tabelle angegebenen Netto-
wirkungsgrade und ein Lastfaktor von 0.8 angenommen.

Die spezifische Jodaktivitdt nach einem mittleren Entla-
deabbrand ., ist fiir verschiedene 1000 MWe-Reaktortypen mit
den angegebenen Brennstoffbelastungs- und Abbrandwerten

in Tabelle 4.4 errechnet. Es wird dabei deutlich, daB die



Tabelle 4.1

Jodaktivitdtserzeugungsrate A und Jodaktivitdts-—-

inventar A im Reaktor nach 1 Jahr Betriebszeit

Spaltstoff 2330 235U 239Pu
NeutrQnen— thermisch thermisch Spaltspektrum
energie
A[Cl/MWth.seg/
129 5 21 - 10”12 11 -10712 13 -10" 12
1315 29 +1073 25 +10°3 34 1073
133, 460 +10°3 500 +1073 530 1073
1355 1500 + 10”3 1500 1073 1800 1073
A/, 7
129 5 663 1070 342 +107° 400 -107°
131, 29 103 25 +10° 34 103
1335 51 103 55 103 58 .10°
135 50 -10° 54 +103 63 +10°




Tabelle 4.2

Jodaktivitit im Brennstoff verschiedener Reaktoren nach einem Jahr

Betriebszeit. Lastfaktor 0.8.

Kernkraftwerk Biblis Philippsburg Atucha SNR-300 THTR-300
Reaktortyp PWR BWR PHWR LMFBR THTGR
Leistung /MWy / 3462 2575 1100 730 750
Nettoleistung /MWe/ 1146 864 320 295 308
Brennstoffladung /t/ 112.5 131 43.8 5.5 7.69t'
Zahl der Brennstdbe 45548 29008 9361 25519 675000 ’
e 129
Aktivitdtsinventar J 0.95 0.71 0.30 0.23 0.21
im Core /Ci_J 1315 1 g7 . 10° 64 - 10° 28 -10° 25 +10° 19 - 10°
BEE3
Aktivitdt pro kg 1223 8 +107° 5.107° 7 -107° 42 -107° 28 -+ 107°
— - PR
Brennstoff /Ci/kq/ 1°0J 769 491 628 4513 2640
Aktivitdt pro 1295 | 21 -107° 24 + 1076 32 .107° 9 -107% | 0.3 .107°
Brennstab /Ci/Stab/*3's | 1.9 - 103 2.2 - 10° 2.9 10> | 0.97 -10° 28

%

t U-Th

6T

b
b
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Tabelle 4.3

. 20 -

nach 1 Jahr Betriebszeit
Lastfaktor 0.8

Jodaktivitdtsinventar in 1000 MWe Reaktoren

Reaktortyp LWR LMFBR THTGR
Spaltstoff 235U 239Pu 233U 235U
Wirkungsgrad 34% 40% 40% 40%
Aktivitits- 123 0.81 0.80 1.33 | 0.69
inventar

/Ci/a 1000 Mwe] 13! 74 +10% | 85 + 10% | 73 - 10°% | 63 « 10




Tabelle 4.4

Endabbrand

Jodaktivitdt im Brennstoff von 1000 MWe Reaktoren nach mittlerem

Reaktortyp LWR LMFBR THTGR

2 239 233 235
Spaltstoff “35U Pu U U
mittlere Brennstoff- 30 150 1.5 1.5
belastung [kW/kgOXid_/

e %

mittlerer Endabbrand 30000 80000 120000 120000
/Mwd/t/

N - -9 -9 -9
Aktivit&dtserzeugungsrate 32 -10 33 -10 53 -10 28 10
/Ci/sec 1000 MWe/ 74 85 73 63

_gE IPLEE
Aktivitdtsinventar pro 28 .10 88 .107° 2.3 -10 1.2 -10
kg Oxid '
- - 44AK4\ 38.:: w
[Ci/kgq iq-7 750 5100

“kW/Kugel

ote

oo ofe ofe
s

Ci/Kugel

"KMWd/t Schwermetall

%4



spezifische l3lJ—Aktivité’tt im schnellen Brutreaktor mit

seiner hohen Brennstoffbelastung um etwa den Faktor 7
groper ist als im Leichtwasserreaktor.

4,2 Jodfreisetzung durch Kernreaktoren

Wie aus Abschnitt 4.1 hervorgeht, ist das l29J—Aktivitéits-

inventar im Reaktor nach einem Jahr Betriebszeit acht
Gropenordnungen kleiner als das des 131J. Dies bedeutet,
daB einer 131J-Abgaberate in die Umgebung von 1 Ci/a eine
129J-Abgaberate von etwa 10 nCi/a entspricht, vorausgesetzt,
daB der Abgabevorgang nicht wesentlich l&nger dauert als
elne Halbwertszeit des 131J. Bei der Abgabe von Jodisotopen
durch Kernkraftwerke ist deshalb die 123

geordneter Bedeutung.

J-Abgabe von unter-

Im folgenden werden die Erfahrungswerte der Abgaberaten von
131J, dem hier wichtigsten Isotop, flir bisher im Betrieb
befindliche Reaktoren verschiedener Bauart zusammengestellt.
Flir Anlagen, von denen keine MeBdaten vorliegen, werden,
sowelt Abschdtzungen vorhanden sind, dlese angegehen.

4.2.1 Leichtwasserreaktoren

Jodaktivité&t im Primidrkithlmittel

Von dem im Brennstoffgitter (meist U02) vorhandenen Jod

aus der Kernspaltung wird w&hrend des Reaktorbetriebs durch
Diffusion des Jods durch das Gitter in den Spalt zwischen
Brennstoff und Hiille und anschlieBende Leckage durch Haar-
risse der Brennstabhiille kontinuierlich ein geringer An-
teil in das Prim&drkihlwasser freigesetzt. Die Jodaktivitdt
im Primérwasser steigt im Verlauf eines Brennelementzyklus
iber den Anfahrbereich hinaus weiter an. Dies hat verschie-
dene Griinde /30/:



1. Die Zahl der Hiillendefekte nimmt zu;

2., die Freisetzung aus dem Brennstoffgitter verstidrkt
sich durch
2.1 die Zerstdrung der Kristallstruktur des Urandioxids
durch die Kernspaltung; die Speicherqualitdt der

Kristalle verringert sich dadurch;

2.2 die Anderung der Leistung und Leistungsverteilung
im Reaktorkern wdhrend des Betriebs, die aufgrund
von Temperaturspannungen zu Rissen im UO,-Gitter

flihrt;

2

2.3 einen Sauerstoffgehalt, der von dem st&chiometrischen
Verhdltnis von U:0 = 1:2 abweicht.

Aus der gemessenen Primdrwasseraktivitdt 188t sich mit der
Gleichgewichtsbeziehung (15) die Aktivitdtsfreisetzungsrate
von Spaltprodukten aus den Brennelementen in das Primédr-
wasser berechnen.

Ay = By eome(r o+ D) (15)
AF /Ci/sec/ = Freisetzungsrate ins Primirwasser
A, [Ci/t/ = Primdrwasseraktivitit
m/ t_/ = Kithlmittelmasse
A [gec_i7 " = zerfallskonstante des Nuklids
O /t/sec/ = Durchsatz durch Primirwasser-
reinigung
131

Die so errechneten J=-Aktivitdtsfreisetzungsraten A

F

und
das Verhdltnis von Freisetzungsrate AF zu Erzeugungsrate A



(A aus Gleichung (7), multipliziert mit der Reaktorleistung,
errechnet) sind in Tabelle 4.5 flir verschiedene Leichtwasser-
reaktoren angegeben. Der Berechnung liegen fiir das Kraft-
werk KRB Gundremmingen (BWR, 250 MWe) der Wert der Primdr-
wasseraktivitdt vom Ende des dritten Betriebszyklus (Juni
1971) /30/, fir Dresden I (BWR, 210 MWe) die Zahlen des
Berichts von Kahn /8/ und fiir KWO Obrigheim (PWR, 320 MWe)

die Aktivitit wdhrend des zweiten Betriebszyklus (1971) /31/
zugrunde. Beim Beginn des dritten Zyklus wurde eine noch nied~-
1315 von 5 <1074 ci/t ge-
messen. Dieser Wert erreicht nahezu den Stand nach der Inbe-
triebnahme 1969 /31/. Auch beim KRB zeigte sich iiber mehrere
Brennelementzyklen ein insgesamt abnehmender Verlauf der

2 Ci/t am Ende des
Ci/t am Ende des dritten Zyklus [397.
Dies ist auf verbesserte Fertigungskontrollen und weitere

rigere Primdrwasseraktivitdt des

Jodaktivitdt im Primirwasser von 5 * 10

ersten Zyklus,zu 3 1072

Verbesserungen der Brennelemente zurilickzufiihren [327. Die
angegebenen Primdrwasseraktivitdten lassen nicht auf einen
prinzipiellen Unterschied zwischen Druck- und Siedewasser-
reaktoren schliefen. Die Aktivitdt hdngt wesentlich von der
Dichtheit der Brennstdbe und dem Durchsatz durch die Rei-
nigungsanlage ab. Aus der Tabelle 4.5 ist ersichtlich, da8
die Jodfreisetzungsrate ins Primdrkihlmittel um etwa 5 bis 8
GrOdBenordnungen geringer ist als die Jodaktivitdtserzeugungs-
ra£e im Brennstoff.

Das Reaktorwasser wird ebenso wie die beim Brennelement-
wechsel und beim Aufheizen der Anlage anfallenden Abwésser
laufend im Bypass gereinigt. Dabei werden die radioaktiven
Jodisotope weitgehend aus dem Wasser entfernt. Die Abwésser
aus Systemleckagen, Labors und Dekontamination werden in
Sammelbeh&dlter geleitet und durch Filter, Ionenaustauscher
oder Verdampfer gereinigt. Das liberschilissige nicht mehr in
den Kreislauf eingespeiste aufbereitete Wasser wird mit

dem Kondensatorkiihlwasser vermischt in den FluB abgeleitet.



Tabelle 4.5 131J—Aktivitatsfreisetzungsrate AF in das Primdrkiihlmittel von Leichtwasserreaktoren
'A ]
- — R 'y - -— . -, — 4 - — F
Reaktor Ag/ci/e/ m/t/ Q/t/h/ AL /Ci/sec/ A/Ci/sec/ 1
Gundremmingen 0.03 120 32.5 274 -107° 18.5 1.5 -107°

(BWR, 250 MWe)

Dresden I 0.002 190 13.6 8.7 11070 15.5 5.6 .10‘7
(BWR, 210 MWe)
Obrigheim 0.01 129 12 0.3 -107° 23.5 1.4 -1078

(PWR 320 MWe)

Awéai/§7 = Prim8rwasseraktivitit

AF[Ei/seg7 = Freisetzungsrate ins Prim&drkiihlmittel

A[Ei/seg7 = Erzeugungsrate im Brennstoff

S¢



In Tabelle 4.6 sind Erfahrungswerte der j&hrlichen 131J—

Aktivitdtsabgaberaten mit dem Abwasser verschiedener
Kernkraftwerke angegeben. Fiir die meisten Anlagen liegen
Zahlen Uber die Aktivitdtsabgaberaten mit dem Abwasser
nur fir ein Isotopengemisch auBer Tritium und flir Tritium
selbst vor. In /337 sind fir das KRB (BWR, 250 Mwe) 1>lJ-
Abgaberaten angegeben. Von den amerikanischen Anlagen
werden flir das Jahr 1970 nur Humboldt Bay (BWR, 7O Mwe)
und Connecticut Yankee (PWR, 600 MWe) genannt, filir dié

Aussagen Uber die 131

J-Abgaberate gemacht wurden /347.

Flir Dresden I (BWR, 210 MWe) wurde die jdhrliche 131J—
‘Abgaberate aus dem Wert der Jodkonzentration des Kilhlkanal-
wassers vom 20, August 1968 errechnet /7/, /8/. Ebenfalls
errechnet wurde der Wert flir den Yankee Reaktor (PWR, 600 MWe)
aus der Aktivitdt periodisch gesammelter Proben zwischen
Oktober 1968 und Februar 1971 /35/. Ein représentativer

Wert fir die 131

J-Abgaberate mit dem Abwasser folgt aus
Tabelle 4.6 nicht. Die Angaben reichen von 0.003 Ci/a bis
zu 0,7 Ci/a. Die Abgaberate hdngt sehr von der Glite der
Wasserreinigungsanlage und der Art des Verfahrens zur De-
kontamination von radioaktivem Abwasser ab. Es ist heute
m8glich, bei entsprechend groBerem technischen Aufwand

die Abgabe von Aktivitdten "weitgehend" zu vermindern [§§7.

Beim Druckwasserreaktor wird das Primdrklihlmittel zwischen
Reaktor und Dampferzeuger in geschlossenem Kreislauf umge-
wdlzt, Uber Entgaser werden die gasfdrmigen Bestandteile
daraus entfernt und in die Abgasanlage gesaugt. In ihr
werden die abgesaugten Gase lber einen Trédgerstrom aus
Stickstoff umgewdlzt und liber Aktivkohleanlagen gereinigt.
Bel Normalbetrieb ist eine Gasabgabe aus der Abgasanlage
in den Kamin nicht erforderlich, da die Volumina der gas-
férmigen Spalt- und Aktivierungsprodukte vernachl&dssigbar
im Vergleich zum Volumen der Abgasanlage sind; es besteht



Tabelle 4.6 I3
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schiedener Leichtwasserreaktoren

lJ-Aktivitétsabgaberaten mit dem Abwasser ver-—

Reaktor 131J—Abgaberate [51/@7
1967 1968 1969 1970
BWR
Gundremmingen 0.7 0.5 0.7
(250 Mwe) (0.62) %]  (0.61) (0.74)
Dresden I 0.026
(210 MWe) (0.53)
Humboldt Bay 0.09
(70 MWe) (0.71)
PWR
Yankee 0.003 0.003
(185 MWe) (0.74) (0.77)
Connecticut Yankee 0.25
(600 MWe) (0.7)

)

Nin Klammern jeweils die Lastfaktoren
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aber die MOglichkeit, diejenigen Gase, die die Aktivkohle-
anlage mindestens einmal durchlaufen haben, Uber den Kamin
mit der Abluft abzugeben /10/.

Beim Siedewasserreaktor wird im Kern Dampf erzeugt, der Uber
die Turbinen dem Kondensator zugefﬁhrt wird. Von der Abgas-
anlage werden die Einbruchsluft und die nicht kondensierten
Bestandteile am Kondensator abgezogen und gereinigt.

Nur 0.1% des ins Kihlwasser freigesetzten Jods ist im Wasser-
dampf enthalten [327. Nach Durchlaufen der Abgasanlage ist
das Gas bis auf einen Anteil von 107>

sdubert /37/.

bis lO—8 von Jod ge=-

Bei beiden Reaktortypen wird durch Leckagen aus dem Prim&r-
kreis Aktivitdt in die Luft der Anlagenrdume freigesetzt,
die dann mit der Abluft an die Umgebung abgegeben wird.

131J-Abgaberaten mit der

In Tabelle 4.7 sind die j&hrlichen
Abluft verschiedener Leichtwasserreaktoren zusammengestellt.
Die in den Jahren 1969 und 1970 relativ hohen Abgaberaten

des KRB (BWR, 250 MWe) wurden verursacht durch auBerordent?
liche Leckagen im Primdrsystem, die wdhrend des Betriebs

nicht behoben werden konnten, verbunden mit gleichzeitig
aufgetretenen Brennelementschdden /38/. Die Abgaberate von

KWO (PWR, 320 MWe) setzt sich 1970 aus 0.028 Ci wdhrend des
normalen Reaktorbetriebs und 0.017 Ci wdhrend des Brennele-
mentwechsels und Instandhaltungsarbeiten zusammen /39/.

Flir den Dresden I Reaktor (BWR, 210 MWe) wurde die jdhrliche
Abgaberate aus den Aktivitdtsmessungen Kahn's ermittelt [27,
[§7. Die Abgaberate des Yankee Reaktors (PWR, 600 MWe) wurde
aus periodischen Messungen von Kahn [5;7 gewonnen. Aus den

zum Teil recht unterschiedlichen Werten der Tabelle 4.7 lassen
sich schwerlich gute Mittelwerte ableiten. Sie kOnnen als
erste, obere Grenzwerte beschreibende Erfahrungswerte ange-
sehen werden, da auf Grund der technischen Entwicklung (bes-
sere Brennstdbe, bessere Abluftfilter) die Abgaberaten zu-

kiinftiger Reaktoren unter den schlechtesten bisherigen Abgabe-
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Tabelle 4.7 Jdhrliche J-Abgaberaten mit der Abluft verschiedener Leichtwasser-
reaktoren
131 —=.
Reaktor J-Abgaberate /Ci/a/
1967 1968 1969 1970 1971
BWR
Gundremmingen [387 , 0.341
= 0.033 0.037 0.364 0.197
(250 MWe) 0.62)% | (0261 (0:74) (3: 84 (0.91)
Dresden I /8/ 0.026
(210 MWe) (0.53)
PWR
Obrigheim [40/ 0.063 0.045 0.015
(320 Mwe) (0.74) (0.84) (0.77)
Yankee /33/ < 0.0005 <0.0005
(185 Mwe) (0.74) (0.77)

%
in Klammern jeweils die Lastfaktoren

6¢



raten liegen werden. Unter nicht zu konservativen Annahmen
wdren dies flir den Siedewasserreaktor ca. 0.3 Ci/a und flir

den Druckwasserreaktor ca. 0.06 Ci/a.

Um den SchluB auf gr&Bere Leistungseinheiten zu ermdglichen,
sei folgende Uberlegung durchgefiihrt. Gleiche Qualitidt der
Brennstabhiillen vorausgesetzt, ist die gesamte Jodfreisetzungs-
rate ins Kihlmittel nur noch von der Brennstofftemperatur und
der Anzahl der Stdbe abhdngig. Da groBe Leiétungseinheiten
thermodynamisch wie kleine Leistungseinheiten ausgelegt sind,
ist die Jodfreisetzung der Anzahl der Brennstdbe und somit

der Leistung direkt proportional. Da andererseits die Kiihl-
mittelmenge und der Durchsatz durch die Kihlmittelreinigungs-
anlage der Reaktorleistung ebenfalls proportional sind, er-
gibt sich eine von der Reaktorleistung unabhédngige spezifische
Kihlmittelaktivitédt.

Da man beim Jod davon ausgehen kann, daf es in der Abgasanlage
guantitativ absorbiert wird ZEQ7, ritlhrt die Jod-Abgaberate aus-
schlieBlich von Leckagen her. Da die spezifische Kihlmittel-
aktivitdt, wie oben ausgefiihrt, unabhdngig von der Reaktor-
leistung ist und die Gr&Be und Anzahl der Leckstellen in keinem
direkten Zusammenhang mit der Reaktorleistung stehen, ergibt
sich eine in etwa leistungsunabhdngige Jodabgabe durch Kern-
kraftwerke.

Schmitz und Slitterlin [IQ7 kommen ebenfalls zu dem Schluf,
daB kein Siedewasserkernkraftwerk mehr als 0.3 Ci/a und kein
Druckwasserkernkraftwerk mehr als 0.06 Ci/a 131J unabhéngig
von der Reaktorleistung abzugeben braucht. In diesen Werten
sind neben den Abgaberaten bei Normalbetrieb auch diejenigen
Abgaben enthalten, die bei Reparaturen, Brennelementwechsel

und Instandhaltungsarbeiten auftreten.

Flir neuere Druckwasserreaktoren zwischen 600 und 1300 MWe

prognostizieren Braun und Traube [527 eine Abgaberate von
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weniger als 0.03 Ci/a. Hermann /41/ gibt fiir die Siede-
wasserreaktoren Wirgassen KKW (612 MWe) und Brunsblittel
KKB (770 MWe) die den Sicherheitsberichten entnommenen
l3lJ-Abgaberaten flir den Betrieb mit defekten Brennstében
zu 0.2 Ci/a (KKW) und 0.28 Ci/a (KKB) an. Diese zukunfts-
werte miissen vor allem durch langjdhrige Beobachtung un-

termauert werden.

4,2,2 Schwerwasserreaktoren

Mit Ausnahme des erh®6hten Tritiumgehalts durch Neutronen-
einfang sind die Schwerwasserreaktoren in bezug auf die
Freisetzung von radioaktiven Stoffen den Druckleichtwasser-
reaktoren &dhnlich. Durch defekte Brennstabhilillen gelangen
Spaltprodukte ins Kiihlmittel. Da der Brennelementwechsel
der Schwerwasserreaktoren unter Last stattfindet, ist es
im Prinzip m&glich, defekte Elemente auszubauen, falls man
diese orten kann, und so die Kihlmittelaktivit&t niedrig
zu halten [Zg?. Von besonderer Bedeutung fiir die Schwer-
wasserreaktoren ist die Forderung, die Schwerwasserverluste
" aus Wirtschaftlichkeitsgriinden auf ein Minimum zu redu-

zieren.



Die radioaktiven Abwdsser, die zum Beispiel aus Lecks im
Primdrsystem oder aus dem Brennelementlagerbecken herriihren
kdnnen, werden in Abklingbeh&dltern gesammelt, in denen die
Isotope mit Halbwertszeiten kleiner als zehn Tage weit-
gehend zerfallen 1127. Die Abwdsser werden dann, mit dem
Kondensatorklihlwasser vermischt, kontrolliert abgegeben.

Da keine Einzelnuklidbestimmungen durchgefiihrt werden,
liegen keine Zahlenwerte liber die Jodabgaberaten mit dem
Abwasser von Schwerwasserreaktoren vor,

Die Abgasstrdme werden, umdn Schwerwasserdampf zurlickzu-
gewinnen, in geschlossenem Kreislauf geflihrt. Dabei werden
die Abgase auch von Jod gereinigt. Flir die beiden kanadischen
Anlagen Douglas Point (220 MWe) und Nuclear Power Demon-
stration Reaktor NPD (25 MWe) sind in Tabelle 4.8 die 131J—
Abgaberaten zusammengestellt 1237. Die Abgaberate beim NPD-
Reaktor lag unterhalb der MeBgrenze. Auch beim kanadischen
Gentilly Reaktor (250 MWe) konnte kein 131J im Abgas festge-
stellt werden 1227. Fiir den Mehrzweckforschungsreaktor MZFR
(57 MWe) in Karlsruhe liegen keine Zahlen vor, da hier kein
Jod gemessen wurde /44/. Die Jodabgaberaten aus Schwerwasser-
reaktoren sind sehr von der Glite des Kiilhlsystems abhdngig,

da Aktivitdten nur durch Lecks in der Anlage nach auBen ge-
langen kdnnen.



Tabelle 4.8 Jshrliche 131

von Schwerwasserreaktoren

J-Abgaberate mit der Abluft

131 - -
Reaktor J-Abgaberate /Ci/a/
1968 1969 1970
D 0.18 0.18 0.18
(25 MWe)
Douglas Point 0.07 0.18 0.22
(220 MWe)

Lastfaktoren unbekannt




4,.2.3 Gasgekiihlte Reaktoren

Es gibt verschiedene Gruppen von gasgekiihlten Reaktoren.

Bei den Magnox—Reaktoren (Graphit, Unat—Metall) und den

Advanced Gas Cooled Reaktoren AGR (Graphit, UO, ange-

2

reichert) wird CO2 als Kihlmittel verwendet, wdhrend die

Hochtemperaturreaktoren (Graphit, UO
mit Helium gekilhlt werden /45/.

2 und UC2 angereichert)

Die ersten Magnox -Reaktoren gingen 1956-1959 in Calder Hall
(4 x 50 MWe) in Betrieb. Die Anlage Wylfa (2 x 590 MWe), die
1972 den kommerziellen Betrieb aufnahm, war die letzte Mag-
nox -Reaktoranlage. Der erste AGR-Reaktor Dungeness-B

(2 x 600 MWe) wird 1974 den Betrieb aufnehmen [Z§7.

Quellen flir fllssige Abfdlle in den Magnox - und AGR-Anlagen
sind /47/, [/48/:

1. das Brennelementlagerbecken
2. das Druckbehdlterkiihlsystem
3. die Kihlmitteltrocknungsanlage

4., verschiedene Quellen schwachaktiver Fliissigkeiten

Da in den gasgeklihlten Reaktoren kein fliissiges Primdrkiihl-
mittel oder Moderator vorhanden ist, riihren die fliissigen
Abfdlle nur von Reaktorkiihlsystemen her. Die Abwdsser werden
in Abklingtanks gesammelt, gereinigt und anschliefilend mit
dem Kondensatorkiihlwasser vermischt abgegeben.



Quellen fir Aktivit&tsabgaben mit der Abluft sind /47/, /48/:

1, die Kihlluft des biologischen Schilds

2. der C02—Reaktorkﬁhlmittelkreis

3. das Beliftungssystem der Anlagenrdume

4, das Druckbehdlterkithlsystem

Das Spaltprodukt Jod gelangt aus den Brennelementen in das
vorbeistrtmende Kilhlgas und mit diesem durch Leckagen des
Primdrkreises in die Luft der Anlagenrdume. Es kann also

beili den unter 2. und 3. genannten Quellen auftreten. Die Ab-

gase werden gereinigt und liber den Abluftkamin abgegeben.

Es liegen keine MeBwerte ilber die Jodabgaberaten der eng-
lischen Magnox - und AGR-Anlagen vor. Einzelnuklidbestimmungen

werden nicht durchgeflihrt.

In den heliumgekiihlten Hochtemperaturreaktoren wird der Brenn-
stoff in Form von graphitumhiillten Teilchen, den sogenannten
"coated particles" eingesetzt. Diese halten die Spaltprodukte
sehr gut zurick. Bei den amerikanischen Anlagen Peach Bottom
(40 MWe) und Ft. St. Vrain (330 MWe) werden die Teilchen in
Graphitstdbe eingebettet. In Deutschland wird die Kugelhau-
fenreaktorbaulinie verfolgt. Die Brennstoffteilchen befinden
sich hier in Graphitkugeln, die kontinuierlich im Reaktor

umgewdlzt werden.

Die Halogen- und Aerosolabgaberaten fiir den Peach Bottom-
Reaktor sind nach Logsdon [5&7 in den Jahren 1967 und 1968
vernachlédssigbar gering und 1969 und 1970 kleiner als

0.006 Ci/a. Flir den ersten deutschen Kugelhaufenreaktor



AVR (15 MWe) in Jlilich geben Mattick et al. 4227 an, daB
die Kihlgasaktivitdt hauptsdchlich von den Edelgasen her-
riihrt, andere Spaltprodukte wurden nicht gefunden. Jod
kann wegen seiner relativ kleinen Diffusionskonstanten in
Graphit nur in sehr geringen Mengen auf direktem Weg in
das Kilhlgas gelangen; die Jodaktivitdt im Kihlgas wird
zum grdBten Teil durch den Zerfall des Vorldufers Tellur
hervorgerufen [597. Flir die Brennelemente im Core des
Thorium~-Hochtemperaturreaktors THTR-300 (300 MWe) wurde

eine Austrittsrate von l31J von 3.7 '107

13lmTe von 8.1 '1012

At/sec und von
At/sec errechnet /50/. Die Aktivit&ten
im Kilthlgas werden in der Gasreinigungsanlage entfernt.
Durch Leckagen kann ein Teil des Jods in die Atmosphére
gelangen. Flir den THTR-300 wird in [5;7 unter Bertlicksich-
tigung des Zerfalls von l3lm’1‘e eine 131J—Abgaberate von
weniger als 10"6 Ci/a angegeben. Bonka und Brilissermann

[527 nennen fiir einen 1000 MWe Hochtemperaturreaktor eine

l3lJ—Abgaberate von 3 +1073 Cci/a.

4,2.4 Schnelle Natriumgekiihlte Brutreaktoren (LMFBR)

Wie aus Abschnitt 4.1 ersichtlich, ist das 131

J=-Aktivité&ts-
inventar in den schnellen Brutreaktoren etwa 40% grdfer als
in den Leichtwasserreaktoren gleicher Leistung. Da bei
beiden Reaktortypen UO2 + PuO2 als Brennstoff verwendet
wird, kann man bei der Betrachtung der Spaltprodukte davon
ausgehen, dap das Jodverhalten in den Brennstdben in erster
Ndherung gleich ist. Es gelangen Spaltprodukte aus defekten
Brennstédben ih das Primdrk{ihlmittel, wobeili auch bei den
schnellen Reaktoren mit 1% defekter Brennstdbe gerechnet
werden kann, Im Primdrsystem trifft das aus dem Brennstab
austretende Jod auf etwa 400 °C heiBes Natrium mit dem es
zu NaJ reagiert, das auch bei h8heren Temperaturen nicht
dissoziiert /53/. Dadurch ist die Fliichtigkeit des Jods

wesentlich geringer als bei den Leichtwasserreaktoren.



Untersuchungen zeigten, daB das Jod nur als NaJ und nicht
als Verbindung mit anderen Spaltprodukten vorliegt und

daB dieses NaJd sich zu einem groBen Teil an der Phasen-
grenzfliche Schutzgas-fliissiges Natrium ansammelt /54/.

Das nicht als NaJ vorliegende Jod gelangt in den mit

Argon gefiillten Schutzgasraum. Aus diesem wird es mit

der Schutzgasreinigung entfernt. Das NaJ im Natriumkiihl-
mittel wird mittels Kiihlfallen entfernt, so dafB es schliefR-
lich in den festen Abfall gelangt. Es kOdnnen keine Akti-
vitdten ins Kilhlwasser gelangen, da der deschlossene Na-
triumprimdrkreis liber einen ebenfalls geschlossenen Na-
triumsekunddrkreis an den Dampferzeuger angeschlossen ist.
Schikarski und Wild [5;7 rechnen damit, daBf beim natrium-
gekiihlten schhellen Brutreaktor nur vernachléssigbar kleine
Mengen von Jod mit der Abluft abgegeben werden, ohne aller-
dings eine obere Abschdtzung der Jodabgaberate anzugeben.
Bonka und Briissermann /52/ errechnen eine 131J—Abgaberate
fiir einen 1000 MWe-Reaktor von 1.1 -lO_2 ci/a.



5. Jodabgabe durch Wiederaufarbeitungsanlagen

In den aus den Reaktoren entladenen abgebrannten Brenn-
elementen ist neben Uran und Plutonium, das in den Wieder-
aufarbeitungsanlagen zurilickgewonnen wird, ein sehr groBes
Spaltproduktinventar vorhanden. Bei der Wiederaufarbeitung
der Brennelemente wird ein grofer Teil dieser Spaltprodukte
freigesetzt. Beli dem heute iiblichen L&sungsextraktionsver-
fahren nach dem Purex-ProzeB /55/ werden die bestrahlten
Brennelemente zundchst in die Einzelstdbe zerlegt und mit
einem Chopper in etwa 3 bis 5 cm lange Stlicke geschnitten.
Diese Stlicke werden in ein S&urebad eingebracht, in welchem
der Brennstoff aus den Hiilsen herausgeldst wird. Mit der
entstandenen Uranylnitratl®sung, welche auch das Plutonium
und die Spaltprodukte enth&dlt, beginnt der Extraktionszyklus.
Bei diesen drei ProzeBschritten, dem Zerschneiden, der Auf-
1l6sung und der Extraktion wird zwischen 30 und 95% des ge-
samten im Brennstoff enthaltenen Jods in das ProzeBabgas
freigesetzt [§§7. Das gesamte ProzeBabgas durchlauft vor
der Abgabe liber den Abluftkamin eine Abgasreinigungsanlage,
in der das Jod abgetrennt wird. Die Aufarbeitung der Kugeln
der Hochtemperaturreaktoren soll nach dem Thorex-ProzeBR ge-
schehen [527. Der erste ProzeBabschnitt, das "Head End" ist
die Verbrennung des Graphits in einem Schacht- bzw. Wirbel-
schichtofen [§§7. Der Extraktionsschritt verl&uft dann ana-

log dem Purex-Verfahren.

Da die Brennelemente vor der Aufarbeitung l&ngere Zeit ge-
1315 Aktivit#t stark ab, wihrend
J=Aktivitdt praktisch konstant bleibt. Flir verschie-

lagert werden, klingt die
die 129
den lange Abklingzeiten t ist in Tabelle 5.1 die Jodaktivi-
tdt im Brennstoff angegeben. Der Berechnung wurden die
Aktivit&tswerte aus Tabelle 4.4 zugrunde gelegt.



Tabelle 5.1 Jodaktivitidt pro kg Brennstoff nach Entnahme aus dem Reaktor und nach

verschieden langer Abklingzeit

Reaktortyp 129J—Aktivitét 1315 aktivitit [Ei/kg7 nach Abklingzeit =t
[Ci/kg/ =0d|]=30d] =50d] =80d] =1004d]| =150 4.

* -5

LWR 2,8 .10 750 57 10 0,77 0,14 00,0019
* -5

LMFBR 8,8 -10 5100 386 69 5,2 0,93 00,0126
£ 23 -5

THTR 21,8 -10 4160 313 54 4,2 0,76 00,0102

% - -
Werte in /Ci/kg Oxid/ angegeben

%% - -
Werte in /Ci/kg U-Th/ angegeben

6€



Der grdRte Teil des im Brennstoff enthaltenen Jods wird in
das ProzeBabgas freigesetzt und gelangt in die Abgasanlage.
Das bei der Verdampfung zur Konzentrierung des fliissigen
Abfalls und zur Sdurerlickgewinnung anfallende Kondensat
ist die Hauptquelle schwachaktiven fllissigen Abfalls [527.
Dieses wird durch Verdampfen weiter gereinigt, bevor es
kontrolliert mit dem Abwasser abgegeben wird. Bei der Ver-
dampfung erreicht man Dekontaminationsfaktoren (DF = Ver-
hédltnis der eingebrachten zur abgegebenen Aktivitdt) von
10° 1397. Flir Jod sind Werte zwischen 10% und 10° zu er-
warten /91/.

Die geschédtzten jdhrlichen l3lJ—Abgaberaten mit der Abluft

der belgischen Anlage Eurochemic in Mol /61/, /62/ und
vier amerikanischer Wiederaufarbeitungsanlagen [€§7, /647
sind in Tabelle 5.2 zusammengestellt. Von der deutschen
Wiederaufarbeitungsanlage WAK in Karlsruhe (40 t/a UOz)
/65/, den beiden britischen Anlagen Windscale (1500 t/a
Unat + 300 t/a UOZ) und Dounreay (Schnellbriiterbrennstoff)
[66/ sowie den franzdsischen Anlagen Marcoule (300-600 t/a
Unat + U-Al) und La Hague (900 t/a UO2 + 1.5 kg/d Schnell-
briiterbrennstoff) /67/ liegen keine Zahlen iber die Jod-
abgabe vor. |

Die niedrigen Dekontaminationsfaktoren von DF = 102 bis
lO3 reichen aus, da in den in der Tabelle 5.2 angegebenen
Anlagen nur "lange" gelagerter Brennstoff aufgearbeitet

wird.



Tabelle 5.2 Geschidtzte j&hrliche 131J—Abgaberate_,verschiedener Wiederaufarbeitungsanlagen
. 131 ey e 131
Inbetrieb- . e J~-Aktivitats-— J-Abgabe pro
Anlage nahme Kapazitat DF abgaberate Tonne Brennstoff
' -, - (& einer Rickhalte- =, , = =, ,, =
Lt/a/ effektivitdt von %) [Ci/a/ [ci/t/
Eurochemic 1966 120 5 +10%  (99.8) 0.3 2.5 +1073
(Belgien)
NFS % 2 -102 (99.5) 3.37% 1.1 -1072
1966 300 : : )
(UsSA)
Midwest 1971 300 5 -10%2  (99.8) 0.85 2.8 +1073
(Usa)
Barnwell 1973 1500 102 (99) 21.2 1.4 -1072
(Usa)
ARCO 1976 1500 10°  (99.9) 1.8 1.2 1073
(UsA)

* wird auf 900 t/a erweitert

Genehmigungswert

184



Bei den zukilinftigen Anlagen mit einem Jahresdurchsatz von
1500 t UO2 und kirzeren Abklingzeiten des Brennstoffs
werden hohere DF's erforderlich sein.

Flir Wiederaufarbeitungsanlagen mit einem Durchsatz von 1500 t/a
Leichtwasserreaktor- oder Schnellbriiterbrennstoff ist in den
Abb.5.1 und 5.2 mit der Abklingzeit als Parameter die j&hr-
liche Jodaktivit&tsabgaberate als Funktion des Dekontami-
nationsfaktors dargestellt. Die Berechnung beruht auf den
Werten der Tabelle 5.1. Beim Schnellbriiterbrennstoff wird wvon
einer gemischten Core/Blanket-Aufarbeitung im Verh#ltnis

1:2.87 ausgegangen Zg§7, so daB die in Tabelle 5.1 angegebenen
Aktivitdten um den Faktor 2.87 verringert werden milssen, um

zu den in Abb.5.2 dargestellten Werten zu gelangen. Es wird
auBerdem von einer hundertprozentigen Freisetzung des im Brenn-
stoff enthaltenen Jods in das ProzeBabgas ausgegangen.

Die Jodabgaberate wird durch die zuldssige Schilddrilisenbe-
lastung der Kleinkinder von D= 90 mrem/a /5/ begrenzt.

Mit der Abluft von Wiederaufarbeitungsanlagen werden die ra-
129J und 131

setzt, so daB die Bedingung

diocaktiven Jodisotope J in die Umgebung freige-

erfiillt sein muB. Der bei gegebener Abklingzeit t /d/ er-

forderliche DF, um die Bedingung (3) einzuhalten, ist flr

die Aufarbeitung von 1500 t/a Leichtwasserreaktorbrennstoff

oder Schnellbriiterbrennstoff in den Abb.5.3 und 5.4 darge-

stellt. Der Rechnung liegt der auch in Kapitel 2 verwendete
Ausbreitungsfaktor J = 5 010—7 sec/nP zugrunde, Bei sehr

grofen Abklingzeiten (7> 190 d) stellt das l29J das be-

grenzende Isotop dar, wdhrend bei klirzeren Abklingzeiten

(1< 150 d) das 3!
Man erkennt aus Abb.5.4, daB bei der Wiederaufarbeitung von
Schnellbriiterbrennstoff nach 150 4 Abklingzeit ein DF von

J den entscheidenden EinflGB ausiibt.




Abb.5.1 Jdhrliche Jodaktivitdtsabgaberate bei Aufarbeitung von

1500 t/a Leichtwasserreaktorbrennstoff mit einem mitt-

leren Endabbrand von 30000 MWd/t bei verschiedenen
Dekontaminationsfaktoren DF



Abb,.5.,2

1010
108
106
“*)
05
(o4
104 >
N
4
102 :
(=
d N
(o4
100
&
Q?
10~2
&
J v
1074 : : x : N . -
100 102 10” 108 108 100 1012
DF
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Abb.5.3 Erforderliche Abklingzeiten 1 bei Aufarbeitung von

1500 t/a Leichtwasserreaktorbrennstoff bei verschiedenen

Dekontaminationsfaktoren DF und einem Ausbreitungsfaktor
J = 5¢ 107 sec/m3.
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2 '103 erforderlich ist. Zur Zeit sind DF's von 103 bis

2 +10° realistisch /69/, bei sorgfiltiger Auslegung der
Abgasanlage ist auch ein DF von 10% erreichbar /567/.
Dieser DF gilt nur dann flir die gesamte Anlage, wenn er
auch flir Jod im Abwasser Gliltigkeit besitzt. Bei der WAK
z.B. gelangt 1% des eingebrachten Jods in das Abwasser,
das mit einem DF von lO2 gereinigt wird, so daB insgesamt
ein DF von 10% erreicht wird /317. Bei der Anlage NFS
hingegen gelangten 1971 etwa 20% der eingebrachten 129J—
Aktivitdt in den fliissigen Abfall /927/.

Wenn der Schnellbriiterbrennstoff schon nach klirzeren Ab-
klingzeiten, etwa 30 Tagen, wie in den USA in der Dis-
kussion /707, aufgearbeitet wird, ist ein DF von 10% not-
wendig. In Oak-Ridge wird dafiir ein Verfahren entwickelt,
bei dem das Jod vor der Aufldsung des Brennstoffs durch
Erhitzen der Brennstoffstlicke abgetrennt wird. Es kann
dann durch hintereinandergeschaltete Filter wirksam ent-
fernt werden, da das Abgasvolumen dann wesentlich kleiner
ist /567, [71]/.



6. 129J aus oberirdischen Kernwaffenexplosionen

Das langlebige Isotop 129J wird auch bei der Explosion von

Spaltbomben erzeugt und freigesetzt. In Tabelle 6.1 ist
die Sprengkraft der bis 1962 erfolgten Spaltbombentests
in der Atmosphire zusammengestellt /72/. Es ergibt sich
eine akkumulierte Sprengkraft von 193 Mt TNT-Aquivalent.
Pro Mt TNT-Aquivalent werden 1.45 ~1026 Kerne gespalten [7;7.
29J—Spaltausbeute von 1,26% [7&7 folgt daraus

die Bildung von 1.8 °1024 129J—Kernen bei der Explosion

Bei einer

einer Bombe von 1 Mt TNT-ZAquivalent. Dies entspricht einer

129 Aktivitdt von 6.4 - 1072 Ci/Mt TNT-Aquivalent. Durch die
bis 1962 erfolgten oberirdischen Kernwaffenexplosionen sind
daher rund 12 Ci 129

Die durch die Bombenexplosionen erzeugten Spaltprodukte brei-

J in die Atmosphdre freigesetzt worden.

teten sich in der Troposphdre oder der Stratosphdre aus.

Die mittlere Verweilzeit in der Troposphdre betridgt etwa

einen Monat, wdhrend die in die Stratosphdre getragenen Spalt-
produkte mehrere Jahre dort verweilen kdnnen bis sie in die
Troposphédre liberwechseln [7§7. Die bis 1962 in die Atmosphére
gelangten Spaltprodukte haben sich inzwischen zum gr&ften Teil

auf der Erdoberfldche abgelagert.



Tabelle 6.1

Sprengkraft der oberirdischen Spaltbomben-

explosionen in den Jahren 1945-1962

Jahr Sprengkraft [ﬁ§7
engl.-amerikanische russische
Explosionen Explosionen
1945-1958 66 26
1961 - 25
1962 16 60
Gesamt 82 111




7. Voraussichtliche radiologische Belastung durch die Ab-

gabe von Jodisotopen aus kerntechnischen Anlagen

Der Abschidtzung der zukilinftigen lokalen und globalen radio-
logischen Belastung durch Jod werden die in dieser Arbeit
ermittelten Jod-Produktions- und -Freisetzungsraten zugrunde
gelegt. Ferner wird die einer Arbeit von Grathwohl [7§7
entnommene in den Abbildungen 7.1 und 7.2 dargestellte Pro-
gnose der installierten Kernkraftwerksleistung und deren

Aufteilung auf die verschiedenen Reaktortypen herangezogen.

7.1 Lokale Belastung

Kernkraftwerke

Kernkraftwerke werden wegen des groBen Kihlmittelbedarfs zur
Zeit vorwiegend an Fliissen mit ausreichender Wasserfilhrung
errichtet. Beil steigendem Energiebedarf und damit steigender
Zahl von Kernkraftwerken fiihrt diese Standortstrategie zu
einer Konzentration von Kernkraftwerksbldcken ldngs der FlufB-
ldufe., So sind am Oberrhein zwischen Fessenheim und Biblis

auf einer Strecke von ca. 200 km bis 1985 auf 9 Standorte
vertellt etwa 20 Kernkraftwerksblocke mit einer Gesamtleistung
von 17680 MWe vorgesehen /77/.

Wie aus Kapitel 4 hervorgeht, stellt der Siedewasserreaktor-

block mit einer 131

J-Abgaberate von 0.3 Ci/a die grdBte Quelle
dar. Stehen mehrere Kernkraftwerksblécke mit gleicher Schorn-
steinhthe an einem Standort, so k&nnen diese in erster N&-
herung als ein einziger Emittent in der Mitte des Standorts
aufgefaBt werden [7@7. Bei einer Zahl von maximal 4 Siede-
wasserreaktorblbcken pro Standort, wie sie etwa fiir Philipps-
131J—Abgaberate
von 1.2 Ci/a. Dieser Wert erreicht knapp die Hi1lfte der maxi-

131J-Abgaberate von 2.5 Ci/a (siehe Tab. 2.4).

burg geplant sind [727, ergibt sich dann eine

mal zuldssigen
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Bei entsprechendem technischen Aufwand kann das Liiftungs-
system so ausgelegt werden, daB grundsdtzlich die Abluft

der Anlagenrdume lber Aktivkohlefilter gereinigt wird,

so daB die Jodabgabe aus Kernkraftwerken dadurch wesent-

lich reduziert wird /36/.

Neben den Kernkraftwerken sind die Wiederaufarbeitungsan-—
lagen Quellen grodferer Jodfreisetzung. Der abgebrannte Brenn-
stoff aus der Bundesrepublik wird bis etwa 1980 in England
und Frankreich sowie zu einem kleinen Teil (40 t/a) in der
WAK in Karlsruhe aufgearbeitet. Erst zu diesem Zeitpunkt,
wenn die Kapazitdt der auslédndischen Anlagen ausgelastet

sein wird, ist an den Bau einer deutschen Anlage mit 1500 t/a
Durchsatz gedacht [727. Aus den in [527 angegebenen Daten

von Abbrandwerten und Brennstoffladungen der verschiedenen
Reaktoren l&dBt sich errechnen, daf pro Jahr und 1000 MWe

35 t Leichtwasserreaktorbrennstoff und 14 t Schnellbriiter-
brennstoff aufgearbeitet werden miissen. Mit der in Abb.7.1
angegebenen im Jahr 2000 in der Bundesrepublik installierten
Leistung von 45 GW Leichtwasserreaktoren und 30 GW Schnell-
brliterreaktoren ergibt sich eine aufzuarbeitende Brennstoff-
menge von 2780 t/a (bei Core/Blanket-Aufarbeitung des Schnell-
briiterbrennstoffs im Verhdltnis 1:2.87 [€§7). Es sind daher
zwel Anlagen mit je 1500 t Jahresdurchsatz erforderlich, fir
die man zwei verschiedene Standorte wdhlen wird. Bei ge-
mischter Leichtwasserreaktor- und Schnellbriiterbrennstoff-
aufarbeitung, einer Abklingzeit von 150 4 und einem DF von
104 folgt, daB pro Anlage 0.42 Ci/a 131J und 0.004 Ci/a l29J
in die Atmosphdre freigesetzt werden. Diese Werte liegen deut-
lich unter den in Tabelle 2.4 angegebenen zul&dssigen Abgabe-
raten.



Flir die Aufarbeitung von Hochtemperaturreaktorbrennstoff
lassen sich keine Zahlen angeben, da das Aufarbeitungs-

verfahren noch nicht festliegt.

7.2 Globale Belastung

W8hrend das Isotop l31J wegen seiner kurzen Halbwertszeit
nur flir die lokale Belastung Bedeutung besitzt, muB bei dem
129

langlebigen Isotop J, das in der Natur akkumuliert wird,

die globale Belastung beriicksichtigt werden.

GemdB den Energiebedarfsprognosen nach Abb.7.1 und 7.2 er-
geben sich die in den Abbildungen 7.3 und 7.4 fiir die Bun-
desrepublik und fiir die Welt dargestellten j&hrlichen -2°J-
Produktions- und Freisetzungsféﬁen sowie die bis zum Jahr
2000 durch die Kernspaltung akkumulierte 129‘J—Aktivité’zt und

1297 _axtivit&t. In Abb.7.4
129

129

die akkumulierte freigesetzte
ist auBerdem die durch natlirliche J=-Entstehung und aus
Kernwaffenversuchen freigesetzte J=-Aktivit&dt eingetragen.
Die Darstellungen basieren auf einem Lastfaktor von 0.8.

Flir die 129
wurde ein DF von 104 angenommen, Nach Abb.7.4 werden bis
zum Jahr 2000 auf der Welt 35000 Ci *2°J durch die Kern-
spaltung akkumuliert sein. Davon sind entsprechend einem DF
von lO4 3.5 Ci 129J in die Atmosphdre freigesetzt worden.

Hinzu kommen 12 Ci 129
129

J-Freisetzung aus Wiederaufarbeitungsanlagen

J aus den Kernwaffentests in der At-

mosphdre und 32 Ci J durch natlirliche Entstehung. In

Kapitel 2 ist die zul&dssige spezifische Aktivit&dt von 129J
zu 0,21 uCi 129

oben angegebenen 47.5 Ci

J/g stabilem Jod errechnet worden. Um die

129J auf die zuldssige spezifische

Aktivit&dt zu verdlinnen, miissen daher mindestens 2.3 ~108 g

an stabilem Jod zur Verfligung stehen.

Wie aus Tabelle 7.1 hervorgeht, ist das stabile Jod sehr

ungleichméfig in der Natur verteilt. Da allgemein angenommen



Ae
A} ]
[ci] Ae
. S
. &
[’6‘] 1000 ; 01
akkumulierte
akkumulier te freigesetzte
129)_Aktivitat A 129 Aktivitat A, !
100 ; + 0.01
A
129)-Freisg_tzung Ae
10 ; bQOO?
1 ‘ LS v v
1970 1980 1990 2000
Abb.7.3 129J—Produktions- und Freisetzungsrate sowie akkumulierte

produzierte und freigesetzte 129J-Aktivit#t in der BRD
bei einem Dekontaminationsfaktor DF wvon 104



-2

-3

[
T 10
gesamie freigesetzte 129)_aktivitat — | da
ST e e
32Ci 129) durch natiirliche Entstehung —e t
12Ci 129 qus Kernwaffenversuchen ——
105 _ 10’
J
104 100
akkumulierte cklfumuuerte
129 freigesetzte
J-Aktivitat A 129)_ Aktivitat A
103 10
129)_Freisetzung Ag L
102 10
10! , . ' 10
1970 1980 1990 2000
Abb,7.4 129J--Produktions- und Freisetzungsrate sowie akkumulierte

produzierte und freigesetzte 129J-Aktivitit in der Welt
bei einem Dekontaminationsfaktor von 104



Tabelle 7.1 Gehalt an

stabilem Jod in der Umwelt

Jodgehalt

Erwachsener)

Ref.
ppm
Atmosphire 0.00001 /807
Niederschlag 0.001 /817
FluBwasser 0.007 /81/
Meerwasser 0.064 /817
Urgestein 0.3 1527
Boden 0.6 =8 /837
Durchschnitt 2

Pflanzen (Trocken- 0.07=1 [§§7
substanz)
Mensch (Schilddriise 400 /177




wird, daBf das chemische und biologische Verhalten der Radio-
isotope dem Verhalten der entsprechenden stabilen Elemente
dhnlich ist [557, nimmt das Isotop 129J an dem in Abb.7.5
dargestellten Gleichgewichtszyklus [§§7 des Jods auf der
Erde teil. Dabei wird sich in allen Komponenten des Kreis-
laufs im Gleichgewicht dasselbe Verhdltnis zwischen 129J

und stabilem Jod einstellen. Den Hauptanteil des Jodaus-
tausches zwischen Hydrosphdre und Atmosphédre liefert die
Verdunstung aus dem Meer, der anschlieBende Transport zum
Festland, wo das Jod mit dem Niederschlag in die Fliisse ge-
langt und das AbflieBen mit dem FluBwasser ins Meer. Die in
der Atmosphére vorhandene Wassermenge wird alle 10 Tage um-
gesetzt [527, so dafB ein rascher Austausch des Jods erfolgt.
Das Wasser im Meer nimmt nicht vollstdndig an der Vermischung
teil. Nur die oberste wdrmere Meeresschicht, in der die Tem-
peratur anndhernd konstant bleibt, ist gut vermischt. Darun-
ter, in der sogenannten "Thermocline" , f&dllt die Temperatur
monoton mit grdBer werdender Meerestiefe [§l7; diese Wasser-
mengen vermischen sich nur in- sehr langen Zeitr&umen. In der
obersten Meeresschicht bis 75 m Tiefe sind 2.7 - 1O16 m3 Was-
ser vorhanden /88/. Bei einem Jodanteil von 0.064 ppm im
Meerwasser (siehe Tab.7.1) ergibt sich daraus eine Menge von
1.7 lO15 g stabilem Jod im Meerwasser, gegeniliber einer zur
Verdlinnung auf die spezifische l29J—Aktivitét erforderliche
Jodmenge von 2.3 -lOS'g. Bei diesem Modell, das auf der gleich-
129J im Jodkreislauf beruht, ergibt

sich demnach eine ausreichende Vermischungskapazitat. Zur

mépfigen Durchmischung des

Kldrung der Frage, nach welchen Gesetzen das aus kerntechnischen

129

Anlagen lokal freigesetzte J in den globalen Kreislauf auf-

genommen wird, bedarf es noch weiterer Untersuchungen.,
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8. Zusammenfassung

In Kernreaktoren entstehen radioaktive Jodisotope, von

denen die Isotope 129J (T = 1.6 '107 a) und 131J

1/2
(Tl/2 = 8,05 d) die fiir die radiologische Belastung be-

deutendsten sind.

In 1000 MWe Leichtwasserreaktoren betrdgt das Aktivit&t-

inventar dieser Nuklide 0.81 ci 1223 und 74 . 10° ci 1317,

Die wesentliche Rolle spielt dabeil das 131J. Infolge Diffu-
sion durch den Brennstoff und anschlieBender Leckage aus
defekten Brennstabhiillen gelangt ein geringer Anteil der
erzeugten Aktivitdt in das Primdrkihlmittel. In der Kihl-
mittelreinigungsanlage wird im Bypass jeweils ein Teil des
Kihlmittels quantitativ von Jod gereinigt. Durch Leckagen
aus dem Primdrsystem kann das Jod in die Anlagenrdume ge-
langen und schlieBlich mit der Abluft in die Umgebung frei-
gesetzt werden. Da die Leckrate des Primdrklhlmittels in
erster Nd&herung unabhdngig von der Reaktorleistung ist,
wird auch die Jodfreisetzung in die Umgebung n&dherungs-
V weise unabhédngig von der Reaktorleistung. Mit der Abluft

131

von Druckwasserreaktoren werden max. 0,06 Ci/a J abge-

geben, wdhrend die Abgaberate bei den Siedewasserreaktoren

131

max,.0.3 Ci/a J betrédgt. Der Unterschied beruht im we-

sentlichen auf den verschiedenartigen Kihlmittelkreislauf-
systemen. Die 131J—Abgaberate eines einzelnen Kernkraft-
werkblocks beider Reaktortypen liegt deutlich unter 2.5 Ci/a,
die einer Dosis von etwa 90 mrem/a entspricht. Bei mehreren
Blbécken an einem Standort ist gegebenenfalls eine Verringerung

der 131

J-Abgaberate der einzelnen Bldcke erforderlich.

Die Jodabgaberate gasgekilhlter Hochtemperaturreaktoren ist
durch die guten Riickhalteeigenschaften der "Coated Particles"
gering. Fir einen 1000 MWe Hochtemperaturreaktor rechnet man

mit einer 131J—Abgaberate von 0.003 Ci/a.



Auch beim natriumgekiihlten schnellen Brutreaktor werden
nur gerindge Jodaktivitdten abgegeben, da das im Natrium
als NaJ vorliegende Jod durch Kihlfallen wirksam entfernt
werden kann. Als obere Absch&dtzung kann eine Abgaberate

von 0.01 Ci/a 131J gelten.

Von den in die Wiederaufarbeitungsanlagen eingebrachten
Jodaktivitdten wird bei der Aufarbeitung des Brennstoffs
ein Teil mit der Abluft abgegeben. Bei einem zur Zeit
technisch méglich erscheinenden DF von 104 und 150 Tagen
Abklingzeit wird aus einer Anlage, in der 1500 t/a Schnell-
briiterbrennstoff bei gemischter Core/Blanket-Aufarbeitung
durchgesetzt werden, eine Abgaberate von 0.005 Ci/a l29J

und 0.7 Ci/a 131J erwartet.

Wegen seiner langen Halbwertszeit akkumuliert sich das

129J in der Natur. Bis zum Jahr 2000 werden auf der

Welt ca. 3.5 Ci 129J aus Wiederaufarbeitungsanlagen frei-

Isotop

gesetzt. Dieser Freisetzung aus kerntechnischen Anlagen
l29J, die bereits bis 1962 durch
oberirdische Atombombentests freigesetzt wurden sowie 32 Ci
129J, die aus der natlirlichen 129J—Entstehung am Jodkreis-
129J auf
129J/g
stabilem Jod zu verdiinnen, sind zur Verdlinnung 2.4 -108 g

an stabilem Jod erforderlich, die ebenfalls am Jodkreislauf

stehen gegeniiber: 12 Ci

lauf auf der Erde teilnehmen. Um diese rund 48 Ci

die zuldssige spezifische Aktivitdt von 0.21 uCi

teilnehmen miissen. Allein im auf der Erde zirkulierenden
Wasser sind 1.7 '1015 g stabiles Jod enthalten, so daR

rechnerisch eine ausreichend grofie Vermischungskapazitét
besteht., Wie schnell das 129

Anlagen kommt, an diesem Kreislauf teilnimmt, ist allerdings

J, das aus den kerntechnischen

noch ungeklért.

Die in dieser Arbeit angegebenen Werte flir Freisetzung,
Transport, Ablagerung und radiologische Belastung wurden
nach dem jetzigen Stand des Wissens ermittelt. Es zeigte

sich dabei, daB eine Reihe von Daten noch nicht ausreichend



gut bekannt sind bzw. bestimmte Angaben, die flir eine ge-
nauere Berechnung notwendig waren, fehlen. Unter diesen
Gesichtspunkten sind die hier erarbeiteten Ergebnisse zu

sehen.

Eine genauere Absch&dtzung der sich durch die Freisetzung
von radiocaktiven Jodisotopen ergebenden Probleme k&nnte

erreicht werden durch:

1. Oftere bis kontinuierliche Messung der verschiedenen
Jodisotope in der Abluft kerntechnischer Anlagen, um

zU besser abgesicherten Daten zu gelangen;

2. genauere Bestimmung des Anteils der verschiedenen che-
mischen Formen des freigesetzten Jods. In neuester Zeit
sind dazu erste Abschdtzungen bekannt geworden [§27.
Danach kann Jod existieren als Jodid (J), freies Jod (J2),
Hypojodid (JO), Jodat (JO3), Perjodat (JO4), Methyl-
jodid (CHBJ) und Methyljodat (CH3J03). Die vorherrschende
Form ist das Jodid-Ion, das in Gegenwart von Licht zu
einem gewissen Grad zu J2 oxidiert. Unter Normalbedingungen
existiert J2 als fester Stoff, sublimiert aber unter be-
stingin Voraussetzungen zu Dampf. Es wird angenommen,
daB

zZu J2 auf. Man glaubt, daB 50 bis 90% des atmosphdrischen
131

J als Jodid existiert, aber es tritt auch Oxidation

J in Partikelform vorliegt oder an Kondensationskeime
angelagert ist, der Rest ist gasfbrmig. Untersuchungen im
Kernkraftwerk Obrigheim zeigten, daB ein erheblicher An-
teil des in der Abluft auftretenden Jods in Verbindungs-
form vorlag [597. In der Abluft von Wiederaufarbeitungs=-
anlagen hingegen Scheint das Jod zum gr&Bten Teil als ele-

mentares Jod freigesetzt zu werden /91/;

3. Untersuchungen liber die M&glichkeit der chemischen Ver-
andérung der Jodverbindungen auf ihren Transport durch
die Luft und nach der Ablagerung auf der Grasnarbe und
die sich daraus ergebenden verbindungsabhdngigen Para-

meter des "Jodpfades", z.B. die Ablagerungsgeschwindig-



keit auf der Grasnarbe;

129J in den Jod-

4, Erforschung der fiir die Aufnahme des
kreislauf und die globale Verteilung gliltigen Zeit-

konstanten.



Danken mdchte ich Herrn Professor
Dr. K. Wirtz flir die Anregung zu
dlieser Arbeit sowlie Herrn Dr., A.

Bayer flir seine Betreuung.
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