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Zusammenfassung

Brennstoffmengen, Aktivitdtsinventare und radioaktive Freisetzungen bei der
Energieerzeugung auf der Basis von Leichtwasserreaktoren und Schnellen
Natriumbritern.

Es wird hier ein Oberblick liber die Massenstrome und Nuk]idinventare in den
Brennstoffzyklen von Leichtwasser- und Brutreaktoren gegeben. AuBerdem
werden Angaben flir typische Mengen an radioaktivem Abfall gemacht.
Hauptsdchlich erfolgt jedoch eine Gegeniiberstellung der bei der Energie-
erzeugung auf der Basis dieser Reaktorsysteme freigesetzten radioaktiven
Schadstoffe an die Umwelt. Trotz der den Daten anhaftenden Unsicherheit
kann gesagt werden, daB der Schnelle Brutreaktor auf der Grundlage der

hier behandelten umweltrelevanten GroBen im Vergleich zum thermischen
Reaktor keine eigene Klasse an Umweltbelastung darstellt.

Abstract

Fuel Mass Flow, Radioactive Inventory and Releases of Light Water Reactors
and Sodium Cooled Fast Breeders.

A review is presented on the flow of masses and nuclides in the fuel cycles
of Light Water Reactors and Fast Breeders respectively and typical amounts
of radioactive wastes arising from energy generation are mentioned. The
main concern of this report consists in a comparision of amounts of
radioactivity released to the environment from the different fuel cycles.
Although the uncertainty connected with data is relatively large, breeder
reactors and their fuel cycle cannot be considered as representing a new
category of environmental impact.
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Nach etwa dreiBig Jahren friedlicher Nutzung der Kernenergie ist die Ener-
giegewinnung auf der Basis des Leichtwasserreaktors (LWR) etablierte Tech-
nik und damit die Bereitstellung von Elektrizitdt zu verhdltnismaBig nie-
drigen Kosten moglich geworden. Dies gilt nicht nur im Vergleich zur Elek-
trizitdtserzeugung auf der Basis fossiler Primdrenergietrdger, wie 01 und
Kohle, bei denen die Vorteile relativ niedriger Investitionskosten durch
hohe Brennstoffkosten verloren gehen, sondern auch fiir fortschrittliche
Reaktorsysteme, deren kompliziertes, technisches Konzept einen so hohen
Kapitalbedarf zur Folge hat, daB die dadurch bedingten Stromerzeugungs-
kosten eine Einfiihrung dieser Reaktorsysteme nach marktwirtschaftlichen
Gesichtspunkten - zumindest zum jetzigen Zeitpunkt - nicht erlauben.
Trotzdem wird schon heute auch von der Seite, deren Entscheidungen von
marktwirtschaftlichen Uberlegungen geprdgt sind - namlich den Elektrizi-
tatsversorgungsunternehmen /1/ - die Forderung nach Reaktorsystemen mit
verbesserter Brennstoffokonomie gestellt. Diese Forderung findet ihre
Berechtigung darin, daB z.B. nach den Schatzungen der QECD die "wahrschein-
1ich sicheren" Uran-Reserven der westlichen Welt mit Gewinnungskosten bis
15 ¢ pro 1b U308 bis zum Jahr 1990 zu ca. 80% verbraucht sein werden. Diese
relativ schmale Basis an gesicherten, billigen Uranreserven sowie Entschei-
dungen, wie etwa die der USAEC (der ehemaligen amerikanischen Atomenergie-
behorde), die neuen Vertrdge fiir die Lieferung angereicherten Urans .
aufzuheben /2/, machen die Notwendigkeit deutlich, Schritte in Richtung auf
Reaktorsysteme mit besserer Brennstoffverwertung, als dies beim LWR der
Fall ist, zu unternehmen. Das bekannte Phanomen einer sich iiber Jahrzehnte
erstreckenden Einflihrungsdauer neuer Energiesysteme auf dem Markt /3/ macht
es dariber hinaus erforderlich, daB nicht nur von staatlicher Seite Mittel
fiir die Forschung und Entwicklung auf dem Gebiet neuer Reaktorsysteme

, beréitgeste11t werden, sondern auch die Privatwirtschaft deren Forderungs-
wiirdigkeit erkennen und Entscheidungen zugunsten deren Markteinfiihrung
treffen muB.

Entscheidungen auf dem Gebiet von Reaktorsystemen, insbesondere dem der
Schnellen Brutreaktoren (SBR), konnen nun nicht nur auf der Basis oko-
nomischer Kriterien gefdllt werden. Das bedeutet, daR beim SBR nicht nur

die im Vergleich zum LWR hohen Anlagekosten der auf den Bruteigenschaften



beruhenden Erzunabhé@ngigkeit gegeniibergestellt werden darf, sondern es mupB
dieser Vergleich auf die Betrachtung umweltrelevanter GrofRen ausgedehnt
werden. Sicherlich ist die Frage nach der Wichtung der verschiedenen
EinfluBgroBen, die diese Entscheidung bestimmen, nicht eindeutig beant-
wortbar, sondern sie unterliegt Wertvorstellungen. Tatsache ist jedoch -
und kann geradezu als Gemeinplatz gelten - daB die Einschdtzung des
Umweltaspekts in den letzten Jahren eine starke Wandlung erfahren hat.

In erster Niherung kann ein Vergleich der Umweltbeeinflussung verschiedener
Reaktorsysteme durch die Gegeniiberstellung von Inventaren an Radioaktivitat
in den wichtigsten Anlagen des nuklearen Brennstoffzyklus erfolgen. Ober
die beschrdnkte Aussagekraft von Inventarvergleichen auf der Basis einer
bloBen Gegeniiberstellung von Aktivitdten (in Curie pro Einheit erzeugter
Energie) besteht kein Zweifel, doch Tassen sich mit den durch maximal
zuldssige Konzentrationen an Radionukliden in Luft bzw. Wasser (MZK)
gewichteten Aktivitdten - den sogenannten Toxizitdts- oder Hazard Indices -
verniinftigere Vergleiche anstellen /4, 5/.

Hier sollen nun sowohl die an verschiedenen Stellen des Brennstoffzyklus
von Leichtwasserreaktor bzw. Schnellem Briiter auftretenden Aktivitatsin-
ventare einander gegeniibergestellt werden, als auch ein Vergleich der bei
Normalbetrieb der Brennstoffzyklusanlagen an die Umwelt freigesetzten
Aktivitdtsmengen erfolgen. Vollstandig kann dieser Vergleich natiirlich nur
dann sein, wenn die aus der Aktivitatsfreisetzung resultierende Dosis-
belastung der Bevolkerung ermittelt, eine Wichtung der Dosen der verschie-
denen Organe vorgenommen, oder letztlich eine Ermittlung der biologischen
Effekte durchgefiihrt werden wiirde. Jedoch konnen die in diesem Bericht
erwahnten Freisetzungsmengen, die auf die Einheit an erzeugter elektrischer
Energie bezogen sind, unmittelbar als Basis flir die Berechnung von
Strahlungsdosen herangezogen werden.



I. Bréhnstoffmengenf]Usse im nuklearen Brennstoffzyklus

Die Massenbilanzen fiir den Leichtwasserreaktor sollen hier nur in kurzer
Form dargéste]]t werden. Eine eingehendere Darsté]]ung‘der Verhdltnisse

sol1 beim Schnellen Briiter durchgefiihrt werden, indem auch die in Brenn-
stoffabrikations- und Wiederaufarbeitungsanlagen durchgesetzten Mengen,

einschlieRlich der dort anfallenden Verluste,ndher betrachtet werden.

1.1 Der Leichtwasserreaktor

Der Betrachtung wird ein LWR zugrunde gelegt, dessen fir die Ermittlung der
Aktivitdtsinventare verwendeten Eingangsdatenvin der folgenden Tabelle
zusammengestellt sind: | |

Entladeabbrand: 34000 de/tSM+)
spezif. Brennstoffbelastung: 30 MW/t
Standzeit (Vollast-Tage): | 1150
Anlagenwirkungsgrad: 3%
Lastfaktor: ‘ 0,7

Daraus lassen sich folgende Mengen an jahrlicher Ladung pro 1000 Mwe-Reak-
tor ermitteln:

entladen: 22,8 t/Gwe'a

beladen: 23,5 t/Gwe-a

Die nachzuladende Menge an Schwermetall ergibt sich aus der entladenen
Menge zuziiglich dgr durch Spaltung verbrauchten Schwermetallmenge (das sind
1,01 kg (U+Pu) pro thh-d).

Was den Plutonium rezyklierenden Leichtwasserreaktor (LWRrez ) anbelangt,

wird hier der Fall betrachtet, da® Plutonium im AusmaR® der Eigenerzeugung

+) tSM :  Tonne Schwermetall



des LWR riickgefiihrt wird; geht man von einem LWR mit 3,3% Anfangsanrei-
cherung an U-235 aus, so bedeutet dies, da® knapp 20% dieses U-235 durch
selbsterzeugtes, spaltbares Plutonium (Pufiss) ersetzt werden kann. Im
ubrigen gelten fiir den LWRrez dieselben Abbrandwerte und spezifischen

Brehnstoffbe1astungen wie oben angefiihrt.

An dieser Stelle sollen einige Werte genannt werden, die fiir die Spalt-
stoffbilanz im Leichtwasserreaktor als typisch angesehen werden kdnnen:
Entsprechend der oben genannten Anfangsanreicherung von 3,3% und einem
Restgehalt von 0,8% U-235, werden ~ 25 kg/t urspriinglichen Spaltstoffs
verbraucht. Gleichzeitig wird durch Neutroneneinfange im reichlich vor-
handenen U-238 Plutonium aufgebaut und sofort wieder teilweise verbraucht;
£iss belauft sich auf ca. 16 kg pro tSM /6/. In
der Literatur werden folgende Anteile der verschiedenen Isotope an der

die verbrauchte Menge an Pu

Gesamtzahl der Spaltungen und damit der Energiegewinnung im LWR genannt:
U-235 : 65 %; Pu : 35 % /7/

bzw.

U-235 : 55 %; U-238 : 4 %; Pu-239 : 41 % /8/.

Durch die Spaltung von Plutonium wird somit mehr als 1/3 der Energie

des LWR geliefert. Zum Vergleich seien hier noch die Zahlen
von LWRréz und SBR angegeben:

LWRrez Uran : 25 % 3 Plutonium : 75 % /7/

SBR U-238 : 13 %; Pu : 87 % /9/.

fiss
Zur weiteren Verdeutlichung der Pu-Verhdltnisse beim LWR seien folgende mit
dem ORIGEN-Rechenprogramm /10/ ermittelten Pu-Mengen fiir den Uran-

Gleichgewichtsfall und den Lerez
stellt. Diese Werte beziehen sich auf eine Tonne Schwermetall und einen

(nach 2 Zyklen) einander gegeniiberge-

Zeitpunkt von 150 Tagen nach Entladung aus dem Reaktor:



Pu-238  Pu-239  Pu-240  Pu-241  Pu-242 P

‘ ugesamt
kg 0,16 5,22 2,38 1,19 0,52 9,47

LWR ¢y 2800 320 540 118000 2 3662 (o)
kg 0,36 7,34 3,83 2,50 1,50 15,53

LR o7 ¢ 6100 450 870 250000 6 7426(a)

Tab. I.1: Pu-Gehalt von LWR- und LWR  _-Brennstoff pro t

SM

Diese Werte stimmen gut mit den in der Literatur genannten iiberein /11/,
/8/, /12/. In Tabelle 1.2 ist die Zusammensetzung des Plutoniums in Ge-
wichtsprozenten fiir die in Tabelle I.1 genannten Fdlle angegeben, erweitert
um die Werte fiir Pu-236 und die Zusammensetzung des Pu nach mehrmaligem
Rezyklieren /13/, /14/:

Pu-236  Pu-238 Pu-239 Pu-240 Pu-241 Pu-242

LWR 7x10° 1,6 55 25 12,6 5,5
-6
LereZ 6x10 2,3 47 25 15 10
mehrmal. — g,1076 3.6 44 26 15 12
Rezykl.
Tab. 1.2: Pu-Zusammensetzung (Gew. %) von Leichtwasserreaktor-Brennstoff

Tabelle 1.2 zeigt die typischen Verdnderungen des Plutoniumvektors durch

wiederholtes Rezyklieren des Plutoniums an: wahrend Pu-236 und Pu-240 et-
wa konstant bleiben, fallt der Anteil des Pu-239, wogegen der des Pu-238,
Pu-241 und insbesondere Pu-242 steigt. Der Anteil des spaltbaren Pu-(239,
241) geht auf einen Wert unter 60% zuriick.



Die auf die Einheit der elektrischen Energie bezogenen Mengen anfallenden
Plutoniums sehen bei den Leichtwasserreaktoren wie folgt aus:

0,216 t Pu/GNe-a (LWR)
bzw.

0,354 t Pu(Gwe»a (Lerez)'
Zu Vergleichszwecken sollen an dieser Stelle Pu-Zusammensetzungen beim SBR
wie sie in der Literatur anzutreffen sind, aufgefiihrt werden /8, 12, 15/,
um so den unmittelbaren Vergleich mit den in den Tabellen I.1 und 1.2 ge-
nannten Leichtwasserreaktorwerten zu erleichtern.

Pu—?38 Pu-239 Pu-240 Pu-241 Pu-242 Pugesamt
kg 0,75 58,7 19,4 5,2 2,6 86,7
Gew. % 0,9 68 ' 22 6 3 100
Ci 13000 3600 4400 520000 11 21011(a)

Tab. I.3: Pu-Gehalt von Schnellbriiterbrennstoff pro tSM 150 Tage nach
Entladung aus dem Reaktor (Core und Blanketmaterial gemischt).

Im Vergleich zu LWR und Lerez weist Schnellbriiter-Plutonium somit den
hochsten Gehalt an spaltbaren Isotopen auf; insbesondere in den Blankets
ergibt sich ein hoher Spaltstoffgehalt: 95-99% Pu-239 und nur etwa 1-5%
Pu-240 /13/, /15/.

1.2 Massenbilanzen beim Schnellen Briiter

Die vollstandige Massenbilanz im Brennstoffzyklus eines Schnellen Briiters
soll am Beispiel des projektierten SNR-2 demonstriert werden. Der Berech-
nung Tiegen Daten des Jahres. 1974 zugrunde; obwohl sich seit diesem Zeit-



punkt die Kernauslegungsdaten fiir diesen Grofbriter in mancherlei Hinsicht
gedndert haben - beispielsweise herrscht die Tendenz vor, sich von der
urspriinglich beabsichtigten Leistung von 2000 Mwe auf die jetzt bei LWR
ubliche von 1300 MNe zuriickzuziehen -, wird diese genannte Auslegung hier

als Rechengrundlage beibehalten. Wichtige KenngroBen, die Voraussetzung fir
die Berechnung der Massenfliisse sind, werden in Tabelle 1.4 zusammengestellt:

Core axiales Blanket radiales Blanket
Abbrand (MWd/t) 87000 6200 9500
Inventare (tSM) 34,5 28,9 24,2
Standzeit(Vollast-T.) 666 666 1333
Brutrate 0,82 0,26 0,13
Pu-Endgehalt (%) 12 2,7 3,3

Tab. I.4: SNR-2 Kernauslegungsdaten (Stand 1974)

Die Ergebnisse der Massenbilanzierung sind in Abb. I. graphisch darge-
stellt. Die Art der Darstellung lehnt sich an die in /15/ gewdhlte.an. Als
Pu- und U-Verluste im Brennstoffzyklus werden 1,5% sowohl bei der Brenn-
stoffwiederaufarbeitung als auch bei der Brennelementfertigung angenommen.
Als wichtigste GroRen des Massenflusses konnen die Brennstoffbewegungen im

Reaktor angesehen werden; die auf 1 Jahr und 2 GW_ bezogenen Mengen sehen
wie folgt aus:

in den Reaktor: 28,93 t gesamt (1,64 t Pu; 27,29 t U)
aus dem Reaktor: 27,65 t gesamt (2,04 t Pu; 25,61 t U).

Die auf die Einheit an erzeugter elektrischen Energie bezogene Ladung
Brennstoffs betrdgt somit ca. 14 t (U+Pu) / Gwe—a. Dieser relativ niedri-
ge Wert kann durch die hohen Abbrande, wie sie in Tab. I.4 genannt sind,
erklart werden. Die in den nachsten Kapiteln behandelten nuklidspezifischen
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Angaben fiir Briiter beruhen auf etwas hoheren Jahresdurchsdtzen, da fiir die
mit ORIGEN durchgefiihrte Berechnung des Aufbaus und Zerfalls von Isotopen
im Briiterbrennstoff /16/ neuere Angaben liber den SNR-2 verwendet wurden,
die als wesentliches Datum ein wenig niedrigeren Abbrand, als oben erwahnt,
auswiesen.
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IT. Nuklidinventare

IT.1 Nuklidgehalt im Brennstoff von Leichtwasserreaktor und Briiter.

Fir die Ermittiung der Isotopenzusammensetzung von Brennstoff und hochak-
tivem Abfall werden fiir den Leichtwasserreaktor die Spezifikationen aus
Kap. I.1 zugrunde gelegt. Insbesondere heiBt dies, daB Reaktorbrennstoff
mit 30 MW/t spezifischer Brennstoffbelastung und 34000 MWd/t Entladeabbrand
sowie eine jahrlich zu ladende Menge von ca. 23 t Schwermetall pro 1000 Mwe
betrachtet wird.

Dagegen sollen beim Briiter Kernauslegungsdaten verwendet werden, die von
den in Kap. I.2 abweichen /16/. In Tabelle II.1 sind einige KenngriBen
dieses SBR zusammengestellt:

Core axiales Blanket radiales Blanket
Therm. Leistung (thh) 4900 138 . 98
Abbrand (MWd/t) 77200 3290 4670
Leistungsdichte (MW/t) 94,3 4,02 2,85
Standzeit (Vollasttage) - 819 819 1638
Tab. II.1: Kernauslegung des Referenzbriiters.

Aus Tabelle II.1 kann ein lber die verschiedenen Zonen gemittelter Entlade-
abbrand von ca. 40800 MWd/t bestimmt werden. Daraus ergeben sich unter
Berlicksichtigung eines thermischen Wirkungsgrades von 40% und eines Last-
faktors von 70% bzw. einer pro Gwe-d durch Spaltung verbrauchten Schwer-
metallmenge von 1,01 kg und einer thermischen Leistung von 5,136 thh fol-
gende Mengen an jdhrlicher Ladung Schwermetalls:
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entladen: 15,7 t/Gwe-a
beladen: 16,3 t/Gwe‘a

Fir LWR und SBR sollen nun in den Tabellen II.2 und II.3 die mit ORIGEN
ermittelten Isotopeninventare pro Tonne Schwermetall einander gegeniiber-

gestellt werden. Fir den Lere werden nur jene Nuklide in die Tabelle

aufgenommen, deren Konzentratién sich deutlich von der in LWR-Brennstoff
unterscheidet (Actiniden). AuBerdem enthalten diese Tabellen nur die
Summen der Spaltprodukt- und Actinidenaktivitdten nebst einiger radio-
logisch bedeutsamer Nuklide wie Strontium, Cdsium und Jod. Beim SBR

sind die angegebenen Werte die liber Core und Blanketzonen gebildeten

Mittelwerte.

Hinzuweisen ist auf die beim Vergleich der Tabellen II.2 und II.3 sicht-
bar werdende hdchste a-Aktivitdat von LWRreZ-Brennstoff; diese beruht auf
der Curium-Aktivitdt, die im thermischen Neutronenspektrum bei Zuladung
von Plutonium besonders leicht aufgebaut wird.



Kiihlzeit(Tage) Entladung 150 200 365
Isotope
sr-90(g) | 7,91x10% 7,83x10% 7,80x10" 7,72x10"
Cs-137(y) | 1,11x10° 1,10x10° 1,09x10° 1,08x10°
1-129 3,83x1072 3,86x1072 3,86x107% | 3,86x1072
ySp.Pr. 1,35x108 4,38x10° 3,50x10° 2,24x10°
Pu(a) 3,74x10° 3,80x103 3,80x10° 3,83x10°
Am(a) 1,11x10% 1,82x102 2,05x10° 2,80x10°
cm(o) 3,90x10% 2,20x10% 1,80x10% 1,04x10%
7 o 4,29x10% 2,60x10% 2,21x10% 1,46x10%
Np-239 1,83x107 2,02x10! 2,02x10% 2,02x101
Pu-241 1,20x10° 1,18x10° 1,15x10° 1,10x10°
V8 1,93x107 1,18x10° 1,15x10° 1,10x10°
JActiniden | 1,94x10 1,44x10° 1,37x10° 1,25x10°
J Actin.+Spaltpr. | 1,54x10% 1,52x10° 3,64x10° 2,36x10°
LW Rpes?
Kuhl- | Pu-238 Pu-239 Pu-240 Pu (a)]| Pu (8)| Am-241 Am-243| Cm-242 Cm-244 a
zeit _ (X109)
150 |6,10x10% 4,50x10 8,70x10% 7,42x10° |2,50x10° |5,30x10% 2,10x10% |1,44x10° 5,10x10% |2,03
200 |6,24x10° 4,50x10% 8,70x107 7,56x10° |2,48x10° |5,98x10% 2,10%102|1,16x10° 5,07x10% |1,75
365 |6,51x10° 4,50x102 8,70x10% 7,83x10°% |2,43x10° [7,69x102 2,10x102|5,73x10% 4,99x10% [1,16

11.2:

Tab.

Aktivitdtsinventar entladenen Brennstoffs (Ci/tSM)



SBR:
T—Kihlzeit
: (Tage) Entladung 150 200 365
Isotop T~
g T
£ 1 Sr-90 5,27x10 5,22x104 5,20x104 5,15x104
S | Cs-137 1,41x10° 1,40x105 1,40x10° 1,38x10°
8| 1-129 4,31x10-2 4,35x10"2 4,35x107% | 4,35x1072
= | 7sp.Pr 1,96x108 7,02x10° 5,13x10° 3,50x10°
Pu (o) 1,82x10" 1,84x10" 1,84x10" 1,85x10%
Am (a) 2,36x10° 2,74x10° 2,87x10° 3,28x10°
Cn («) 1,01x10° 5,60x10% 4,03x10% 2,36x10"
I« 1,22x10° 7,72x10% 6,16x10" 4,85x10%
jnd
[«M]
2 | Np-239 3,91x107 6,35x10' 6,35x10" 6,35x10"
B | Pu-261 5,85x10° 5,75x10° 5,69x10° 5,60x10°
<1 7 8 8,00x10’ 5,80x10° 5,74x10° 5,60x10°
F Actiniden 8,01x107 6,57x10° 6,36x10° 6,09x10°
. 8 6 6 6
YActin.+Sp.Pr. 2,76x10 7,68x10 5,77x10 4,11x10
Tab. II1.3: Aktivitdtsinventar entladenen Brennstoff (Ci/t SM)

Diese Aktiyitatsgehalte pro Tonne sind eine zweckmdBige Basis fiir die

~weitere Berechnung von Inventaren, wie etwa pro Einheit an erzeugter

Energie oder pro Wiederaufarbeitungsanlage (WA). Fiir die Dauer der Kiih1-
zeit des abgebrannten Brennstoffs nach Entnahme aus dem Reaktor, aufge-
teilt in Lagerzeit am Reaktorstandort, Transport zur WA und Lagerung in
Kiih1becken am Standort der WA, existiert keine einheitliche Regelung.
Diese Zeitdauer ergibt sich als KompromiB einer aus wirtschaftlichen
Griinden erstrebenswert kurzen Excorezeit des Brennstoffs (vor allem fir



Briiter von Bedeutung, um die sog. Verdopplungszeit klein zu halten) und
der aus Strahlenschutz- und Zerfallswarmegriinden langen Kiih1zeit. Kiihl-
zeiten bis zu einem Jahr sind flr hochabgebrannten Brennstoff wegen der
zuletzt genannten Grinde nicht unrealistisch. Hier wird jedoch eine
Kihlzeit bis zum Zeitpunkt der WA von 200 Tagen angenommen, wahrend der
Transport der abgebrannten Brennelemente vom Reaktor zur WA nach 150
Tagen stattfinden soll /17/.

Somit 1dBt sich der auf die erzeugte Mengen von 1000 Mwe-a.*) an elek-
trischer Energie bezogene Aktivitatsgehalt des Brennstoffs unter Beriick-
sichtigung der Abkiihlzeit und der chemischen Abtrennung aller Spaltpro-
dukte und aller Actiniden (inklusive 1,5 % U/Pu) vom Brennstoff in der
Wiederaufarbeitungsanlage wie in Tab. II.4 und Tab. II.5 darstellen. Zu
diesem Zweck miissen die in den Tabellen II.2 und II.3 genannten Inven-

tare pro Tonne mit den jahrlichen Ladungen von etwa ~ 24 t beim LWR,
bzw. ~ 16 t beim SBR multipliziert werden.

%) in der Zeitdauer 1 Jahr ist der Lastfaktor 0,7 beriicksichtigt

Tab. II.4: Aktivitadtsinventar entladenen Brennstoffs (Ci/Gwe,a)
LWR_:
nach Entladung 150 . .
v 200 (Wiederaufarbeitung)
Isotope (Transport) vor Abtrennungjnach Abtrennung 365
=443+ i i34 33444 434 5 4 3 5444+ 5 4 3+ h=============== T4+ttt 1ttt
J Spalt.Prod. 1,03x10% 8,23x10’ - -
Pu (a) 9,00x10" 9,00x10% 8,86x10% 8,36x10%
Am (o) 4,28x103 4,82x103 - 1,80x103
tm (o) 5,17x10° 4,23x105 - -
J a 6,11x105 5,19x10° 8,86x104 9,05x104
Pu (8) 2,49x10° 2,47x106 2,43x106 2,38x100
J Actiniden 3,10x106 2,98x106 2,52x106 2,47x106
| ] Sp.Pr.+Actiniden 1,06x108 8,53x107 2,52x100 2,47x106
Tt i1ttt it ittt ittt ittt ittt 1t 1ttt i3ttt ittt i3ttt ii ittt




e nach Entladung 200
Isotope 150 vor Abtrenn, [nach Abtrenn. 365
Pu (a) 1,74x10° 1,78x10° 1,75x10° 1,74x105
Am (o) 1,74x10% | 1,90x10% - 4,10x103
cm () 4,58x10° 3,92x106 - -

J o 4,77x106 |  4,11x10° 1,75x105 1,78x105
Pu (8) 5,88x106 | 5,83x106 5,74x10° 5,62x106
YActiniden 1,06x107 9,94x106 5,92x106 5.80x106
E.‘.‘.:::===============J§=============-?============d===============1==============

1,5 % Pu gehen bei der WA zum hochaktiven Abfall

Tab. II. 5: Aktivitdtsinventar entladenen SBR-Brennstoffs (Ci/GWg a)

age nach Entladung 150 _ 200 365
Isotope vor Abtrenn. | nach Abtrenn.

§ Spalt.Prod. 1,14x108 8,36x107 - -

Pu (a) 3,00x105 3,00x105 2,95x10° 2,94x105
AN (a) 4,45x10% | 4,68x10% - 6,50x103
cm (o) 9,60x10° | 6,57x105 - -

7 a 1,30x106 |  1,00x106 2,95x10° 3,01x10°
Pu (8) 9,37x106 |  9,27x10° 9,14x106 8,95x10%
J Actiniden 1,07x107 | 1,03x10’ 9,44x106 9,25x106
JSpalt.Pro.+Actiniden| 1,25x108 | 9,39x107 9,44x100 9,25x100




II. 2 Radioaktive Abfdlle

II. 2.1 Hochaktive Abfdlle

Beim Vergleich unterschiedlicher Reaktorsysteme, wie etwa von Leicht-
wasser- und Brutreaktoren, kann man nicht auf die Gegeniiberstellung
des radioaktiven Abfalls, der bei der Energiegewinnung entsteht, ver-
zichten. Neben den Mengen an Abfdllen - wie sie im ndchsten Kapitel
angegeben werden - eignet sich gerade der hochaktive Abfall (high
active waste, HAW) in Hinblick auf seinen Aktivitdtsgehalt zur Cha-
rakterisierung von Reaktorsystemen. Dabei ist die bloBe Angabe von
Aktivitdten in diesem beim AbtrennprozeB in der WA entstehenden Ab-
fall keine sehr gute Vergleichsbasis., Ober diese Darstellungsart
hinaus, namlich Aktivitdten in Abhdngigkeit von Kiih1zeiten anzugeben,
kann man mit Hilfe einer Wichtung durch maximal zuldssige Konzentra-
tionen (MZK) zu einer verbesserten Darstellungsart kommen. Die Wichtung
der Aktivitdten der einzelnen Isotbpe mit Hilfe der in Luft bzw. in
Wasser maximal zulassigen Konzentrationen - MZKLuft bzw. MZKwasser -
fiuhrt unter der Voraussetzung, daB im HAW alle Spaltprodukte und Acti-
niden, nicht jedoch 98,5 % des U/Pu (d.h. 1,5 % des Urans und Plutoni-
ums werden als zum HAW gehend angenommen) enthalten sind, zu einem von
der Zeit abhangigen Verlauf, wie er in Abb. 2 dargestellt ist. Dabei
ist darauf hinzuweisen, daB die Kurvenverldufe im Falle des Mediums
Luft zu einem iberragenden Teil durch die Actiniden bestimmt werden.
Fiir das Wasser - und der Toxizitdtsindex daflir ist vor allem vom Stand-
punkt der HAW Endlagerung und der Freisetzung durch Auslaugung bedeut-
sam - wird der Verlauf wdhrend der ersten ~ 700 Jahre durch die Spalt-
produkte und dann erst durch die Actiniden bestimmt. Die eingezeichne-
ten Kurven sind Summen aus Actiniden und Spaltprodukten. Diese Art der
Darstellung geht auf Gera und Jacobs /18/ zuriick; im Laufe der Jahre
wurden viele unterschiedliche Bezeichnungen fiir diesen "Index" gesucht
- wie etwa Hazard Index, Gefahrdungspotential oder Toxizitdtsindex -
wobei als Ursache fiir diese Suche weniger eine Verbesserung der Metho-
dik als vielmehr eine gewisse Unsicherheit iiber die sich einstellende
Reaktion der Uffentlichkeit genannt werden muB. Vielleicht hdtte dieser
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Aufwand vermieden werden kdnnen, wenn bei der jeweiligen Zitierung
des Index deutlich unterstrichen worden wdre, daB es sich dabei

nur um eine Rechengrofe handele, die keinerlei Schliisse auf etwaige
(End-) Lagerformen zulieBe. Das heiBt, daB die Dimension dieses In-
dex (m3 Wasser bzw. m3 Luft) natiirlich den SchluB nicht zulassen
kann, daB eines dieser Medien als Lagerungs- oder Verdiinnungsmedium
herangezogen werden wiirde,

Dieser Index sollte in keinem Falle in Hinblick auf seine Aussage-
kraft iiberinterpretiert werden; dieser Versuchung erliegen jedoch

auch viele Autoren, beispielsweise dann, wenn sie in ein Schaubild,
das den Verlauf dieses Index in Abhangigkeit von der Zeit angibt,

die entsprechende Linie fiir die Menge Uranerz eintragen, aus der

der Brennstoff und daraus die betrachtete Abfallimenge beim Spaltungs-
und wiederaufarbeitungsprozeB entsteht: der Index fiir das Erz liegt
nach hinreichend langer Abklingungszeit oberhalb dem des HAW. Wird

nun der SchluP gezogen, daB durch die Energiegewinnung aus Kernspal-
tung die Langfrist-Toxizitdt des Erzes in eine Kurzfrist(~700 Jahre)-
Toxizitdt der Spaltprodukte libergefiihrt wird, so wird der Fehler ge-
macht, daB dieses Konzept des Toxizitdtsindex in seiner Aussagekraft
einer vollstandigen Risikoanalyse gleichgesetzt wird. In Wahrheit
entsteht bei der Energiegewinnung aus KernSpaltung neben der Toxizitat
des Erzes zusatzlich die der Spaltprodukte und gebildeten Actiniden,
wobei durch die Gewinnung des Erzes die urspriinglich immobilen Isotope
(ndmlich die der vierzehn Obergdnge in der Kette, die bei U-238 be-
ginnt und als wesentliche Komponente Ra-226 enthdlt) in eine beweg-

lichere Form libergefiihrt werden. Dies und viele andere Effekte kann
das nulldimensionale Konzept des Toxizitdtsindex natiirlich nicht er-
fassen.

In Abb. 2 sind die Vorlaufe flir LWR, Lerez und SBR, normiert auf
1 GW, - a, einander gegenubergestellt.



II. 2.2 Radioaktive Abfdlle aus dem gesamten Brennstoffzyklus

Neben der Angabe von Aktivitdten ist auch die von Waste-Mengen
zur volistdndigen Beschreibung des Abfaliproblems vonndten. Es
soll in Tab. II. 6 eine Zusammenstellung der pro Tonne Schwer-
metall anfallenden Yolumina (m3) erfolgen, wobei auf eine Unter-
scheidung zwischen den Mengen, aus verschiedenen Reaktorsyste-
men stammend, verzichtet wurde, da insbesondere beim SBR die Da-
tenbasis sehr schmal ist. Ein auf die Energieeinheit von 1 GWpa
bezogener Vergleich der Wastemengen kann in erster Ndaherung durch
Multiplikation der Zahlenwerte von Tab. II. 6 mit den t/GWga

(v 24 t fiir den LWR bzw. 16 t fiir den SBR) erreicht werden.

In Tab. II. 7 soll eine Gegeniiberstellung von Abfalimengen pro
GWg+a, wie sie Richter /19/ angegeben hat, erfolgen.

Auf Details der Abfallkonditionierung soll hier nicht eingegangen,
sondern nur auf die der Tab, II. 6 zugrundeliegende Literatur ver-
wiesen werden /20, 21/.



Tab. I1I. 6: Abfall-Volumina (m°/tg,)

Anlage Abfallkategorie Abfallvolumen (m3/tSM)
Wiederaufarbeitung - Hochaktiv flissig 0,6
dies kann konzentriert und
durch einen Verglasungs-
prozeB verfestigt werden,
was fiihrt zu 0.08
- Hochaktiv fest
(BE-Hiillen) 0,3
- Mittelaktiv fliissig 10
konzentriert zu 3
und fiihrt nach weiterer
Konzentrierung und Bitu-
minierung zu 0,5
- Mittelaktiv fiiissig (organisch) 2
nach Konzentration 1
- Mittelaktiv fest 3
- Niederaktiv flussig 35
- Niederaktiv fest 10
Brennstoffabrikation Niederaktiv fest 10

Reaktor

Mittel- und niederaktiv fest

1,5



Wastearten Druckw. Reaktor Schneller Bruter Wiederaufarbeitung
(Purex)
AT B S 3 ‘ 3
Zusammensetzung Aktivitdt m Radioisotope %WTE Radioisotope m Radioisotope
GW 3 e GWea
Fester Abfall niederaktiv 80 60Co, 55 5%e 100 22Na, 6%Co S5 53Fe| 80
(Ionenaustau- Sigr, 54Mn Sicr bis zu 1 % des
scher-Harze, Sp.Pr.-Inventary
Apparatetei- : des Brennstoffs
le , Papier, mittelaktiv 20 Sp.P.(137Cs,95Zr/Nb)| 50 Sp.P., Transurane | 120
Plastik ) ' : L
Flussige Kon-
zentrate (Kon- niederaktiv 160 wie oben! 70 wie oben! 150
zentrate der '
Abfallwasser= -
behandlung, . . : I 30 wie i
Dekontamina- mittelaktiv 40 wie oben! | - 30 wie oben! 100
tion usw.)
Verfestigter/ ,
Verglaster :
Abfall in hochaktiv - - - - 1-5 99% der Sp.Pr.
Stahlzylin- 0,5-1 % des Pu, |-
dern 100% des Am und
Cm
*) niederaktiv: 1078 - 107> Ci/2 oder Ci/kg
-4

mittelaktiv: 10
hochaktiv

- 10
< 10 Ci/s oder Ci/kg

" Ci/1 oder Ci/kg

" qey

I1

L

e9Mp oud uabuawy[e)qy

12



ITII. Freisetzung von Radioaktivitdt an die Umwelt

1. TR I'T I UM : Tritium entsteht im Brennstoff im wesentlichen
durch terndre Spaltung. Durch Verwendung von Zirkaloy als Brennstab-
hillmaterial beim LWR kionnen die Austrittsraten unter 1 % gehalten
werden /22/. AuBeraga_werden zur Reaktivitdtslangzeitregelung des
LWR abbrennbare Gifte, beispielsweise Bor in Form von borhaltigen
Glasrohren oder Borsdure (beim Druckwasserreaktor) beigegeben, wo-
durch es iliber B-10 (n,a) Reaktionen zur Tritiumbildung kommt. Die

an sechs deutschen LWR gemessenen jahrlichen Tritiumabgaberaten an
das Abwasser /23/, hochgerechnet auf 1000 MW,, belaufen sich auf

ca. 400 Ci. Zusammen mit einer Abgabe von etwa 100 Ci an die Abluft
/24, 25/ betrdgt die Tritiumabgabe aus dem Leichtwasserreaktor etwa
500 Ci/GWea. Fiir die LWR-Wiederaufarbeitungsanlage wurde eine durch-
gesetzte Tritiumaktivitat von rund 16000 Ci/GWy-a ermittelt. Drei
Strome erweisen sich bei der Betrachtunq des Tritiumaktivitatsflus-

ses in der WA als am wichtigsten: erstens gelangt bei der mechani-
schen Zerkleinerung der Brennelemente ein gewisser Bruchteil des
Tritiums in die Abgase und wird iiber den Schornstein freigesetzt -
Werte zwischen 5 und 25 % werden in der Literatur genannt /11, 26/.
Zweitens enthdlt das gereinigte Kondensat nach der Konzentration
und Abtrennung der hochradioaktiven Abfallosung (HAW) einen GroBteil
(65-95 % /27/) des Tritiums. Nach Abtrennung der Salpetersdure wird
dieses Wasser zusammen mit dem Tritium an den Vorfluter abgegeben.
In Zukunft werden gerade diese beiden Mengenstrome des Tritiums -
an die Abluft und das Abwasser - begrenzt werden missen, wenn bei
groBen Anlagen die Grenzwerte nicht iiberschritten werden sollen.
Dafiir befinden sich Methoden der Tritiumisolierung, wie z.B. durch
Rezyklierung oder Voloxidation,in Entwicklung /28/.

Drittens bleiben ca. 10 % des Tritiums im HAW, der spater verfestigt
wird, zurick.

Hier soll die Aufteilung des Tritiuminventars einer WA auf Luftpfad,
Wasserpfad und HAW im Verhdltnis von 25 % : 65 % : 10 % erfolgen.




Demnach belduft sich die Abgabe von Tritium an die Atmosphare auf
4000 Ci/GWg-a und die in das Abwasser auf 10 000 Ci/GWg-a; im HAW
bleiben etwa 2000 Ci/GWg-a.

Prinzipiell anders lautende Aussagen liber das Verbleiben des Triti-
ums sollen hier wegen ihrer moglichen weiteren Konsequenzen fiir das
Tritiumproblem erwdhnt, jedoch noch nicht verallgemeinert werden:
Nach Broothaerts /29/ und auch Dillon /30/ bleiben 30-60 % des Tri-
tiums chemisch an das Kiihlrohrmaterial (Zircaloy) gebunden und werden
auch durch die Salpetersdure beim AufloseprozeB nicht gelost.

Beim Schnellen Natriumgekiihlten Brutreaktor stammt das Tritium vor

allem aus zweifQuel]en{ der terniren ébdftﬁng des Brennstoffs (wo-

bei die Spaltausbeute des Pu groBer ist als die des Urans) und der
Neutronenaktivierung des Bors in den Kontrollstaben. Als weitere
wichtige Quellen gelten die Reaktionen von Neutronen mit Verun-
reinigungen des Kihimittels, des Brennstoffs und des Strukturmate-
rials - vor allem ist hier Bor und Beryllium, in erster Linie aber

Li-6 zu nennen. Diese Beitrage aus den verschiedenen Quellen hangen

im wesentlichen von den Annahmen ab, etwa der Kontrollstabkonfiguration
oder dem Geahlt an Verunreinigungen.

a) Terndre Spaltung: =ziemlich gleichlautende Ergebnisse werden bei

der Abschdtzung der Tritiumbildung durch terndre Spaltung erzielt.
Nach Auskunft der Firma INTERATOM belaufen sich die Leistungsan-
teile im Core des SNR-300 zu 80 % auf Pu-239, 5 % Pu-240, 5 % Pu-241,
2 % U-235 und 8 % U-238; die mittlere Tritiumspaltausbeute ergibt
sich damit zu 2,4 - 107% T-Kerne/Spaltung. Wild /31/ leitet daraus
eine jdhrliche Produktionsrate in einem 1000 MWe-Briiter von ca.

20000 Ci Tritium ab, was in Ubereinstimmung mit /8/ steht.

b) ReaktionB8-10 (n, 2a) T und B-10 (n,a) Li-7 (n, na) T in Kontrollstdben:

Die Beitrdge dieser Reaktionen hdngen in starkem AusmaB von der
Auslegung der Kontrollstabe ab. Wahrend bei /8/ dafiir ca. 10000 Ci
errechnet werden, schatzt Wild fir die Regeltrimm- und Zweitabschalt-
stabe eines Briiters vom Typ SNR unter Berilicksichtigung der jewei-
liegen Standzeiten ein Tritiuminventar von ca. §;lgi Ci ab.



c) Reaktionen mit Li-Verunreinigungen im Kiihimittel und Brennstoff:

unter der Annahme von 5 ppm Li im Natrium wird von /31/ eine
Menge von ca, 800 Ci Tritium errechnet (bei /8/ nur 100 Ci);

/8/.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB ca. 25 % des Gesamttritiums
durch terndre Spaltung (vor allem des Pu-239) entstehen, ca. 65 %

in den Kontrollstdben durch Borreaktionen und etwa 10 % durch Reaktionen
der Neutronen mit Verunreinigungen (vor allem Li-6).

Beziiglich der Freisetzung von Tritium beim SBR gilt: im Gegensatz zur
geringen Durchldssigkeit der Zirkaloyhiillen beim LWR tritt durch die
Stahlhiillen der SBR-Brennelemente ein sehr grofer Bruchteil des im
Brennstoff gebildeten Tritiums aus. Es werden hierzu in der Litera-
tur 50 % /32/, 70 % /33/ und 90 % /15/ erwdhnt. Einigkeit herrscht
beziiglich der Neigung des Tritiums, im Natrium ein Hydrid zu bilden,
das fast vollstdndig in Kiih1fallen ausgefroren werden kann. Entspre-
chend dem US Briiter-Umwelt Bericht /15/ gelangen ca. 0,5 % des Gesamt-
tritiums in die Luft bzw. das Wasser der Umgebung. Wird angenommen,
daB ein durchschnittlicher Tritiumgehalt von ungefdhr 70000 Ci in ei-
nem 1000 MWe-Briiter vorliegt und daB aus den Kontrollstdben wegen ihrer
niedrigen Temperatur ein geringerer Teil des Tritiums austritt als aus
den Brennstaben, so diirfte man mit der Annahme einer Abgabe von 350 Ci
ins Abwasser und 350 Ci an die Luft aus einem Brutreaktor auf der
sicheren Seite liegen (siehe Tab. III. 3).

Nach ORIGEN /10, 16/ belduft sich der Tritiumgehalt einer Tonne Brii-
terbrennstoff im Jahr nach der Entladung aus dem Reaktor auf ca. 1140 Ci,
das sind 18600 Ci/GWg-a. 70 % davon sind allerdings schon im Reaktor

in das Natrium entwichen; von den restlichen 30 % gehen - unter der
Annahme, daB die bei der LWR-WA erwdhnte Aufteilung auch fiir die Bri-
ter-WA gilt - bei der SBR-Wiederaufarbeitung 25 % in die Abluft

(1400 Ci/GWe-a), 65 % ins Abwasser (3600 Ci/GWe-a). Der Rest von ca.

600 Ci/GWg-a bleibt beim HAW (siehe Tab. III. 6).




2. KOHLENSTOFF - 14: Dieses Isotop ist gegenwdrtig
Gegenstand vieler Analysen des Brennstoffzyklus; die Langlebig-
keit dieses Isotops (T1/2 = 5730 a) und die Moglichkeit, es in
der Form von CO zu inkorporieren, sodaB es einen Beitrag zur

Ganzkorperdosis leistet, haben das Augenmerk auf dieses Nuklid
gelenkt. Das Ergebnis einer Schnellbriiterstudie der U.S.-Umwelt-
behorde EPA weist auf die potentielle Moglichkeit "signifikanter"
C-14-Freisetzungen an die Umgebung hin /34/. Die Reaktionen im
Reaktor, die zur Bildung von C-14 fiihren, bestehen in einer Akti-
vierung von Kohlenstoff, Stickstoff und Sauerstoff, wobei die
Reaktion

N-14 (n,p) C-14

beispielsweise in einem Schnellen Briiter etwa 96 % der C-14-Akti-
vitat des Brennstoffs liefert /15/.

Kunz et al. /35/ stellten bei Messungen an amerikanischen Druck-
wasserreaktoren C-14 vor allem in Form von Kohlewasserstoffver-

b1ndungen und weniger als COp oder CO fest; praktisch nur in der
Form von CO2 oder CO wird es von Pflanzen aufgenommen und kann so-
mit in die Nahrungskette gelangen. Die Menge des freigesetzten C-14,
die vor allem aus Leckagen stammt, wird von Kunz fiir einen 1000MWe-
Reaktor auf 6 Ci/Jahr-hochgerechnet. Die Messungen, auf denen diese
Abschdtzung beruht, wurden an den beiden Kernkraftwerken Ginna und
Indian Point 2 durchgefiihrt,

Magno /36/ schdtzte die Produktion von C-14 in den Brennstdben eines
1000 MW,-Druckwasserreaktors auf 30-40 Curie pro Jahr und auf 12 Ci
im Kiihimittel. Insofern erscheint die erwdhnte Freisetzung von 6 Ci
schon am Ort des KKW, d.h. von mehr als 10 % des Inventars, als rela-
tiv hoch. Daneben trdgt das freigesetzte C-14 wahrscheinlich nicht

im vollen Umfang zu Umgebungsbelastung bei, da es, wie oben erwdhnt,
nicht ausschlieBlich als Kohlesauerstoffverbindung vorliegt.



Kohlenstofffreisetzung beim SBR: Schroder /37/ fiihrte eine die
Spezifikationen des SNR-300 Eé;abksichtigende Korrektur der An-
gaben des US.-Briiter Statements /15/ durch, indem die fir die
Erzeugung des C-14 grundlegenden Stickstoffkonzentrationen im
Brennstoff und Hiilimaterial um einen Faktor 3-5 angehoben wurden:
100 ppm N2 im Brennstoff, 150 ppm N, im Hiillmaterial beim SNR-300.
Dementsprechend ergibt sich ein Kohienstoffinventar von ca. 45 Ci
C-14/GWga, das in etwa dem des vorhin erwdhnten Druckwasserreaktors
entspricht. Demzufolge kann auch hier eine Freisetzung von ¢-14

an die Atmosphdre derselben GroBenordnung wie beim LWR angesetzt
werden - wobei allerdings beim Briiter der Mangel an durch Messung
untermauerten Werten noch vollkommener ist. Das im Briiterbrennstoff
enthaltene C-14 Inventar belduft sich auf etwa 25 Ci/GWea (der oben
genannten Gesamtmenge von 45 Ci); dies entspricht groBenordnungs-
malig ~ 1 Ci/tSM. Daraus lassen sich die Freisetzungen bei der Hig:
deraufarbeitung ableiten: nach Aussagen in /34/ und /38/ kann die

lung befindlichen Tieftemperaturmethoden bewerkstelligt werden. In
neueren Untersuchungen von Till et al. /39/ liber die Produktion von
C-14 in oxydischen und karbidischen Briterbrennstoffen sowie dessen
Emission beim WA-ProzeB, wird von noch hdheren N-14 Gehalten ausge-
gangen (bis zu 1000 ppm-in karbidischem Brennstoff). Der Dosisbe-
rechnung wird in /39/ eine 99 %ige Riickhaltung (Freisetzungsfaktor
10'2) zugrunde gelegt.

3. EDELGASE : Bei Temperaturen von 2200°C treten etwa 10 %
der erzeugten Edelgase aus dem Brennstoff aus, bleiben aber noch in-
nerhalb der Brennstabhiille. Bei einem oberen Wert von 1 % defekten

Brennelementhiillen lieBe sich somit fiir die Freisetzungsrate ins
Kiihimittel eine GroBenordnung von 0,1 % abschdtzen.

Bei Druck- und Siedewasserreaktoren wird die Edelgasfreisetzung an die Um-

gebung durch einander @hnelnde Mechanismen bestimmt: Leckagen und Primdr-
wasserreinigung. Wahrend die durch Leckagen freiwerdenden Spaltedel-
gase unverzogert zum Kamin gelangen, werden die aus der Kihlmittel-



reiniqung in die Abgasanlage kommenden Edelgase uber Aktivkohle
geschickt und dadurch verzogert (Kr 2, Xe 40 Tage). Dadurch ent-
halten letztere keine kurzlebigen Edelgasisotope mehr. Somit kann
die Leckage den bedeutsamsten Beitrag zur Edelgasabgabe liefern.
Aus gemessenen Edelgasabgaberaten von Siede- und Druckwasserreak-
toren wurde ein mittlerer Wert fiir die Edelgasbelastung pro Jahr
und GW, ermittelit /40/:

~ 1300 Ci Kr-85, ~ 3000 Ci Xe-133.

Als wichtige Komponente gasfdrmiger Freisetzungen aus Kernkraftwerken
konnen relativ kurzlebige Edelgase auftreten., Ihr Anteil an der gesamten
Spaltedelgasfreisetzung hangt stark vom Betriebszustand des KKW ab;

bei bestimmten Betriebsvorgangen oder Betriebsunregelmdf3igkeiten

(z.B. erhohten Leckagen) kann zusdtzlich Aktivitdt unter Umgehung

der Aktivkohle-Abgasverzdgerungsanlage direkt zum Kamin gelangen;

dies kann zu einer betrdchtlichen Erhdhung der y-Dosis (gleichbe-
deutend mit Ganzkorper- und genetisch wirksamer Dosisbelastung) durch
das freigesetzte Spaltedelgasgemisch fiuhren. Dies wird in Abb, 3
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durch den Verlauf des Dosisfaktors gY dargestellt /41/, der als
Summe uber das Edelgasgemisch zu verstehen ist und mit dessen
Hilfe die ortsabhangige Nuklidkonzentration in Dosisleistungen
(rem/Zeit) umgerechnet werden kann. Diese Summen-y-Dosiskonstan-
te kann also Verdanderungen um ~ drei GroBenordnungen erfahren
/41, 42/, wahrend die zugehOrige Anderunn der g-Dosiskonstanten
geringfligig ist. Einige typische Werte fir die Emissionsraten
kurzlebiger Edelgase (das sind die mit klirzerer HWZ als Kr-85,
Xe-131m und Xe-133) werden in Tab. III. 1 aufgenommen.

Beim SBR treten in der Literatur Diskrepanzen zwischen den ge-
nannten Grofen der Kr-85-Freisetzung auf: in /40/ wird die ge-
schdtzte Edelgasgesamtfreisetzung von etwa 5000 Ci/GWg-a in

4200 C1i Xe-133 und 350 Ci Kr-85 angetei]t. Im US-Environ. Impact
Statement /15/ dagegen werden gar nur 0,4 Ci Krs85 pro GWe-a ge-
nannt. Es soll hier der Argumentation von /40/ gefolgt werden, er-
weitert um die Annahme der Freisetzung des radiologisch bedeut-
samen Nuklids Kr—88‘in derselben Hohe wie beim LWR (siehe Tab. III. 3).

Beziiglich der Edelgasriickhaltung bei der Wiederaufarbeitung sei

vor allem auf die Entwicklungsarbeiten deggProjekts Nukleare Sicher-
heit im Kernforschungszentrum Karlsruhe verwiesen, die sich auf die
Methode der Tieftemperaturrektifikation konzentrieren, woriiber beij-
spielsweise in /43/ berichtet wird. In /44/ werden zukiinftig not-
wendige Anforderungen an die Rlickhaltung von Kr-85 diskutiert, wo-
bei 99 % angegeben wird. Hier wird von 90 %iger Riickhaltung ausge-

gangen (d.h. Freisetzungsfaktor 1071

), wie dies hdufig bei der Dis-
kussion der "GroBen Wiederaufarbeitungsanlage" der KEWA /45/ ge-

nannt wird.

4, J 0D : Die Primdrwasseraktivitdten beimLWR werden durch die
Schdaden an Brennelementhiillen (Aus]egungsrich%ﬁeft 1 %) bestimmt.
Der Haupttei] der Jodfreisetzung an die Umgebung erfolgt aus Lecka-
gen. Durch die Primdrwasserreinigung wird Jod in die Abgasanlage



gesaugt und iiber Aktivkohle geschickt, wodurch eine deabgabe
nach auPen iber diesen Weg praktisch unterbleibt /46/. Die aus
gemessenen Werten auf 1000 MWe-a bezogenen Freisetzungen von
J-131 aus LWR an die Umgebungsluft belaufen sich auf ~ 0,3 Ci,
Bezliglich der Jodfreisetzung in Abwasser (0,4 Ci) soll auf die
Erlduterungen im Abschnitt liber Aktivitdtsgehalt im Wasser ver-
wiesen werden (Seite 31/32).

Wesentlich ist es,an dieser Stelle auf die Bedeutung der Jod-
problematik im Rahmen des atomrechtlichen Genehmigungsverfahrens
hinzuweisen. Gerade die rechnerische Beweisfiihrung der Unter-
schreitung der nach der Deutschen Strahlenschutzverordnung (die

ab 1.4.1977 das 30/90 mrem-Konzept zwingend vorschreibt) giulti-
gen Hochstgrenze von 90 mrem/a an Jod-Schilddriisenbelastung fiir
das Kleinkind, hat bei einigen Standorten, wie etwa dem des KKW-
Isar, zu Schwierigkeiten gefiihrt. Der Grund daflir liegt hauptsdch-
lich darin, daB der Dosisfaktor fiir die Ingestion von J-131 iiber
den Luft-Weide-Kuh-Milch-Pfad im Lauf der Jahre deutlich erhoht
worden war: wahrend er 1972 noch auf 260 000 r%?—gi festgelegt
war /47/, wurde er 1975 auf 630 000 erhoht (Hoffmann /48/). 1976
erfolgte schlieBlich die Erhdhung auf 880 000 rem/s je Ci/m3 fiir
J-131 und auf 2 x 108 rem/s je Ci/m3 fiir J-129 /49/. Ein Argument
fiir diese Erhohung des Dosisfaktors ist die bestehende Unsicher-
heit liber die chemische Form des emittierten Jods. Wie beim C-14,
so auch beim Jod, ist die radiologische Wirkung des in organischer
Verbindung vorliegenden Nuklids (z.B. Methyljodid) deutlich gering-
fligiger als die des elementaren Jods. Die Einigung auf eine Auf-
teilung im Verhdltnis 50 : 50 auf diese beiden Formen wurde durch
eine Erhohung des Dosisfaktors kompensiert /50/.

Beim Natrijumbriter reagiert das durch die Hiillrohre durchtretende

Spaltjod mit dem Kihimittel zu Natriumjodid und kann in Kiih1fallen
abgetrennt werden, oder es gelangt in den Schutzgasraum, von wo es



in die Schutzgasreinigung kommt. Trotz hoherer Jodausbeute

bei der Spaltung von Plutonium im Briterspektrum als von Uran

im LWR kann somit die Abgabe an die Umgebung deutlich unter

der aus dem LWR gehalten werden: Abgaberaten von 0,01 Ci J-131/GWa
werden bei /51/ genannt; die im US-Briiter Statement /15/ angefiihrten
Werte liegen - wie immer - noch deutlich darunter (0,001 Ci).

Jod ist auch beim WA-Prozel3 von Bedeutung; hier wird aber, vor
allem bei hinreichend langen Kiihlzeiten, das Augenmerk auf das
langlebige J-129 gelenkt. Nach ungefdahr 200 Tagen Kiuhlzeit - was
hier als Zeitpunkt der WA angenommen wurde - stimmen sowohl im
Brennstoff des LWR als auch dem des SBR die Aktivitdten des kurz-
lebigen J-131 (Tl/2 ~ 8 d) ungefdhr mit denen des J-129 iberein

(~ 0,04 Ci/tSM). Auf die besondere Problematik des J-129, vom ra-
diologischen Standpunkt betrachtet, wurde beispielsweise von Sol-
dat /52/ und Schiittelkopf /53/ sowie wdhrend der Warschauer IAEA-
Konferenz /54/ hingewiesen. An dieser Stelle soll aber vor allem
der Stand der Riickhaltetechnik angegeben werden; dies ist am prdg-
nantesten durch Nennung der Riickhaltefaktoren mdoglich. Bei /44/
werden zur Zeit erforderliche Riickhaltefaktoren von 20-200 genannt
(deren Reziprokwert, der Freisetzungsfaktor, somit zwischen 5 x 10~
und 5 x 1072 1iegt) wihrend 2000 - 20 000 (Freis. Faktor 5 x 107°-5 x10”
als "zuklinftig notwendig" angegeben wird. Riickhaltefaktoren von 104

4)

werden heute tatsdchlich schon erreicht /55,56/. Hier soll ein Wert von
1000 (Freisetzungsfaktor 10'3) gelten: siehe Tab., III. 4,

5. SR, RU, CS und KORROSIONSPRODUKTE: Strontium, Ruthenium und Cdsium
werden aus dem LWR vor allem ans Abwasser abgegeben; die mit der Abluft

abgegebenen Aktivitdten dieser Nuklide sind dagegen deutlich geringer:
MePBwerte hierflir liegen nur in geringem Ausmaf vor, sowohl bei Bonka /57/
als auch bei Schiesser /53/ werden Werte von den Reaktoren Yankee und
Dresden I erwdhnt, und es wird Bezug auf die "Jahr-2000-Studie" /59/ ge-
nommen. Messungen von Sr-930 in der Abluft eines KKW wurden von Schiittel-
kopf durchgefiihrt /49/.



Abgaben aus Abwasser:

Neben den bei der Abgabe in die Abluft zu betrachtenden Nuk1iden
wie Tritium, Edelgase, Jod, Kohlenstoff, Sr, Ru und CS (wobei es
sich beim Cs-134 um ein Aktivierungsprodukt des stabilen Cs-133
und nicnt um ein Zerfalls- oder Spaltprodukt handelt), sind fiir
die Abgaben ins Abwasser auflerdem die Korrosionsprodukte von Be-
deutung, die jedoch auch an den Oberflichen des Systems abgela-
gert werden und dadurch einen hohen Strah]ehpege] zZur Fo]gé haben,
vodurch Wartungs- und Reparaturarbeiten erschwert werden. Diese
Korrosionsprodukte haben ihren Ursprung in den Materialien der
PrimarkiihImittel fiihrenden Systemteile, wie der Ni—Cr—Fe-Legierung
des Dampferzeugers (beim Druckwasserreaktor), dem Zircaloy der
Brennstabhiillen und dem austenitischen Stahl des Reaktordruckge?
fides. Als charakterisierend fiir das Oberflachenverhaltnis von
Dampferzeuger, Brennstabhiillen und ReaktordruckgefdB kann 75:20:5
genannt werden /60/. Die Korrosionsprodukte - Aktivitdt setzt sich
aus der des Cr-51, Mn-54, Fe-53, Co-58 und Co—GO*) zusammen, wobei
die beiden Co-Isotope gewdhnlich den grobten Beitrag zum Strahlen-
pegel im Primdrkreis liefern. (Dies trifft vor allem fir den Briter ’
zu; liegt Co als Verunreinigung im Stahl vor, so kommt es durch
(n,y)-Prozesse zur Aktivierung. Eine Verunreinigung von 0,05 % Co
im Stahl wurde fiir den SNR-300 genannt /61/).

Als Grundlage fir die Ermittiung normierter, d.h. auf 1 GWe'a bezo-
gener Aktivitdtsfreisetzungen oben genannter'Nuk]ide, dienten Hes -
sungen an deutschen KKW in den Jahren 1972-1974, wie sie von Wolter
/62/ und auch im Bundesgesundheitsblatt /63/ veroffentlicht wurden;
auPerdem liegen MeBwerte'fUr den Siedewasser-Reaktor Gundremmingen flr
die Jahre 1967-1973 vor (Hermann et al./64/). Auch bei Bonka /57/,
Schiesser /53/ und Aurand /65/ werden diese Nuklidgruppen erwdhnt.
Witherspoon /66/ bezieht sie in die Berechnung der Dosisbelastung

von Lebewesen im Wasser mit ein.

*) Bildung dieser Korrosionsprodukte:
Cr-50 (n,y) Cr=-51 Fe-59 (n,vy) Fe-59 Ni-60 (n,p) Co-60
Fe-54 (n,p) Mn-54 Ni-58 (n,p) Co-58
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In Tabelle III.2 sind die Abgaben ins Abwasser zusammengestellt. Wihrend
die Freisetzung von Tritium, Spaltedelgasen und Spaltjod aus dem SBR
relativ gut abgeschdtzt werden kann, 1iegt fiir die Ermittlung der Frei-
setzung weiterer Spa]t- und Korrosionsprodukte nur geringe Erféhrung vor.
Sowohl bei Ullmann /67/ als auch bei Erdman /8/ wird die Verteilung von
Spalt- und Korrosionsprodukten im Primdrsystem natriumgekiihlter Schneller
Reaktoren (im Kiuhlmittel, Schutzgas und in Kih1fallen) erwahnt. Angaben
uiber diese Verteilung enthdlt auch der Sicherheitsbericht des SNR-300.
Dagegen ist die Basis auf dem Gebiet der Freisetzung von Radionukliden an
die Umwelt sehr schmal. In der "Jahr-2000-Studie" /59/ wird auch von
Strontium-, Ruthenium- und Cadsiumabgaben an die Abluft berichtet; diese
Werte, zusammengestellt von Schiesser /58/, werden in Tabelle III.3
aufgenommen (allerdings sollen die Ruthenium- und Cdsiumfreisetzungswerte
ein wenig reduziert werden. Ru-106 wird zwar beim Briiter in starkerem
AusmaB gebildet als beim LWR, doch ist Ru von geringer Fliichtigkeit. Cdsium
ist fllchtig, die Produktion von Cs-137 ist aber in beiden Reaktortypen
etwa gleich groB /58/). Dariiber hinaus finden sich in der Literatur keine
Angaben iiber Abgaben ans Wasser (ausgenommen Tritium): es wird das Konzept
der Nullabgabe von radioaktiven Abwassern aus Briitern vertreten.

Die in Kapitel III genannten Freisetzungen aus dem Kernkraftwerk sollen in
den folgenden Tabellen zusammengestellt werden. AnschlieBend wird in Zusam-
menhang mit der tabellarischen Angabe der Freisetzungen aus Wiederaufarbei-
tungs- und Brennstoffabrikatidnsan]agen auf o-Strahler eingegangen werden;
diese spielen bei der Freisetzung aus dem KKW eine vernachldssigbare Rolle
- obwohl im Reaktorwasser Np-239 als Vorlaufer des Plutoniums nachgewiesen
werden konnte (10'1 Ci/m3, /68/) - insbesondere wenn sie mit den in den
uibrigen Anlagen des Brennstoffzyklus freigesetzen Mengen verglichen werden
/69/.



- 33 -

111.1 Gesamtdarstellung der Freisetzung aus dem Kernkraftwerk
Tab. III.1; Freisetzung aus LWR an die Atmosphare bezogen auf 1 GWe-a
Kr-85: 1300 Ci J-131: 0,3 Ci Sr-89: 10 mCi
Xe-133: 3000 Ci J-129; - Sr-90: 1 mCi
Kr-85m: 100 Ci C-14: 6 Ci Ru-103: 2 mCi
Kr-88: 10 Ci H-3: 100 Ci Ru-106: 1 mCi
Xe-131m: 100 Ci Cs-134: 4 mCi
Xe-133m: 20 Ci Cs-137: 7 mCi
Xe-135: 300 Ci
Tab. III.2: Freisetzungen aus LWR ins Wasser bezogen auf 1 GWe‘a
Nuklid Halbwertszeit freigesetzte Aktivitdt
(m Ci)
Cr-51 27,8 d 30
Mn-54 314 d 80
Co-58 71,3 d 880
Co-60 5,27 a 275
n-65 244 d 0,3
Zr-95 65,5 d 3
Nb-95 35 d 7
Sr-89 50,5 d 30
Sr-90 28 a 5
Ru-~-103 40 d 10
Ru-106 368 d 10
J-131 8,05 d 400
Cs-134 2,05 a 600
Cs-137 30 a 1000
Ce-141 32,5 d 30
Ce-144 284 d 100
H-3 12,3 a 400 Ci
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Tab. I1I.3: Freisetzung aus SBR pro GWe‘y

Atmosphdre:

Kr-85: 350 Ci J-131; 0,01 Ci Sr-89: 6  mCi

Xe-133: 4200 Ci C-14: (6 Ci) Sr-90: 0,1 mCi

Kr-88: 10 Ci H-3: 350 Ci Ru-103: 20 mCi

Xe-131m: 200 Ci Ru-106: 10 mCi

Xe-135: 250 Ci Cs-134: 100 mCi
Cs-137: 200 mCi

Abwasser: 350 Ci Tritium

IIT1.2 Freisetzungen bei der Wiederaufarbeitung

Als Referenzsystem gilt hier eine Anlage, die nach den fiir oxidische
Brennstoffe Ublichen Verfahren arbeitet: Schneiden der Brennelemente und
Aufldsen des Brennstoffs im “"Head-End" nach dem sogenannten Chop- and -
Leach Verfahren; Durchlaufen von drei TBP +)-Extraktionszyk1en zur Trennung
von U/Pu von den Spaltprodukten und iibrigen Actiniden sowie zur Trennung
von U und Pu voneinander. Detaillierte Angaben iber die Arbeitsweise von
Wiederaufarbeitungsanlagen finden sich beispielsweise bei Huppert /17/, in
/70/ und /71/. Wie etwa auch im US-Briiter Statement /15/ wird auch hier
die Ansicht vertreten, daB bei kiinftigen grofen Wiederaufarbeitungsanlagen
hochstens Tritium ins Abwasser gelangt. In der dieser Betrachtung zugrun-

deliegenden WA werden die fliissigen ProzeBstrome von Chemikalien und
Spaltprodukten - ausgenommen Tritium - gereinigt; anschlieft erfolgt
Verdampfen und eine Ableitung liber den Kamin. Bei dieser Verdampfung
erfolgt die Abtrennung aller Spaltprodukte - ausgenommen Tritium - aus den
flussigen ProzeBstromen /15/. Zur Verringerung der Tritiumfreisetzung

aus der WA werden in Zukunft u.U. Rlickhalteverfahren wie die Rezyklierung
oder Voloxidation zum Einsatz kommen.

+) TBP : Tributylphosphat
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In Tabelle III.4 sind Riickhaltefaktoren (= Verhdltnis aus durchgesetzter
Nuklidmenge in Anlage und freigesetzter Nuklidmenge aus Anlage) zusammenge-
stellt, wie sie in der Literatur Verwendung finden. Die letzte Spalte ent-
halt die Faktoren, die als Grundlage aller weiteren Berechnungen dienen
sollen, wobei bei der Festlegung dieser Faktoren gewissermafen ein Kompro-
mif geschlossen wurde: einerseits fand die Tatsache Beriicksichtigung, daB
die Genehmigung von Wiederaufarbeitungsanlagen nicht ohne die Einhaltung
gewisser Mindestwerte der Rilickhaltung erreichbar sein wird (hierher gehort
der Wert 10 flr Edelgase (Kr-85), wie er im Zusammenhang mit der Errichtung
der KEWA-Anlage hdaufig zitiert wird). Andererseits wurden allzu optimistisch
klingende Werte, wie z.B. 20000 fiir Jod ( = 99,995 %-ige Riickhaltung),

oder die Werte fiir Ru, Sr, Cs und Ce aus /15/ abgerundet.

Flir C-14 wurde auf Aussagen in /34/ und /38/ zuriickgegriffen, wonach die
Kohlenstoff- (bzw. COZ—) Riickhaltung mit den flr Krypton entwickelten Tech-
niken bewdltigt werden konnte.

Wie bereits erwdhnt, wird bei der Betrachtung von radioaktiven Freisetzungen
aus Wiederaufarbeitungsanlagen vor allem den Abgaben an die Atmosphdre
Bedeutung beigemessen. So wurden etwa in /72/ drei amerikanische WA
analysiert, von denen zwei im Routinebetrieb keine Radioaktivitdt lber den
Wasserpfad abgaben. Bei /73/ werden die Freisetzungen ins Abwasser bei
neueren Anlagen als vernachldssigbar bezeichnet; es werden nur geringfiigige
Freisetzungen von Ru-106 und Tritium angefiihrt. Witherspoon /66/ erwdhnt,
daB die seinen Analysen zugrundegelegte WA keine fliissigen, radioaktiven
Freisetzungen aufweist und da es zu Auswirkungen auf Lebewesen und
Pflanzen im Wasser nur durch solche Radionuklide kommen konnte, die aus der
Abgaswolke ins Wasser gelangten. In WASH-1535 /15/ werden Freisetzungen ins
Wasser erst gar nicht behandelt.

Gemessene Werte der Emission von ao=-Strahlern variieren lber einen relativ

weiten Bereich /74/: So schwanken die Anteile freigesetzter o-Strahler bei

der amerikanischen NFS-Anlage zwischen 10719 yng 1071 /75/, bei der WAK-
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Karlsruhe zwischen 3 x 10711 und 5 x 1077 /76/. Fiir die Barnwell-Anlage
wird ein Wert von 1078 abgeschatzt /11/; an anderer Stelle /77/ wird fiir
Barnwell eine anteilmdfige Freisetzung von 1079 fiir Pu, Am und Cm errech-

net.

In /7/ wird ein Wert von 1 x 1

0-10

fiir den eigentlichen WA-ProzeB,

d.h. Auflosung und Extraktion, angegeben; fiir die Umwandlung des Pluto-

niumnitrats in Pu0, wird ein zusdtzlicher Wert von 0,5 - 10710 4nd
schlieBlich filir die Wasteverfestigung ein weiterer von 1 - 10—10 abge-
schatzt.
Tab. TII.4: Riickhaltefaktoren (durchgesetzte 91) gasformiger Aktivitdten
aus WA freigesetzte Ci
ERDA-1535 IEAE /44/ WiThelm Grundlage
Isotop /58/ /15/ z.Z. erfor-lzukinftig /55/,/56/ g:;ﬁﬁzﬁren
derlich notwendig g
c-14 : 10
| _Edelgase | _____|__10° | 1 L% 4 | 10
Jod 104 20-200 1 2000-2000q  10% 103
|
IS T PESRSR NONS SR ARG WA NS LUl I N i
Ru 4107 10° { 5-108
Sr 4-108 5.10° { 10°
Cs 4108 5-10 : 107
Ce 4-108 5107 | 10°
Actiniden 2-10° i 10°
|

Neuere Arbeiten /78/ beziehen sich haufig auf das US-Briiterumwelt Statement

/15/ und geben unter Zugrundelegung das dort verwendeten Freisetzungsfaktors

von 5 + 10

-10

fur Plutonium bzw. 2 -

10'10 fiir Americium und Curium eine

freigesetzte Transurane-o-Aktivitdt von 360 uCi/GWe-a beim Schnellbriiter-
WA-ProzeR an. In friiheren Arbeiten /79/ belauft sich diese Aktivitat auf
2000 pCi/GWe: 5. Fijr weitere Betrachtungen wird, wie in Tabelle III.4 ange-
geben, ein Wert von 1077 fir die Freisetzung von Uran- Plutonium- und Trans-

plutoniumelementen an die Atmosphdre beim WA-ProzeR angenommen.
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Sicherlich kann diese Zahl nur eine Rechengrundlage sein. Einerseits wird es
durch Weiterentwicklungen auf dem Gebiet der Filtertechnik, insbesondere dem
der HEPA-Filter +), zu einer weiter verbesserten Riickhaltung kommen. So ist
der dem US-Briiter Statement /15/ entnommene Wert von 2 - 10° (Freisetzungs-
faktor 5 10'10) in Tabelle III.4 im Zusammenhang mit der Bestrebung der US-
Umweltbehorde EPA zu sehen, die Emission von a-Strahlern aus dem gesamten
Brennstoffzyklus auf 0,5 mCi pro GWe-a zu begrenzen /80/ (die EPA—Standards‘
flir weitere Nuklide belaufen sich auf 50 000 Ci Kr-85 und 5 mCi J-129).
Andrerseits werden an bestehenden Anlagen Emissionen von o-Strahlern gemes-
sen bzw. genehmigt, deren Hohe durch einen Freisetzungsfaktor 10_6 gekenn-

zeichnet werden kann /49/.

*) Wigh Efficiency Particulate Air Filter



s

Aktivit. Gehalt (€Ei) Freisetzung von Aktivitdt an die Abluft aus Wiederauf-
) SM ) arbeitung
Nuklid z.Zeitpkt.d.WA(200 T. Zuigg;:iﬁgr LWR LW Rrez
LWR LW Rrez pro tSM pro GWe-a pro«tSM “pro GWe-a
H-3 706 0,25 175  Ci 4000 Ci
c-14 1 107! 0,1 ¢i 2 Ci
Kr-85 11000 1071 1100 Ci 26000  Ci
J-129 0,04 1073 40 Wi 900  yCi
(o131 _Jl 003 ____ [ 1070 a9 yci | _670_ _yCi_
Ru-103 36300 2107 |73 i 1,7 mci
Ru-106 380400 2-1077 || 760 wCi 18 mCi
Sr-89 47200 47 Wi 1,1 mCi
Sr-90 78200 78 uCi 1,8 mCi
Cs-134 214000 210 uCi 5 mCi
Cs-135 0,3 1072 - -
Cs-137 110000 110 uCi 2,5  mCi
Ce-141 18900 19 yCi 440 uCi
| Ce-144 || 672000 | _ _ _ _ _|l__ __ _|_ 700 - wCi_ | 16 omCi g o] e ]
Pu-238 2850 6240 3 uCi 70 uCi 6 uCi 150 uCi
Pu-239 320 450 - 7 1 - 11 uCi
Pu-240 540 870 - 12 uCi 1 Wi | 20 i
Pu-241 115000 248000 5 120 yCi 2,7 mCi 250 uCi | 5,8 nCi
Pu-242 2 10 . -
Am-241 195 598 - 4 uCi 1 i 14 uCi
Am-243 10 210 - - - 5  uCi
Cm-242 16000 116000 20 uCi 380  uCi 120 wCi | 2,7 mCi
Cm-244 2000 50700 2 uCi 50 i 50 uCi | 1,2 mCi
Aktivitdt ins Abwasser: Tritium 0,65 460 Ci 10000 Ci

beim LWR 7 wurden Zahlenangaben nur dort gemacht, wo sich deutliche Unter-
re

schiede zum LWR ergeben.
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Die Tabellen III.5 und III.6 geben die Ci/tSM zum Zeitpunkt der WA an
(200 Tage nach Entladung aus dem Reaktor). Beim Briiter ist fir Tritium
der Effekt des Durchtritts durch die Brennstabhiillen beim Reaktorbetrieb
(nur 30 % bleiben beim Brennstoff) deutlich gemacht.

Tab. III.6: Radioaktive Freisetzungen bei der SBR-Wiederaufarbeitung
Nuk1id Aktivitdtsgehalt, |Freisetzungs- Freisetzung
(Ci/tSM) | faktor '
z. Leitpunkt der pro toy pro GWe-a
WA (200 Tage) I
|
H-3 1145 x 0,3 = 340 0,25 85 Ci | 1400 Ci
C-14 1 107! 0,1 ci ! 2 Ci
Kr-85 9320 1071 93 Ci : 15200 Ci
J-129 0,044 1073 44 wCi | 720 uCi
J-131 0,047 1073 47 WwCi 1 760 wCi
Ru-103 74940 2-107? 150 wCi ' 2,4 mCi
Ru-106 990900 2:1077 2 mci | 32 mCi
Sr-89 57000 57 uwCi ! 930 uCi
$r-90 52300 50 uCi : 880  uCi
Cs-134 31650 30 wCi | 500 uCi
Cs-135 1,4 1077 - | -
Cs-137 140000 140 uCi : 2,3 mCi
Ce-141 25600 26 wCi | 420  uCi
Ce-144 80900 800 uCi ! 13 mCi
Pu-238 9985 10 uCi : 163 uCi
Pu-239 3600 4 Wi | 60 uCi
Pu-240 4900 5 wCi | 80  uCi
Pu-241 569000 570 uCi | 9,3  mCi
Pu-242 15 1072 - I
An-241 2810 3 uC : 46 uCi
Am-243 60 - ] 1 uCi
C-242 38300 38 uCi ! 620 uCi
tn-244 2000 2 uCio, 33 i
| |
Aktivitdt ins Abwasser:Tritiun 0,65 220 ci ! 3600 ci
I
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ITI.3 Freisetzungen bei der Brennstoffabrikation

ITT1.3.1 Plutoniumfreisetzungen

Fir die Freisetzung von Plutonium aus Pu-Brennstoffabrikationsanlagen liegen
MeBwerte von einigen amerikanischen Pilotanlagen vor /7/. Daraus wird fiir
den Prototyp einer 300 jato Pu/U-Mischoxidfabrikationsanlage (~ 5% Pu02)
eine Freisetzung von 280 uCi Pu(a) (380 ng) an die Atmosphdre hergeleitet.

Beziiglich der Pu-Freisetzung iiber das Abwasser werden in "GESMO" /7/
Ergebnisse genannt, die als typisch fiir die oben genannte 300 jato-
Prototypanlage angesehen werden konnen: 420 uCi Pu(u) (600 ng). Bezogen auf
eine 1500 jato-Anlage wiirden sich demnach die Freisetzungen an Pu-a-
Aktiyitat lber den Luft- bzw. Wasserpfad auf 1400 uCi ( 1900 ng) bzw. 2100
uCi ( 3000 ,,g) belaufen. An die Atmosphdre wird somit ein Anteil von etwa
2,5 10'11 der Plutoniummenge abgegeben (1900 g bezogen auf den Pu-Anteil
(v 5%) am Gesamtjahresdurchsatz von 1500 t).

Auf der Grundlage dieses Wertes 1aBRt sich ein Vergleich mit an anderer
Stelle in der Literatur genannter Plutoniumfreisetzung ziehen: In /15/ und
/69/ werden auf Ettinger /81/ zuriickgehende Betrachtungen angestellt;
demnach gelangt bei der Brennstoff-Fertigung ein Bruchteil von 0,1 % der
durchgesetzten Materialmenge iiber den Luftstrom an die HEPA-Filter. Fir

diese wird angenommen, daB ein Wert von 10'9 fur die Transmission auch fiir
Pu-Teilchen des in Hinblick auf Filterwirksamkeit unglinstigsten Partikel-
durchmessers yon 0,3 um als konservativ bezeichnet werden kann. Damit wiirde
ein Bruchteil von 10712 des durchgesetzten Pu Uber den Luftweg an die
AuBenwelt gelangen. Fiir den in /15/ und /69/ betrachteten Schnellbriiter-
Brennstoff mit ungefdhr 10 % Pu-Gehalt und eine 1500 jato-Anlage ergibt
sich somit eine Freisetzung von 150 ug/Jdahr an die Atmosphdre. Als
Freisetzung an Plutonium pro Jahr Uber das Abwasser werden dort 12500 ug
genannt.

Yon anderen Autoren /66/ wird unter Verwendung eines Freisetzungsfaktors

von 7,5 - 10'12 fiir den Luftpfad ein Wert von 400 pg Plutonium (290 uCi Pu (a))
als Freisetzung aus einer LWR-Mischoxid-Anlage angegeben. Die genannten

Werte werden in folgender Tabelle (Tab. III.7) zu Vergleichszwecken

einander gegegeniibergestellt:
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Luft Wasser
Mischoxid-Antage nach 1900 ug (1400 uCi) 3000 ug (21OOVUC1)
Gesmo /17/ [2,5 - 1071] |
Mischoxid-Anlage nach 400 (290)
Witherspoon /66/ " [7.5 - 10712]
Schnellbriiter-Anlage 150 (43) 12500 (3520)
nach WASH-1535 /15/ [10712]

Tab. III.7: Pu-Freisetzung aus 1500 jato Brennstoff-Fabrikationsanlage in
ug Pu/Jahr (uCi Pu (a)/Jdahr). Die Zahlen in eckiger Klammer
geben das freigesetzte Pu als Bruchteil des insgesamt durchge-
setzten an.

Pu-Freisetzung an die Atmosphdre:

Da der Wert flr die Pu-Freisetzung nach /7/ aus MeBwerten an Pilotanlagen
ermittelt wurde und eine Verbesserung der Pu-Riickhalteeinrichtungen bis zum

Zeitpunkt der Briitereinfiihrung als wahrscheinlich angesehen werden kann, wird

-12

ein Pu-Freisetzungsfaktor fir den Luftpfad von 10 wie in /15/ angesetzt.

Pu-Freisetzung ins Abwasser:

Die Abgabe von Plutonium mit dem Abwasser wird im US-Schnellbriiterumwelt-State-
ment /15/ folgendermaBen abgeschdtzt: Die Summe der Aktivitaten der einzel-

nen Isotope (Ai), bezogen auf ihre hochstzuldssige Aktivitdt im Wasser
(Mch,W), darf den Wert 1 nicht Uberschreiten:

Damit ergibt sich eine jahrliche Pu-Freisetzung von 1,25 - 104 ug, wie dies
schon in Tabelle III.7 vermerkt worden war. Wird dieser Wert auf die jahr-
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lich verarbeitete Pu-Menge von rund 150 Tonnen pro 1500 jato-Briiterbrenn-

stoffabrikationsanlage bezogen, so ergibt sich ein Freisetzungsfaktor von
-11

8 .10 77,

Dagegen stiitzt sich der im Umweltbericht liber Pu-Rezyklierung im LWR /7/
genannte Wert auf Vergleiche mit den weiter oben genannten Pilotanlagen;
dieser Wert wird in /7/ als typisch fiir Brennstoffzyklusanlagen angesehen
und ist in Tabelle III.7 mit 3000 ug angegeben. Ins Verhaltnis gesetzt zur
jahrlich durchgesetzten Pu-Menge von rund 75 Tonnen, ergibt sich hier

4 - 10'11. In Anlehnung an die bei der Freisetzung an die Atmosphdre gemach-
te Uberlegung wird fiir zukiinftige Anlagen eine Verbesserung der Riickhaltung
erwartet und der Freisetzungsfaktor als nahe beim besseren der beiden Werte

liegend angenommen: 5 - 10'11,

Um die Freisetzungen von Plutonium aus einer Fabrikationsanlage ins Abwasser
und an die Atmosphare ins richtige Licht zu setzen, soll hier kurz auf fol-
genden Aspekt hingewiesen werden: die Dosisbelastung. Obwohl die Freisetzung
ins Wasser deutlich hoher liegt als die an die Atmosphdre (hier um einen Fak-
tor 50), ist die Organbelastung des Menschen Uber diese beiden Pfade durch-
aus vergleichbar. So liegen etwa nach /15/ die Organbelastungen durch Pu

aus der Atmosphdre am ungiinstigsten Aufpunkt pro Individuum merklich iiber
denen der iiber das Abwasser freigesetzten Pu-Isotope; in "Gesmo" sind die

50 Jahr--"Commitment-Dosen" durch atmospharische Belastung sogar bedeutend
hoher. Sind die Ergebnisse derartiger Betrachtungen auch sehr stark von den
gewahlten Standortcharakteristiken abhdngig, so zeigen sie zumindest doch,
daB der bloBe Vergleich von freigesetzten Aktivitdtsmengen nur eine ziemlich
oberfldchliche Beurteilung von Umweltbelastungen ermoglicht.

IIT. 3.2 Uranfreisetzungen

Dije Zusammensetzung des Urans nach Entladung aus den Reaktoren unterschied-
Tichen Typs ist in Tabelle III.8 zusammengestellt:
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Nuk1id | LWR LWR _ |  sBR

(HWZ) | S rez |
U-234 (2,4-10° a) 0,74 0,66 0,092
U-235 (7,0-108 a) 0,02 0,01 0,003
U-236 (2,3-10" a) 0,29 0,23 0,01
U-238 (4,5-10° a) 0,31 0,31 0,29

. Tab. III.8: Uranaktivitdt (Ci/Tonne) zum Zeitpunkt der Refabrika-
tion (365 Tage nach Entladung)

Die Tabelle zeigt, daB der groBte Beitrag bei den Wasserreaktoren vom U-234
stammt. Die Anderung des U-234-Gehalts vom Zeitpunkt der Entladung bis zur
Wiederaufarbeitung bzw. Refabrikation ist dann nicht zu vernachldssigen,
wenn der Gehalt an Plutonium (insbesonders an Pu-238) betrdchtlich ist.
Beim SBR steigt der U-234-Anteil durch Zerfall von Pu-238 vom

Zeitpunkt der Entladung bis zur Refabrikation um mehr als 50 % an. Fiir
diesen letztgenannten Zeitpunkt gilt die Isotopenzusammensetzung in obiger
Tabelle.

Fir die Freisetzung an die Atmosphdre 1dBt sich-aus /15/ der Faktor 2.10'6
ableiten. Als Vergleich kann hier /82/ herangezogen werden; die Angaben
darin beziehen sich auf die Fabrikation niedrig angereicherten Uranbrenn-
stoffs, die bei einem Gesamtjahresdurchsatz von 600 Tonnen mit einer
Gesamtaktivitatsabgabe kleiner 7,2:107°
verbunden. ist. Dies fiihrt auf,einen Freisetzungsfaktor von 9 - 10

Ci Uran/Jahr an die Atmosphare

-6

Fir eine andere Uranoxid-Brennstoffanlage /83/ wurde ein Auslegungswert von
10°
und die sich iiber vier Jahre erstreckten, wurden Freisetzungsfaktoren

genannt; bei Messungen, die der Erweiterung dieser Anlage vorangingen

ermittelt, die um drei GroBenordnungen unter dem Auslegungsrichtwert lagen.
Fiir die weiteren Betrachtungen soll hier ein Freisetzungsfaktor von 1070
fir Uran an die Abluft zugrundegelegt werden.

Zur Ermittlung. der Freisetzung von Uran ins Abwasser werden wieder /15/ und

/83/ herangezogen: entsprechend dem einen erhdlt man einen Wert von 5‘10'5;
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auf der Grundlage von /83/ ergibt sich durch Zugrundelegung einer Hochstab-
abgabe von 0,2 Ci Uran pro Jahr ein Freisetzungsfaktor flr den Wasserpfad
von 26 - 10'5; als Basis fiir weitere Rechnungen wird ein Wert von 5 . 107°
angenommen.

I111.3.3 Americium-Freisetzungen

Unter der Annahme, daf Uran und Plutonium bei der Wiederaufarbeitung fast
yollstandig von den librigen Bestandteilen des Brennstoffs - Spaltprodukte
und a-Strahler (die in den Abfallstrom laufen) - abgetrennt werden, kann
der Aufbau von Am-241-Zerfall aus /4/ entnommen oder durch die Beziehung

il = pydl A(Am) - A(Pu)
0 A (Am) - a(Pu)

At

angendhert werden. AAm41 stellt die aufgebaute Am-241-Aktivitdt dar, Pug1

die des Pu-241 zum Zeitpunkt der Wiederaufarbeitung, x(Am) und Xx(Pu) die
Zerfallskonstanten und At den Betrachtungszeitraum bis zur Refabrikation
(im Jahr nach der WA). Damit ergibt sich an Am-241-Aktivitdt pro GWe-a zum
Zeitpunkt der Brennstoff-Fabrikation (At=1):

SBR: 9500 Ci LWR 8900 Ci LWR: 4200 Ci

rez’

Falls zwischen WA und Refabrikation mehr als ein Zeitraum von etwa drei Mo-
naten liegt, so ergibt s{ch aus Strahlenschutzgriinden (y-Strahlung!) die
Notwendigkeit, das Am-241 quantitativ abzutrennen. Nimmt man an, daB diese
Abtrennung zu 99% gelingtsund sind die fiir Plutonium geltenden Freisetzungs-
faktoren auch fiir Am-241 giiltig (/15/, /69/) - namlich 10712 fiir den Luft-
bzw. 5 - 10711 flir den Wasserpfad -,so ergeben sich folgende Mengen an
freigesetztem Am-241:

Tab. II11.9: Am-241-Freisetzungen bei der Brennstoff-Refabrikation
(uCi/GWe.a)

L WR LWR S B R
Luft 4 - 1075 9 .10°° 1. 10"
Wasser 2 . 1073 5 . 1070 6 - 1073




- 45 -

In der folgenden Tabelle sind die Freisetzungsfaktoren fiir den Brennstoff-
fabrikationsvorgang zusammengefalBt:

Tab. II1.10: Freisetzungsfaktoren (fre1gesetzte Aktivitdt

) fir die Brenn-
durchgesetzte Aktivitdt

stoffabrikation
Element Luft Wasser
Uran 10'6 5 . 10'5
TU-Element 10712 5 - 10711

Die Brennstoffrefabrikation findet ein Jahr nach Entladung des abgebrannten
Brennstoffs aus dem Reaktor statt. In Tab. III.11 und III.12 sind die in Luft
und Wasser bei Normalbetrieb der Anlage abgeleiteten Aktivitdaten zusammenge-
stellt. Es ist hier das Uran, insbesondere iiber den Wasserpfad, das in Ein-
heiten von Aktivitdt einen Beitrag liefert.

Tab. III1.11: Freisetzungen bei der Fabrikation von Leichtwasserreaktor-
Brennstoff (uCi/GWe-a)

; Abluft Abwasser

Nuk1id
L WR L WR., L WR LWR.,

U-234 17 16 840 780
U-235 0,5 - 20 12
U-236 7 5 350 270
U-238 7 7 350 360
Pu-238 0,2 7,6
Pu-239 - 0,5
Pu-240 ' - 0,1
Pu-241 5,7 285




Tab. III.12:

Radioaktive Freisetzungen bei der SBR-Brennstoffabrikation

Aktiv. Gehalt Freisetzungs- AbTuft Freisetzungs- Abwasser
Nuk1id (<) faktor Luft Ci/GHe-a faktor Wasser 4Ci/5We-a
nach 365 Tagen
U-234 0,092 2 90
U-235 0,003 6 . P 3
U-236 0,010 10 0,2 5 10 9
U-238 0,288 5 270
Pu-238 10000 0,2
Pu-239 3600 012 0,07 el
Pu-240 4900 0,1 4
Pu-241 555000 10 450

..917_
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AbschlieBend soll in Tabelle II1.13 fiir die drei Reaktortypen eine zusammen-
fassende Darstellung der Freisetzung von Uran- und TU-Isotopen, normiert auf

1 GWe-a, erfolgen

Tab. II1.13: Actinidenfreisetzung aus dem Brennstoffzyklus (uCi/GWe.a)

Atmosphéare:
Wiederaufarbeitung Brennstoffabrikation
Nuk1id -
LWR LWRrez SBR LWR Lerez SBR |
Uran - - - 32 28 7
Pu (o) 89 181 303 - 0,2 0,37
Pu (8) | 2700 5800 9300 | - 5,7 10
Am (a) 4 19 47 - - -
Cm (a) 430 3900 650 - - -
) a 523 4100 1000 32 28 7,4
Abwasser:
Nuklid Brennstoffabrikation
LWR LW Rrez SBR
Uran 1560 1422 372
Pu (a) - 8,2 15
Pu (8) | - 285 450
Y (o) 1560 1430 387
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Anhang:  Bemerkungen zum Hochtemperaturreaktor (HTR)

Mit einer bei der Wichtigkeit des Themas "HTR" gerade noch statthaften
Knappheit sollen hier Daten liber Freisetzungen zusammengestellt werden.
Obwoh1 die Datenbasis aufRerst mager ist, soll nicht jeder greifbare
Literaturhinweis herangezogen werden; so sind etwa im US.-Briiter Umwelt
Statement /15/ Daten iliber die Gesamtfreisetzung von Radionukliden aus den
Brennstoffzyklen von Leichtwasserreaktor, Briiter und Hochtemperaturreaktor
vergleichend einander gegeniibergestellt: das schlechte Abschneiden des HTR
und das gute Ergebnis flir den Briiter lassen eine zu starke Einseitigkeit
vermuten. Auf der anderen Seite liegen detailliertere Daten iiber HTR-
Freisetzungen ulberwiegend von Forschungsstellen vor, die die Einfiihrung
dieses Reaktortyps favorisieren. Insofern ist eine Beurteilung der Daten
auf ihre Belastbarkeit nicht leicht moglich. Andere Autoren /84/ weisen
auf die etwa doppelt so hohe Kr-85 Erzeugung beim HTR im Vergleich zum LWR
hin, machen jedoch keine Aussage liber die Menge an freigesetzten Nuklide.
Auf der anderen Seite wird von Schulten /85, 86/ auf die extrem hohe
Spaltproduktrickhaltung in den kugelformigen Brennelementen des Jiilicher
Versuchsreaktors AVR hingewiesen und ein so niedriger Kontaminationsgrad
des Kiihimittels Helium angegeben, daB ein Abblasen an die Luft der Umgebung
moglich wdre. Als kritisches Spaltprodukt hdtte sich das Cs-137 erwiesen,
bei Kiihimittel-Temperaturen oberhalb von 9509C wire ein neues Spaltprodukt
im Kiihlgas aufgetreten: Ag-110 m.

In der abschlieBenden Tabelle seien Freisetzungsraten fiir den Reaktor
(GroBRe etwa 1300 Mwe) und die Wiederaufarbeitungsaniage (1500 jato), wie
sie bei Bonka und Vogt /57/ Verwendung finden, erganzt durch Daten von
Hilbert /40/, angegeben,
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Freisetzungen aus HTR und HTR-Wiederaufarbeitungsanlage (Ci/Jahr):

H-3:

C-14:

Kr-85:

Kr-88:"

J-129:

J-131;

Xe-133:

Sr-89:

Sr-90:

Cs-137:

HTR (1300 M)

50

100
(10% des LWR)

1300
(/40/)

30
400 (/40/)

0,003

(~1% des LWR, ~10% des

Briiters)

100

HTR-WA (1500 jato)

7,5 x 10°

(Keine Riickhaltung, ca 20% weniger
als bei LWR)

3 000
(ohne N-Verunreinigung).

2,5 x 107
(Keine Riickhaltung,~ 50% mehr
als bei LWR) o

0,035
(Riickhaltung 99,9%, ~1/4 weniger
als LWR)

0,1
(wie LWR)

0,004
0,002

0,0045
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