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Zusammenfassung

Dieser Bericht enthalt zum Stichwort “Tritium” Informationen Gber Chemie, Phy-
sik, Vorkommen, Herstellung, Verwendung, Technologie, Freisetzungen, Radio6-
kologie und -biologie, Dosisabschatzungen, Strahlenschutzmaf3nahmen und
rechtliche Aspekte.

Ziel ist die Bereitstellung einer verlaBlichen Datenbasis fur die in der Offentlich-
keit geflahrte Diskussion Uber Tritium, insbesondere seinen Einsatz in zukanfti-
gen Kernfusionsanlagen und seine radiologische Bedeutung.

Tritium

Abstract

This report contains information on chemical and physical properties, occurence,
production, use, technology, release, radioecology, radiobiology, dose estimates,
radioprotection and legal aspects of tritium.

The objective of this report is to provide a reliable data base for the public discus-
sion on tritium, especially with regard to its use in future nuclear fusion plants
and its radiological assessment.
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1. Eigenschaften von Tritium
H.R. Ihle, R. - D. Penzhorn

1.1 Kerneigenschaften

Die Atome eines Elementes kdnnen bei gleicher Protonenzahl im Kern eine
unterschiedliche Neutronenzahl besitzen. Solche Atome mit gleicher Protonen-
bzw. Kernladungszahl, aber unterschiedlicher Neutronenzahl bezeichnet man als
Isotope. Sie unterscheiden sich im allgemeinen nicht in ihren chemischen, wohl
aber in ihren physikalischen Eigenschaften.

Beim Wasserstoff unterscheidet man drei verschiedene Isotope:

- den einfachen Wasserstoff oder Protium (1H oder H), dessen Kern nur aus ei-
nem Proton (p) besteht,

- den schweren Wasserstoff oder Deuterium (2H oder D), dessen Kern (das Deu-
teron) ein Proton und ein Neutron (n) besitzt und

- den Uberschweren Wasserstoff oder Tritium (3H oder T), dessen Kern (das Tri-
ton) ein Proton und zwei Neutronen aufweist.

Tritium ist das einzige radioaktive Isotop des Wasserstoffs. Es zerfallt mit einer
Halbwertszeit von etwa 12,3 Jahren unter Aussendung von B-Strahlung (d.h.
Elektronen) zu Helium-3 (3He).

Tritium ist das Radionuklid mit der geringsten Zerfallsenergie aller bekannten f3-
Strahler; der Zerfall ist frei von begleitender Gammastrahlung. Wie aus dem f3-
Energiespektrum des Tritiumzerfalls ersichtlich, reichen die Energien der emit-
tierten Elektronen von sehr niedrigen Werten bis zu einer maximalen Energie von
18,54 keV (siehe Abb. 1-1). Die B-Strahlung des Tritiums hat nur eine sehr geringe
Reichweite (in Luft betragt die maximale Reichweite 6 mm und die mittlere 0,5
mm; die Reichweite in Wasser liegt bei 6 pm). Die Abschirmung dieser Strahlung
ist problemlos méglich.

Far die Berechnung der Zerfallsenergiedichte ist die mittlere Energie der f3-
Teilchen maBgeblich. Das Tritium ist ein Radionuklid mittlerer spezifischer Aktivi-
tat: Innerhalb eines Jahres zerfallen etwa 5,5 %. Fir die breiten Anwendungen
als "Tracernuklid” (Leitisotop) flr Wasserstoff ist die spezifische Radioaktivitat
immerhin hoch genug, um einen sehr empfindlichen Nachweis zu erméglichen.
Tabelle 1-1 faBt die wichtigsten Kerneigenschaften von Tritium zusammen [1-1].
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Abb. 1-1: Hochaufgelostes Spektrum der kinetischen Energie der Tritium-$3-Teilchen aus zwei
verschiedenen Messungen (offene u. geschlossene Kreise) nach [1-1], S. 209

(aJ= 1E-18)
Zerfallsart * T=3He+ [+ v
Halbwertszeit 12,3232 [a]
Zerfallskonstante A 1,782 E-09[s—1}
Spezifische Aktivitit 3,558 E 14 [Ba/g]
Mittlere B - Energie 5,685 [keV]
Max. 3 - Energie 18,54 [keV]
Zerfallsenergiedichte 0,3240 (W/g]
Atomgewicht 3,0160497
Kernspin 1/2

Tab.1-1: Kerneigenschaften von Tritium
*v= Antineutrino

1.2 Fusionsreaktionen leichter Kerne

Die Kerne leichter Atome, besonders die der Wasserstoffisotope, kdnnen bei ho-
hen Temperaturen miteinander verschmelzen (fusionieren). Dabei werden grofBe
Energiemengen frei. Die wichtigsten Fusionsreaktionen leichter Kerne sind in Ta-




belle 1-2 aufgefihrt. In Abb. 1-2 ist die Reaktionsgeschwindigkeit fur die in Ta-
belle 1-2 genannten Reaktionen in Abhangigkeit von der Temperatur bzw. der ki-
netischen Energie der Teilchen dargestellt [1-1].

Reaktion* ﬁ\r/l{zl;]g]l e**
(1) D+T=4He +n 17,6
(Ila) D+D=T+H 3,98
(IIb) D+D=3He +n 3,25
(Im 3He + D = 4He + H 18,3
(V) T+ T =4He + 2n 11,3
(V) 3He + T=4He + D 14,3

Tab. 1-2: Fusionsreaktionen
*H, D, T bedeuten hier Kerne, nicht Atome
**1eV =1,602189E-194J

Temperatur [K]
107 10

10-22 -

-24
10 r

10-26 L

Reaktionsgeschwindigkeit [m®/s]

10-28 /, /

Energie [J/mol]

1 10 10? 102
Energie [keV]

Abb. 1-2: Reaktionsgeschwindigkeiten der wichtigsten Kernfusions-Reaktionen in
Abhangigkeit von der Temperatur

Wie aus Abb. 1-2 ersichtlich, ist das Zustandekommen der Kernfusion far die Re-
aktion ( I') sehr viel wahrscheinlicher als fur alle anderen Reaktionen. Daher wird
in Konzeptstudien kinftiger Fusionsreaktoren meist die auf der Fusion von Trito-
nen mit Deuteronen beruhende Reaktion zugrunde gelegt (vergl. Kap. 2.3.4). Um



Reaktion (I) zu nutzen, muf3 Tritium durch Reaktionen der frei werdenden Neu-
tronen mit Lithiumkernen gewonnen werden. Die Reaktionen (IIa) und (IIb) ver-
laufen mit gleicher Geschwindigkeit. Das fur Reaktion (Ill) benétigte 3He kann
auf der Erde nur durch Zerfall von Tritium mit vertretbarem Aufwand gewonnen
werden. Auch bei allen anderen hier aufgefiihrten Fusionsreaktionen wird Triti-
um verbraucht oder erzeugt.

Die Reaktionen zwischen leichten Kernen kénnen durch Myonen, p~, “kataly-
siert”"werden, z. B. entsprechend Reaktion

D+T+ p =4He+n+y" . (1-1)

Myonen entstehen beim Zerfall von Pionen, u”, die in 20 ns zu Myonen und An-
timyonneutrinos, vy, zerfallen:

=y + vy (1-2)
Pionen entstehen durch Kollision hochenergetischer Nukleonen mit anderen Ker-
nen.

Die durch Myonen katalysierte Fusion leichter Kerne mit positiver Energiebilanz
ist nach heutigem Wissen als Energiequelle nicht aussichtsreich.

1.3 Physikalisch-chemische Eigenschaften, Isotopieeffekte

Die drei Wasserstoffisotope H, D und T bilden drei homonukleare Molekule, (Hy,
Dy und T3) und drei heteronukieare Molekle (HD, HT und DT), deren Eigenschaf-
ten erheblich voneinander abweichen. Dies ist hauptsachlich auf die Massenun-
terschiede der Wasserstoffisotope zurtckzufihren, was in verschiedenen Nuli-
punktsenergien und Energiezustandssummen zum Ausdruck kommt.

In der Quantenmechanik versteht man unter Nullpunktsenergie, Eo, die Energie
des als “Oszillator” betrachteten zweiatomigen Molekils im tiefsten Energiezu-
stand, Eo = 1/2 hv, wobei h das Planksche Wirkungsquantum und v die Frequenz
der Schwingung der quasi-elastisch verbundenen Atome der Molekile um ihre
Gleichgewichtslage ist. Neben der linearen Schwingung um eine Gleichgewichts-
lage und der Eigenrotation fuhren die Kerne eines zweiatomigen Molekls auch
eine Rotationsbewegung um eine senkrecht zu ihrer Verbindungslinie gedachte
Achse aus, deren Energie von der sogenannten Rotationsquantenzahl J abhangt
(J=0,1, 2, 3,...). Auf diese Zusammenhange wird im nachsten Unterkapitel einge-
gangen.

Abb. 1-3 zeigt die Schwingungsenergie eines zweiatomigen Molekdls als Funkti-



potentielle Energie
—
-
—
-

‘\ // E : i
\ ’// : : |
\ 7 [ l |
g
QQ
| @
@ Do c‘?
oy u
1
. . . . . .
/[ 2 1
1
/ 3 Wp
l
re” / N\ o) Kernabstand

Mo (t8) To(oB)

Abb. 1-3: Potentialkurven (H, D, T)-B, wobei B ein beliebiges Atom darstellt {1-2].

on des Atomkernabstandes, r, wobei ro der Abstand der Atomkerne im Gleichge-
wicht ist. Man bezeichnet eine solche Kurve als Potentialkurve. Sie wird im rech-
ten Teil durch die sogenannte Dissoziationsenergie, D, begrenzt, das ist die Ener-
gie, bei der das Molekul dissoziiert.

Die isotopen Wasserstoffmolekile zeigen erhebliche Unterschiede in den gemes-
senen Dissoziationsenergien, Do In Abb. 1-3 ist der Zusammenhang zwischen der
Nullpunktsenergie E; = 1/2 hv, der Dissoziationsenergie vom Minimum der Po-
tentialkurve, De, und der Dissoziationsenergie bei O K, Do, z. B. fir drei Bindun-
gen HB, DB und TB dargestellt, wobei B ein beliebiger Molekdlrest ist. Es besteht
folgender Zusammenhang:

De = Do (HB) + 1/2 hvyg = Do (DB) + 1/2 hvpg = Do (TB) + 1/2 hvrg (1-3)

Die kleinere Nullpunktsenergie der Bindung, die das schwerere Wasserstoffatom
enthélt, bewirkt eine Erhéhung der Dissoziationsenergie Do, eine Verringerung



des Abstandes ro und eine Verringerung der Schwingungsamplitude. Daher ist
auch T das stabilste Molekl der sechs isotopen Wasserstoffe (vgl. Tabelle 1-3).

Spezies [kJ/EICIoI] ﬁ((j/Mol]

H, 25,96 432,08
HD 22,53 435,51
D, 18,44 439,61
HT 21,26 436,78
DT 16,85 441,18
T, 15,10 444,98

Tab. 1-3: Nullpunktsenergie und Dissoziationsenergie der isotopen Wasserstoffmolekiile

1.3.1 Ortho- und para-Hz,-D3 und -T>

Die besondere Eigenschaft der Kernspinisomerie der isotopen Wasserstoff-
molektle rahrt daher, daf3 wegen ihrer kleinen Masse ihr Tragheitsmoment um
etwa eine GréBenordnung oder mehr niedriger ist als das anderer Molekule. Da-
her ist der Abstand der Rotationsenergiezustande bei tiefer Temperatur grofBer
als die thermische Energie, kT (k = Boltzmannkonstante).

Die Kernspins der Wasserstoffmolekile koppeln antiparallel oder parallel, und
die Kopplung bleibt bestehen, sofern nicht ein Katalysator vorhanden ist. Es gibt
daher zwei Arten von Wasserstoffmolekuilen, und die Menge jeder Art andert
sich in Abwesenheit eines Katalysators praktisch nicht. Symmetrische Moleklile,
wie Hj, D2 und T3, zeigen nur Rotationszustande mit entweder geraden oder un-
geraden Rotationsquantenzahlen J, aber nicht beide. Dabei bestimmt die Kern-
spinkopplung, welche Art von J-Werten erlaubt ist. Die makroskopischen Eigen-
schaften der meisten Moleklle zeigen keine Unterschiede der Spezies mit gera-
den oder ungeraden J-Werten, sondern Unterschiede werden nur in den Spek-
tren und anderen mikroskopischen Eigenschaften beobachtet.

Die thermodynamischen Eigenschaften symmetrischer Wasserstoffmolekile zei-
gen jedoch erhebliche Unterschiede, bedingt durch die groBen Differenzen der
Rotationsenergiezustande. Sogenannter “para-H;", hat antiparallele Spinorien-
tierung und gerade Werte von J; dagegen hat der sogenannte “ortho-H" paral-
lele Spinorientierung und ungerade Werte von J. Die parallele Spinkopplung ist
dreimal wahrscheinlicher als die antiparallele, daher ist im Gleichgewicht bei ho-



Teer em, HD HT e-Dy DT e T,

Tripel

punkt 4,5 E-05 1,3 E-03 4,5 E-03 1,6 E-02 7,38 E-02 6,48 E-01
4,2 2,1 E-17 1,6 E-13 3,7 E-12 1,9 E-09 1.1 E-07 9,9 E-06
6 4,1 E-12 1,5 E-09 1.4 E-08 8,9 E-07 1,9 E-05 1,6 E-04
8 5,0 E-09 3,2 E-07 1,7 E-06 3,2 E-05 3,8 E-04 6,7 E-03
10 3,6 E-07 8,0 E-06 3,0 E-05 2,8 E-04 2,3 E-03 2,69 E-02
12 6,6 E-06 6,8 E-05 2,0 E-04 1,1 E-03 7,5 E-03 6,77 E-02
14 4,6 E-05 3,1 E-04 8,0 E-04 3,2 E-03 1,74 E-02 1,26 E-01
16 2,1 E-04 9,8 E-04 2,2 E-03 6,9 E-03 3,26 E-02 1,95 E-01
18 6,9 E-04 4,2 E-03 5,0 E-03 1,25 E-02 5,26 E-02 2,66 E-01
20 1,8 E-03 2,9 E-03 9,4 E-03 1,99 E-02 7,62 E-02 3,33 E-01
22 3,9 E-03 8,7 E-03 1,57E-02 2,92 E-02 1,03 E-01 3,93 E-01
24 7,3 E-03 1,41 E-02 2,41 E-02 4,00 E-02 1,31 E-01 4,46 E-01
26 1,26 E-02 2,10 E-02 3,45 E-02 5,20 E-02 1,50 E-01 4,92 E-01
28 2,00 E-02 2,97 E-02 4,68 E-02 6,49 E-02 1,86 E-01 5,30 E-01
30 2,97 E-02 3,99 E-02 6,06 E-02 7,85 E-02 2,14 E-01 5,63 E-01
32 4,19 E-02 5,15 E-02 7,58 E-02 9,24 E-02 2,40E-01 5,91 E-01
34 5,64 E-02 6,43 E-02 9,20 E-02 1,06 E-01 2,65E-01 6,14 E-01
36 7,32 E-02 7,81 E-02 1,09E-01 1,20 E-01 2,87 E-01 6,34 E-01
38 9,21 E-02 9,28 E-02 1,26 E-01 1,34 E-01 3,08 E-01 6,51 E-01
40 1,13 E-01 1,08 E-01 1,44 E-01 1,48 E-01 3,27 E-01 6,65 E-01
Tab. 1-4: Anteil der Molekiile imJ = 1 Niveau

Bemerkung: Im allgemeinen sind die restlichen Molekiile im Niveau J = 0. Eine
auffallende Ausnahme ist T5 in der Nahe von 40 K, wo das Niveaud = 2
mit 0,15 % besetzt ist.

her Temperatur (300 K) ortho-Hy dreimal haufiger als para-H;. Eine solche Mi-
schung von 3/4 ortho-Hz und 1/4 para-H; wird als n-H; (normaler Wasserstoff)
bezeichnet. Fir das Molekll T, gelten die gleichen Kopplungen zwischen Kern-
spin und Rotationszustanden wie beim Hj, da das Triton und das Proton den glei-
chen Kernspin 1/2 aufweisen. Das Verhaltnis ortho-T3 / para-T; ist somit ebenfalls
3 im Gleichgewicht bei hoher Temperatur. Der niedrigste Rotationszustand ist J
= 0; daher ist fir H; und T, die para-Spezies bei tiefer Temperatur die stabile
Form. Das Deuteron hat dagegen einen Kernspin gleich 1, und fur D3 mit paralle-
ler Kopplung der beiden Kernspins sind gerade Rotationsquantenzahlen J erlaubt
("ortho-D3"). Bei antiparalleler Kopplung der Kernspins sind Rotationszustande



mit ungeraden Quantenzahlen erlaubt ("para-D;"). Die Zustande mit geraden J-
Werten sind hier doppelt so wahrscheinlich wie die mit ungeraden J-Werten. Bei
hoher Temperatur (300 K) ist das Mischungsverhaltnis ortho-D3 / para-D; gleich
2; bei tiefer Temperatur ist ortho-D; die stabile Form (J = Q).

Fir die homonuklearen Molekile Hj, D3, T3, sind nur Ubergdnge Al = +2 erlaubt.
Durch Katalysatoren oder durch den -Zerfall des Tritiums bei einer bestimmten
Temperatur ins Gleichgewicht gebrachte ortho-para-Mischungen der homonu-
klearen Molekiile bezeichnet man mit e-H;, e-D; und e-T;. Fur die heteronuklea-
ren Molekile HD, HT und DT sind dagegen alle Rotationstibergange erlaubt, wo-
bei AJ=+1 der wichtigste Ubergang ist. In Tabelle 1-4 ist der Anteil der im Rota-
tionszustand J = 1 befindlichen Wasserstoffmolekile bei Temperaturen zwi-
schen 4,2 und 40 K dargestellt.

Der Gesamtteil der in Rotationszustdanden mit ungeraden Rotationsquantenzah-
len vorliegenden homonuklearen Wasserstoffmolekile ist in Tabelle 1-5 far ei-

Temp. e-Hy e-Dy e-Ty

K]

40 0,113 0,148 0,666

50 0,229 0,207 0,712

60 0,344 0,251 0,732

77,4 0,500 0,297 0,745
100 0,614 0,322 0,749
150 0,714 0,332 0,750
200 0,740 0,333 0,750
250 0,747 0,333 0,750
300 0,749 0,333 0,750

Tab. 1-5: Gleichgewichtsbevilkerung der Niveaus mit ungeradem J fiir Ho, Dg und
To
Bemerkung: Alle Molekiile befinden sich im Schwingungsgrundzustand.
Bei 300 K betrigt der ortho-Anteil an Hy und Ty je 3/4,
respektive der para-Anteil des Dy 1/3.
nen hdheren Temperaturbereich angegeben. Die sich ergebenden groBen Unter-
schiede in den Rotationszustandssummen der isotopen Wasserstoffmolekule tra-
gen erheblich zu den Unterschieden der thermodynamischen Funktionen bei tie-
fen Temperaturen bei. Die Eigenschaften der tritiumhaltigen Wasserstoffmolek -
le werden zusatzlich durch die Effekte des radioaktiven Zerfalls beeinfluf3t, die im

Abschnitt 1. 4 behandelt werden.



1.3.2  Sdttigungsdampfdriicke, Tripelpunktdaten, kritische Daten und chemi-
sche Austauschreaktionen der isotopen Wasserstoffmolekiile

Die Tabellen 1-6 und 1-7 geben Daten fur die Berechnung von Sattigungsdampf-
dricken der isotopen Wasserstoffe, Sublimations- und Verdampfungswéarmen so-
wie Temperaturen und Dricke fir Tripelpunkte und kritische Punkte, die beson-
ders fiur kryotechnische Anwendungen wichtig sind, beispielsweise die Trennung
der Wasserstoffisotope durch Tieftemperaturdestillation.

® b ‘ A?;/ﬁkglg'?
Fest n-Hy 9,2458 92,610 2,3794 1028
HD 9,7731 116,66 2,3769 1270
HT 9,8954 126,29 2,3758 1370
n-Dy 10,427 138,31 2,2891 1470
DT 10,821 150,34 2,2389 1580
Ty 11,559 164,77 2,1189 1690
AH" vap, T P.
[J/Mol]
Flussig n-Hy 9,64596 83,5177 1,98042 911
HD 11,5827 109,419 1,57756 1110
HT 12,7295 123{995 1,34440 1190
n-Dg 12,6317 130,249 1,38962 1270
DT 14,2203 147,349 1,04950 1360
Ty 15,8148 164,486 0,707997 1460

Tabelle 1-6:  Sattigungsdampfdriicke von isotopen Wasserstoffen gemaf
Inp/[Pa] = a-b/T + ¢ln T[K]*
und Sublimationswirme AH® 5, 7.p. bzw. Verdampfungswarme AH® vap Tp.
beim Tripelpunkt (T.P.)
* Daten fir HT und DT sind geschétzt

Zwischen isotopen Wasserstoffmolekilen finden Austauschreaktionen statt, die
bei Temperaturen um 300 K und darunter unter der Einwirkung von Katalysato-
ren mit hinreichender Geschwindigkeit ablaufen. Berechnete Gleichgewichtskon-
stanten fur die Austauschreaktionen (z.8. fur die Reaktion D,+T, = 2DT ist Kp
= PDTZ/PD2 - Pt,) sind in Tabelle 1-8 zusammengestelit.
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Spezies Molekular- Tripelpunkt Kritischer Punkt
gewicht
(10-3x T Pe T, Pc
(kg/Mol]) (K] [Pa] (K] [MPa]
e-Hp 2,015650 13,804 7030 32,976 1,293
n-Hy 2,015650 13,956 7200 33,19 1,315
HD 3,021927 16,60 12370 35,91 1,484
HT 4,023875 17,70% 14580* 37,13*% 1,571*
e-Dy 4,028204 18,69 17130 38,262 1,650
n-Dy 4,028204 18,73 17150 38,34 1,665
DT 5,030152 19,79 20080* 39,42* 1,773*
Ty 6,032100 20,62 21600* 40,44* 1,850*
Tabelle 1-7:  Tripelpunkt und kritischer Punkt von isctopen
Wasserstoffmolekiilen
* geschitzt
T Do+ Ty = 2DT Ho+Ty=2HT Hy +Dy-2HD
(K]
0 0 0 0
4,2 4,8 E-02 2 E-17 4,9 E-08
6 2,0 E-01 4 E-12 1,4 E-05
8 4,7 E-01 5 E-09 3,6 E-04
10 7,8 E-01 3,8 E-07 2,6 E-03
12 1,10 6,5 E-06 9,6 E-03
15 1,46 1,1 E-04 3,6 E-02
20 1,74 2,0 E-03 1,3 E-01
25 1,94 1,1 E-02 2,9 E-01
30 2,09 3,4 E-02 4,9 E-01
50 2,57 3,3 E-01 1,41
77,4 3,06 6,4 E-01 1,94
100 3,29 9,5 E-01 2,26
200 3,69 1,94 2,90
300 3,82 2,58 3,26
0 4,00 4,00 4,00
Tab. 1-8: Gleichgewichtskonstanten, K, fiir den Isotopenaustausch




-11-

Fuar Austauschreaktionen wie
Dy + T2 =2DT (1-4)

im Falle gleicher Anteile an D- und T-Atomen sind die Gleichgewichtsanteile der
isotopen Wasserstoffmolekile in Tabelle 1-9 angegeben. Im Bereich tiefer Tem-

Do +Ty=2DT Ho+Ty=2HT Hy+ Do =2HD
Temp.
(K]

Dg=Ty DT Ho=Ty HT Ho=Dy HD

50,0 0 50,0 -0 50,0 0

4,2 45,1 9,9 50,0 0 50,0 0
40,8 18,4 50,0 0 49,9 0,2
37,2 25,6 50,0 0 49,5 0,9
10 34,7 30,7 50,0 0 48,8 2,5
12 32,8 34,4 49,9 0,1 47,7 4,7
15 31,2 37,7 49,7 0,5 45,7 8,6
20 30,1 39,8 48,9 2,2 42,3 15,4
25 29,5 41,1 47,5 5,0 39,4 21,3
30 29,0 41,9 45.8 8,4 37,0 26,0
50 27,8 44,5 40,2 C197 31,7 36,7
77,4 26,7 46,7 35.7 28,6 29,5 41,1
100 26,2 47,6 33,6 32,8 28,5 42,9
200 25,5 49,0 29,4 41,1 27,0 46,0
300 25,3 49,4 27,7 445 26,3 474
o 25,0 50,0 25,0 50,0 25,0 50,0

Tab. 1-9: Prozentuale Anteile der isotopen Wasserstoffmolekiile bei einer Ausgangs-
zusammensetzung 50:50 % zweier Isotope

peratur zerfallen bei Aquilibrierung die heteronuklearen Spezies wegen der Un-
terschiede der Nullpunktsenergiedifferenzen, die im System D/T am kleinsten
und im System H/T am gréBten sind. In tritiumhaltigen Systemen wird der Aus-
tausch unter der Wirkung der 3-Strahlung durch Reaktionen wie

D3* + Ty = DTt + DT (1-5)

ermoglicht, die als Kettenreaktion mit groB3er Kettenlange ablauft. Auch Kataly-
satoren, wie Fe, Ni, Pt und Al;03, bewirken die Gleichgewichtseinstellung, wie Ex-
perimente bej 77 K zeigen. Auch bei noch tieferer Temperatur sollte eine Aquili-
brierung mit Katalysatoren moglich sein.
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1.4 Tritiumverbindungen

Im Prinzip kdnnen alle wasserstoffhaltigen Verbindungen, aber auch andere, wie
z. B. organische Halogenverbindungen, tritiiert werden. Die wichtigsten Metho-
den der Markierung organischer Verbindungen mit Tritium werden als Beispiele
fur die vielfaltigen Mdéglichkeiten der Einwirkung von Tritium auf organische
Stoffe aufgefuhrt. Die besonders wichtigen Prozesse der Einwirkung von Tritium
oder tritiumhaltigen Verbindungen im Biozyklus sind in Kapitel 5 behandelt.

Zu den am haufigsten angewendeten Methoden fir die Darstellung tritiumhalti-
ger Verbindungen gehdren Austauschreaktionen, die direkte chemische Synthese
und RlckstoBmarkierungen [1-3, 1-4].

1.4.1 Austauschreaktionen und die Rolle des (3HeT)* -lons

Beim radioaktiven Zerfall von T; bildet sich als Hauptprodukt das (3HeT)* (s. Tab.
1-10).

Produkte Prozentueller Anteil
(3HeT) * 58

3He* + T 32

3He + T* 9,2
SHe**+ T+ e- 0,8

Tab. 1-10: Produkte des radioaktiven Zerfalls von Ty

Das (3HeT)*-lon ist ein stabiles Molektlion, wie auch das (4HeH)+-Ion,' dessen Dis-
soziationsenergie zu 4He und H™ 1,844 eV betragt. (3HeT)* rekombiniert mit
Elektronen; das sich bildende 3HeT-MolekUl zersetzt sich innerhalb etwa 10 ns.
Die weiteren Produkte des radioaktiven Zerfalls von T3 sind atomares und ioni-
siertes Helium und Tritium.

Die von Wilzbach eingehend untersuchte und nach ihm benannte Wilzbach-
Selbstmarkierung organischer Bindungen (R-H) mit Tritium benutzt die Zerfalls-
energie des Tritiums als einzige Energiequelle fiir den Tritium-Gas-Austausch. Sie
beruht auf Reaktionen der beim Zerfall von Tritiummolekiilen gebildeten lonen
und Atome (vgl. Tabelle 1-10)
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Ty — (3HeT) ™ +RH —RT (1-6)

sowie auf strahlenchemischen Reaktionen, die auf die Bildung von angeregten
Molekilen (mit einem * gekennzeichnet), Radikalen und lonen durch Einwirkung
von 3-Strahlen auf das T-Molekil

Ty e >Ty*— 2T (1-7)
T + RH — RT + HT (1-8)

bzw. auf die zu markierende organische Verbindung

RH - > RH+ + e (1-9)
RH - > RH* (1-10)
RH+ + T» — RT + HT (1-11)
RH* + T2 — RT + HT (1-12)
zurickzufuhren sind (Kennzeichen der Strahlenwirkung: ----- > ).

Zu den Nachteilen der Wilzbach-Methode zdhlen die Vielzahl der oben beispiel-
haft aufgefiihrten Prozesse und die erforderliche lange Einwirkungsdauer. Aus
dem Ausgangsmaterial werden durch die Strahleneinwirkung auf das Ausgangs-
material tritilerte Verbindungen gebildet (in der Regel nur etwa 1 % pro Tag der
Gesamttritiumaktivitat durch Kontakt mit Tritiumgas inkorporiert). Dadurch ist
die Tritilerung mit dieser Methode sehr unspezifisch. Fiir die Anwendung der Me-
thode sind hohe Partialdriucke an Tritium, der Einsatz gasférmiger organischer
Verbindungen oder fester organischer Verbindungen mit groBer spezifischer
Oberflache glnstig. Die erreichbaren spezifischen Aktivitaten liegen im allgemei-
nen bei 1 GBgq/mg.

Die Anregung, lonisation und Radikalbildung kann durch Zusatz von inerten §3-
aktiven Radionukliden (z. B. 85Kr), Bestrahlung mit UV-Licht oder y-Strahlen und
durch elektrische Entladung erhéht werden. Die Verwendung eines Hitzdrahtes
zur Beschleunigung der Reaktionskinetik wurde insbesondere in Austauschreak-
tionen an leichten Kohienwasserstoffen eingesetzt; sie fihrt ebenso zu zahlrei-
chen unerwinschten Nebenreaktionen. Hohere spezifische Aktivitaten an Triti-
um bei einer Verminderung der Verunreinigungen konnten mit Aktivkohle bzw.
Edelmetallkatalysatoren, Raney-Nickel oder Nickelpulver bei 100 °C erzielt wer-
den.
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1.4.2  Direkte chemische Synthese

Eine der einfachsten Markierungsmethoden ist die katalytische Tritiumanlage-
rung an ungesattigten Bindungen:

R-CH=CH-R" + T3 — R-CHT-CHT-R’ (1-13)

R-C=C-R" + T2—>R-CT=CT-R’ (1-14)

Die Spezifizitat der Reaktion hangt von der Art des Substituenten R bzw. R’ ab.

Enthalten die Substituenten "“labile” Wasserstoffatome, so gehen diese auch eine

Austauschreaktion ein:

R-CH=CH-COOH + T - R-CH=COOT + HT (1-15)

Ebenfalls kénnen tritiierte Verbindungen durch Austausch von Alkylhalogeniden

mit Tritium geman

RX+ T—-TX + RT (X=F, Cl, Br,)) (1-16)

unter Verwendung von Katalysatoren, wie sie in Hydrierungen Gblich sind, darge-

stellt werden. Um eine Vergiftung des Katalysators zu verhindern, wird mit einer
Base das Tritiumhalogenid

TX + OH™ —-THO + X~ (1-17)
neutralisiert.

Tritiierte Metallhydride vom Typ NaBH4 und LiAlH4 werden zur Reduktion ver-
schiedener organischer Verbindungen, wie z. B. Sauren, Ester, Aldehyde, Ketone
und Nitrile, verwendet. Die Besonderheit hierbei ist, dal3 die Markierung streng
spezifisch ist und Tritiumatome nur an das Kohlenstoffatom gebunden werden.
Zum Beispiel kann das Hormon Adrenalin mit NaBH3T reduziert und dabei triti-
iert werden:

NaBH3T
R’-CO-CH,-NHR — R’-CT-CH2-NHR (1-18)

OH

(R’ bedeutet eine zweifach hydroxylierte Phenylgruppe).
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1.4.3  RlckstoBmarkierung

Bei der RickstoBmarkierung tritt ein RickstoBatom in ein gegebenes Molekdl
ein. Chemische Effekte, die bei Kernreaktionen auftreten, fihren nicht nur zur
Sprengung bestehender Bindungen, sondern es kénnen auch fir die Herstellung
von markierten Verbindungen wichtige, neue Bindungen entstehen. Das Nuklid
Tritium kann durch folgende Kernreaktionen erzeugt werden:

6Li(n,a) T 0=940b RiackstoBenergie (T) = 2,74 MeV (1-19)
3He(n,p) T o =5327b RickstoBenergie (T) = 0,190 MeV (1-20)

Die nach Gleichung (1-20) erzeugten Tritiumatome besitzen eine verhaltnismaBig
niedrige Energie, weshalb sie fir Tritiummarkierungen besonders geeignet sind.
In allen untersuchten Systemen sind die Reaktionen

T+RH — RT + H (Austausch) (1-21)
T+RH — R+HT (Abspaltung) (1-22)

far die Bildung der Reaktionsprodukte am wichtigsten. RickstoBexperimente in
substituierter Benzosaure ergaben zum Beispiel, da3 die Wahrscheinlichkeit des
Austausches von Substituenten (-NH3, -NQO3, -COOH, -F, -Cl, -Br und -J) durch Triti-
um mit deren abnehmender Bindungsenergie zum aromatischen Ring stark zu-
nimmt.

Ein groBer Nachteil der Methode der RickstoBmarkierung ist, daf8 auch hier eine
Vielzahl von Reaktionsprodukten entsteht. AuBerdem treten in den Verbindun-
gen Strahlenschaden ein, die durch die RiuckstoBatome sowie elastische und une-
. lastische Streuung der einfallenden Strahlung verursacht werden. Diese Strahlen-
schaden sind in aromatischen organischen Verbindungen geringer als in aliphati-
schen. Auch ist die Ausbeute an dem gewdlnschten Produkt oft verhaltnismaBig
klein. Zumeist findet man bei der RickstoBmarkierung mit Tritium einen groBBen
Teil des Tritiums in Form einfacher Molektle (Methan, Wasserstoff), die erreich-
baren spezifischen Aktivitaten liegen bei etwa 100 MBg/mg.

Aus den genannten Beispielen der Radio- und Strahlenchemie des Tritiums wird
deutlich, daB bei der Handhabung von Tritium besonders im technischen MaB-
stab die Verwendung organischer Substanzen soweit wie mdglich vermieden
werden muf. Auch im Hinblick auf das Verhalten von Tritium in der Biosphéare
mufB den vielfaltigen Moglichkeiten der Inkorporierung von Tritium in organische
Materie Rechnung getragen werden.
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1.5 Léslichkeit und Transport von Tritium in Metallen, oxidischen Festkdrpern
und Elastomeren

Tritium kann sich als Wasserstoffisotop wegen seiner geringen Gré88e und hohen
Beweglichkeit in Festkdrpern Iésen (d. h. Zwischengitterplatze einnehmen) und
durch sie hindurchdiffundieren. Im Hinblick auf einen sicheren Tritiumeinschiuf3
ist es wichtig, die Loslichkeit und das Diffusionsverhalten des Wasserstoffs in den
eingesetzten Materialien zu kennen.

Wasserstoff wird entweder in atomarer oder in molekularer Form geldst. Bei ato-
marer Losung ergibt sich die Gleichgewichtskonzentration des Wasserstoffs Cy in
Metallen nach dem Sievert-Gesetz zu

CH = SH " P, (1-23)
Bei molekularer Losung gilt
CH, = SH, " PH,- (1-24)

Sk und Sy, sind die atomaren bzw. molekularen Léslichkeitskonstanten. Sy (oder
einfach S) wird oft auch als Sievert-Konstante bezeichnet.

In Abb. 1-4 ist die Wasserstoffldslichkeit (Sievert-Konstante) fir verschiedene Me-
talle als Funktion der Temperatur aufgetragen. Bei Metallen mit stark exother-
mer Wasserstofflésung, wie Li, Ti, Np und V, ist die Loslichkeit gro3 und nimmt
mit steigender Temperatur ab. Bei Metallen mit endothermer Wasserstofflésung
ist die Loslichkeit klein und nimmt mit steigender Temperatur zu.

Die Diffusicn von Wasserstoff durch Metalle folgt dem 1. Fickschen Gesetz:

dc
H
@H—‘—‘ —DH.Z’ (1-25)

wobei Py der Teilchenstrom, Dy der Diffusionskoeffizient und

dey

dx
der Konzentrationsgradient im Feststoff ist.

Durch die Kombination der Gleichungen (1-23) und (1-25) erhalt man nach Ri-
chardson fiur die Permeationsrate & von Wasserstoff durch blanke Metalle die
folgende, in weiten Bereichen gultige Bestimmungsgleichung:
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@ =D-S-AlL(p1 12 -p1/2) (1-26)

mit @ = Permeationsrate [mol/s]
D = Diffusionskoeffizient [m2/s]

S = Léslichkeit [mol/m3 - Pa 1/2]

A = Permeationsflache [m2]

L = Wandstarke der Permeationsbarriere [m]
p1 = Druck auf der Hochdruckseite [Pa]

p2 = Druck auf der Niederdruckseite [Pa]
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Abb. 1-4: Wasserstoffloslichkeit (Sievert-Konstante) fiir verschiedene Metalle [1-6]
(s, solid = fest; I, liquid = flissig)

Dabei ist vorausgesetzt, da3 Losung und Diffusion im Metall atomar verlaufen
(p1/2- Abhangigkeit als Konsequenz der Dissoziation) und die Diffusion den ge-
schwindigkeitsbestimmenden Schritt des Permeationsprozesses darstellt. Letztere
Randbedingung bedeutet die Annahme eines Konzentrationsgleichgewichts zwi-
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schen Metalloberflache und Gasphase. Im Druckbereich oberhalb etwa 1 Pa ist
dies stets der Fall.

Bei sehr niedrigen Dricken ( < 1Pa) treffen die Voraussetzungen nicht mehr zu.
Die aktive Metalloberflache wird nicht volistandig mit Gas bedeckt, so daB die
Permeationsrate in erster Linie durch das fehlende Angebot diffundierender Sub-
stanz bestimmt wird. Die Oberflacheneffekte werden zeitbestimmend. Dement-
sprechend stellt sich eine lineare Druckabhangigkeit ein.

Das Produkt aus Diffusionskoeffizient D und Ldslichkeit S wird als Permeations-
koeffizient K bezeichnet:

K=D:S[mol/m:-s-Pal/2] (1-27)

Der Permeationsvorgang ist ein thermisch aktivierter Proze3, d. h. die Permea-
tionsrate nimmt mit steigender Temperatur zu. Die Temperaturabhangigkeit des
Permeationskoeffizienten kann in Form einer sogenannten Arrheniusbeziehung
dargestellt werden:

K=Kg-e6/m, (1-28)
0 = E/R (1-29)
wobei E die Aktivierungsenergie der Permeation, R die allgemeine Gaskonstante
= 8,3145 J - mol" - K'' und T die absolute Temperatur des permeierten Materials
bedeuten.

Zumindest far den Druckbereich, in dem die Diffusion geschwindigkeitsbestim-
mend ist, konnte in vielen Experimenten gezeigt werden, daf3 sich die Konstanten

Ko von Tritium und Wasserstoff umgekehrt proportional zur Wurzel aus den Mo-
lekGlmassen verhalten, also:

Ko'2/Ko2 = 1/312 (1-30)
Dies folgt auch aus einfachen kinetischen Uberlegungen zur Diffusionsgeschwin-
digkeit.

Bei oxidierten Metallen bleibt zwar der formale Temperaturverlauf nach Glei-
chung (1-28) erhalten, allerdings andern sich 6 und K, entsprechend der Natur
der Oxidschicht.

Durch oxidische Deckschichten auf den Permeationsflachen kann die Permea-
tionsrate deutlich abgesenkt werden.

In Tabelle 1-11 sind Werte von K, und 6 fir eine Anzahl von Metallen, Legierun-
gen und B-Siliziumcarbid angegeben.
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Material Isotop Ko 0 Temp. Bereich
der Messung
[mol/m - s - Pal?] [K] (K]
Fe H, 4,1 E-08 4200 375-850
Ni Hoy 4,0 E-07 6600 300-775
a-Co D,y 3,8 E-08 7750 670-820
SS 3048 Hy 2,0 E-06 8660 370-570
£-Co Dy 6,3 E-09 6850 470-670
Ag H, 3,4 E-08 7350 730-980
Cu H, 8,4 E-07 9320 470-700
Pt Hy 1,2 E-07 8500 540-900
SS 309S Dy 1,5 E-07 8500 520-720
Mo H, 2,3 E-07 9710 500-1700
95Cu-58n H, 6,6 E-07 9810 560-640
91 Cu-7Al-2 Fe Hy 4,0 E-08 8850 620-840
50 Cu-50 Au Ho 6,6 E-06 11500 370-570
SS oxidiert Do 2,8 E-05 13900 370-700
Be To 58 E-14 2200 670-1170
Al To 5,8 E-05 14800 420-520
Au Dy 3,1 E-06 14800 500-900
w Hsy 7,8 E-07 17000 1100-2400
Ge Hy 1,2 E-05 24000 1040-1200
Si Hy 1,4 E-05 27000 1240-1485
B-SiC Ty 1,8 E-10 55600 700-1570

Tab. 1-11: Konstanten Kg und 6 zur Berechnung der Permeabilitit von Wasserstoffisotopen in
verschiedenen Metallen, Legierungen und B-SiC in der Reihenfolge abnehmender
Durchléssigkeit bei Zimmertemperatur [1-5]

Abb. 1-5 zeigt den Permeationskoeffizienten K in logarithmischer Darstellung als
Funktion der reziproken Temperatur fir verschiedene blanke Metalle [1-16]. Es
zeigt sich, daB3 ferritische Stadhle aufgrund ihrer weitmaschigen Gitterstruktur
(kubisch-raumzentriert) insbesondere bei niedrigen Temperaturen eine deutlich
hohere Permeabilitat als austenitische Stahle (kubisch-flachenzentriert) aufwei-
sen. Besonders geringe Permeabilitat zeigen Aluminium und Wolfram.
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Abb. 1-5: Wasserstoff-Permeationskoeffizient durch blankes Metall als Funktion der
Temperatur (Literaturdaten).

Far Glaser, in denen Wasserstoff als Molekul diffundiert, gilt die Beziehung

& = (K-A/L) (p1-p2) (1-31)

Die Temperaturabhangigkeit von K ist:

K = Ko Texp (-6/T) (1-32)

(vgl. Gl. (1-29)). In Tabelle 1-12 sind Daten zur Errechnung der Permeabilitdt von
Wasserstoffisotopen in Glasern zusammengestellt.

Die Permeabilitat von Silikatglasern kann aus folgender Gleichung abgeschatzt

werden
K=1[3,4+ 8(E-04)-M3]-1,0(E-17) Texp [ - (3600 + 165M)/T] (1-33)

wobei M der Prozentanteil von nicht netzwerkbildenden Oxiden, wie Na»0, CaO,
K20 und Al>03 (gilt fur M < 30 %), und T die Temperatur in Kelvin bedeutet.

In Tabelle 1-13 sind bei Raumtemperatur gemessene Daten der Permeationskon-
stanten fur die Permeation von Wasserstoffisotopen durch Elastomere angege-
ben. Fir den Permeationsflu8 & gilt die Gleichung (1-31).
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nen Materialien findensichin[ 1-5 bis 1-16].

Material Isotop Ko 6 Temp. Bereich
[mol/m's * Pa] der Messung
(K] [K]

Quarzglas H, 3,4 (E-17)T 3600 300-1000
Pyrexglas Hy 3,6 (E-1NT 4590 300- 720
Glas H, 6,1 (E-17)T 6080 550- 720
M=15%

Glas H, 2,5 (E-16)T 8550 550- 720
M=30%

Tab. 1-12: Konstanten Ko und 6 der Permeabilitit von Wasserstoffisotopen in einigen

Gldasern
M = siehe Text

s K *
Material Isotop (mol/m - s - Pa]
Latex H 1,54 E-14
(Naturgummi)

Latex D 1,32 E-14
Latex T 1,31 E-14
Buna N 2,47 E-15
(nitrierter Butadiengummi)

Buna N T 1,94 E-15
Mylar H 1,98 E-16
(Polyethylenteraphtalat)

Mylar D 1,81 E-16
Teflon H 2,69 E-15
(Polytetrafluoroethylen)

Kapton H 5,72 E-16
(Polyimid)

Kapton 5,72 E-16
Kapton T 8,19 E-16
Saran H 1,59 E-15
(Vinylidenchlorid)

Saran D 1,01 E-15

Tab.1-13: Permeationskonstante, K, von Wasserstoffisotopen durch Elastomere [1-15]
* Temperatur aller Messungen 298 K.
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1.6 Zusammenfassung

Die Freisetzung nutzbarer Energie durch Kernfusion wird in der ndheren Zukunft
auf der Kernreaktion zwischen Deuteronen und Tritonen beruhen, die von allen
anderen Fusionsreaktionen zwischen leichten Kernen am ehesten - mit positiver
Energiebilanz - unter Einsatz der heute verfligbaren Technologie erreichbar ist.
Das radioaktive Wasserstoffisotop Tritium wird dazu in kiinftigen Fusionsreakto-
ren im Kilogramm-MaBstab verwendet werden. Tritium zerfallt unter Emission
von [3-Strahlung niedriger Energie und daher geringer Reichweite in Materie (oh-
ne Emission von y-Quanten). Die Halbwertszeit von etwa 12 Jahren ist fur die
Durchfihrung der notwendigen Operationen des Brennstoffkreislaufs hinrei-
chend lang, wirft andererseits aber keine gravierenden Abfallprobleme auf. Die
technischen Probleme der Handhabung groB3er Tritiummengen sind aufgrund der
o.a. Kerneigenschaften lésbar.

Umfassende Kenntnisse der physikalischen und chemischen Eigenschaften der
Wasserstoffisotope H (Protium), D (Deuterium) und T (Tritium) sind heute verfig-
bar. Allein die Isotope des Wasserstoffs haben individuelle Namen erhalten. Dies
ist berechtigt wegen der groBen Unterschiede in ihren makroskopischen Eigen-
schaften, die besonders bei tiefer Temperatur beobachtet werden und durch
Quanteneffekte hervorgerufen sind. Hierzu gehéren Eigenschaften wie Warme-
kapazitaten, Enthalpien, Dissoziationsenergien, Rotationsenergien und Zu-
standssummen. Die durch die Unterschiede der physikalisch-chemischen Eigen-
schaften hervorgerufenen sog. Isotopieeffekte ermdglichen z. B. die kryotechni-
sche Trennung der Wasserstoffisotope durch Destillation und haben besondere
Bedeutung fir das Gebiet der analytischen MefBtechnik. Molekile, die Tritium
enthalten (T, DT, HT), sind chemisch besonders reaktiv, z. B. durch die f3-
Strahlung und durch die Wirkung des stabilen, aber sehr reaktiven (3HeT)* -lons
(Zerfallsprodukt von T3).

Ein weiterer Gesichtspunkt von groB3em praktischen Interesse ist die Eigenschaft
aller Wasserstoffisotope, sich in Festkdérpern in atomarer oder molekularer Form
zu lésen und in ihnen zu diffundieren. Diese Eigenschaft erschwert den Einschiu
des radioaktiven Tritiums bei erhéhter Temperatur. Trotzdem war es bereits tech-
nisch maoglich, in einem Tritiumlabor mit einem Gesamtinventar von ca. 100 g Tri-
tium die Gesamttritiumfreisetzung Uber alle moéglichen Pfade deutlich unter eine
vorgegebene Freisetzungsrate von 7,4 E+ 12 [Bg/a] zu bringen [1-17].
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Die in die Umwelt gelangten geringen Tritiummengen kénnen (ber Austausch-
reaktionen, z. B. als HTO, in den Biozyklus eintreten. Das Verhalten von Tritium in
der Biosphare wird in Kapitel 5 behandeit.
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2. Vorkommen, Herstellung und Verwendung von Tritium
G. Baumgadrtel, H.R. lhle, R. Kraemer, R.-D. Penzhorn

2.1 Vorkommen von Tritium
2.1.1 Tritium in der Natur

Die Hauptquelle des radioaktiven Wasserstoffisotops Tritium (Halbwertszeit =
12.3232 Jahre) in der Natur ist die Produktion durch Kernreaktionen kosmischer
Strahlung an Stickstoff- und Sauerstoffkernen in der Erdatmosphare. Aus
Analysen des Verhaltnisses T/H in einer Anzahl natirlicher Gewasser wurden 0,5 -
67 Tritiumatome pro 1018 Wasserstoffatome radioanalytisch bestimmt (aus
praktischen Grinden gibt man die Tritiumkonzentration in der Natur in sogn.
Tritiumeinheiten (TU) an; 1 TU = T/H =10-18). Aus diesen ersten Ergebnissen
wird eine mittlere Tritiumproduktionsrate in der Erdatmosphéare von 0,12
Tritiumatomen/cm2 - s abgeleitet. Dabei wird vorausgesetzt, daf3 die Transport-
geschwindigkeit des Tritiums in die Ozeane durch Regen und Schnee sowie durch
alle Flusse der gesamten Tritiumproduktionsrate gleich ist [2-1]. Daraus wurde ein
Inventar an naturlichem Tritium auf der Erde von 1 800 = 600 g ermittelt. Von
diesem Inventar befindet sich nur etwa 1 % in der Atmosphdre und im
Grundwasser, der Rest in den Ozeanen. In einer weiteren Arbeit wurde von Libby
et al. [2-2] durch Messungen des Wirkungsquerschnittes far die Reaktion von 2,05
GeV-Protonen mit Stickstoff (25 = 4 mb) (1 mb = 1 Millibarn = 1027 ¢m2) und
Sauerstoff (30 = 4 mb) die grundsatzliche Richtigkeit der oben angegebenen
Tritiumproduktionsrate aus kosmischer Strahlung bestatigt und ein Inventar von
2100 g angegeben. Das Weltinventar durch kosmische Strahlung in der Natur
erzeugten Tritiums wird in einer 25 Jahre spater erschienenen Veroffentlichung
auf 7 kg geschatzt und entspricht einer Produktionsrate von 0,4 kg/a [2-3].

Auch in der Erdkruste fithren Kernreaktionen aus der Spontanspaltung und dem
radioaktiven Zerfall von Uran- und Thoriumisotopen zur Bildung von Tritium.
Diese Tritiumquelle tragt aber nur einen kleinen Anteil (< 1 %) zur Gesamttri-
tiumbildung bei.

Waéhrend der Kernwaffentests in der Periode 1952 - 1962 [2-4, 2-5] wurde das
Weltinventar an Tritium erheblich erhéht (aus dem von Michel far 1970 geschatz-
ten Inventar fur die Erdoberflache von 300 = 80 kg wurde eine Tritiumproduk-
tion von 550 + 160 kg durch Kernwaffentests berechnet [2-6].
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2.1.2 Tritium in kosmischen Prozessen

In der Urknall-Theorie der Kernsynthese wird ein zu gleichen Anteilen aus Proto-
nen und Neutronen bestehendes und im Gleichgewicht befindliches Gasgemisch
(Nukleonengas) bei Temperaturen tuber 1010 K angenommen [2-7, 2-8]. Bei der
Berechnung der Kernsynthese wird die Entwicklung dieses Gasgemisches in ei-
nem sich ausdehnenden und abkihlenden Universum verfolgt. Wegen der zu ho-
hen Temperaturen verschmelzen Protonen und Neutronen nicht miteinander, je-
doch wandeln sie sich durch Kernprozesse standig ineinander um.

Bei Abklhlung auf eine Temperatur von 109 K sank das Verhaltnis Neutro-
nen/Protonen auf etwa 1/7, und bei dieser Temperatur begann die Verschmel-
zung von Neutronen und Protonen zu Deuteronen unter Emission von y-
Strahlung.

n(p,Y)D (2-1)

Weitere Reaktionen von Deuterium flihren zur Bildung von 3He und Tritium
(D und T bedeuten in diesem Zusammenhang Kerne, nicht Atome):

D (p, y) 3He (2-2)
D(n,y)T (2-3)
DMO,.pT (2-4)
D (D, n) 3He (2-5)

wobei der radioaktive Zerfall von Tritium ebenfalls zur Bildung von 3He beitragt.
Dartiber hinaus sind noch andere Kernprozesse, wie z. B.
D (D, Y) 4He (2-6)

von Bedeutung. Wegen der hohen Bindungsenergie von 4He wurden schlieBlich
bei 109 K fast alle Neutronen in 4He gebunden. Reaktionen von 4He mit 3He bzw.
mit Tritium lieferten auBerdem kleine Mengen an 7Be und 7Li.

Die Nukleosynthese im Urknall fahrte also zur Bildung groBer Mengen an 4He
und von Spuren an D, 3He und 7Li. Auch Tritium spielte in dieser Phase eine Rolle
durch die Kernreaktionen, die zur Bildung von 4He fahrten.
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2.1.3  Tritium in Kernspaltungsreaktoren

Tritiumquellen und -produktionsraten

Die Entstehung von Tritium in Kernspaltungsreaktoren erfolgt durch verschiede-

ne Neutronenreaktionen, wie

- ternare Spaltungen von schweren Kernen im Kernbrennstoff
(s. Tab. 2-1) und

Neutronenreaktionen: (n, a), (n,y), (n, na), (n, 2a) und (n,p) mit leichten Ele-
menten, wie D, 6Li, 9Be und 11B, die entweder als Materialkomponente oder
als Verunreinigung im Kiahlmittel, Moderator, in Steuerstaben oder in Struk-
turmaterial vorhanden sind (s. Tab. 2-2).

Nukleus Neutronenspektrum prg‘;igiusrg:f tolirrll;en
235U thermisch* 0,85 0,92
239Py thermisch 1,85 1,64
241Py thermisch 2,6
2357 schnell** 22
238U schnell 14 2,3
Referenz (2-9] [2-10]

Tab. 2-1: Tritiumausbeute bei terniren Spaltreaktionen
* Neutronenenergie: 0,025 eV ** Neutronenenergie: 1,0 MeV

Reaktortyp Elemente und Ma?e.rialiefl, die Neutronen-reaktionen ausgesetzt
sind, welche zu Tritium fihren.

Druckwasserreaktor Borsaure, naturliches Deuterium, geloste Lithiumverbindungen

Siedewasserreaktor naturliches Deuterium

Schwerwasserreaktor Deuterium, geléste Neutronengifte

Gasgraphitreaktoren Lithium im Graphitmoderator

Schneller Briiter Bor- und Lithium-Verunreinigungen in Spalt- u. Brutzone

Hochtemperaturreaktor |°He im Kiithlmittel und Lithium im Graphit

Tab. 2-2:  Tritiumproduktion durch Neutronenreaktionen
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Unter ternaren Spaltungen versteht man Kernspaltungen mit drei Spaltproduk-
ten pro Spaltreaktion, von denen ein Spaltprodukt ein leichter Kern, z. B. ein Tri-
ton, sein kann. Wie Tabelle 2-1 zeigt, ist diese Reaktion sehr selten - etwa 1:104 -
und abhdngig vom Neutronenspektrum und dem spaltbaren Kern. Spaltbare Pu-
Kerne haben eine signifikant hohere Ausbeute im thermischen Neutronenspek-
trum als U-235 Kerne, so daB3 mit groBer werdendem Abbrand und mit groBerem
Anteil von Pu-Spaltungen auch die Tritiumproduktionsrate ansteigt.

In den meisten Reaktortypen Gberwiegt die Tritiumproduktion Uber ternére Spal-
tung, wie Tab. 2-3 zeigt. Der Schwerwasserreaktor bildet die Ausnahme wegen
der D (n,y)T - Reaktion im D0 (Moderator), wo ca. 100 mal mehr Tritiumkerne
entstehen als durch ternare Spaltungen.

Tritiumentsorgung

In den Leichtwasserreaktoren verbleiben wahrend der Bestrahlungszeit etwa 40
% des entstehenden Tritiums im Kernbrennstoff. Der Rest diffundiert in den Hull-
werkstoff, der aus einer Zirkonlegierung besteht, die das Tritium als Zirkontritid
bindet. Nur etwa 3 % des Gesamtinventars gelangen in das Kihlwasser, das man
durch gezielte KithImittelabgaben auf einer Konzentration von 2 E10 Bq/m3 halt.

Werden die bestrahlten Brennelemente der Wiederaufarbeitung zugefiihrt, ver-
teilt sich das Tritiuminventar auf mehrere Abfallstréme, die im Kapitel 2.1.4 be-
handelt werden. Da Deutschland keine eigene Wiederaufarbeitungsanlage hat,
wird der Wiederaufarbeitungsdienst fir die deutschen Reaktoren auch weiterhin
in Frankreich und England wahrgenommen. Die Entsorgung der wassrigen triti-
umkontaminierten Abfélle erfolgt dort durch kontrollierte Einleitung in das
Meer.

Ein weiterer Entsorgungsweg fir bestrahlte Brennelemente aus deutschen Kern-
kraftwerken wird nach ausreichender Qualifizierung und Genehmigung die di-
rekte Endlagerung ohne Wiederaufarbeitung sein. Mit dieser Option werden die
Brennelemente, die das Tritium enthalten, unter Tage in das Endlager Gorleben
in einem Salzstock eingelagert.

Im schnellen Briter, dessen Hullwerkstoff aus Edelstahl ist, diffundiert fast das
gesamte durch ternare Spaltungen aufgebaute Tritiuminventar (> 95 %) aus
dem Brennelement in das KahIimittel Natrium. Dort reagiert es zu Natriumtritid,
das im Bypass durch Kahlfallen aus dem Kahlkreislauf entfernt wird.

Bei Schwerwasserreaktoren, z.B. vom Typ CANDU (CANadian Deuterium Urani-
um), ist es wegen der hohen Tritiumproduktionsrate im Schwerwasser notwen-
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dig, durch den Betrieb einer Anlage zum Tritiumentzug die Konzentration des
Tritiums auf etwa 0,1 TBq/kg Schwerwasser zu begrenzen. Dieser Tritiumentzug
ist aus Strahlenschutzgrinden erforderlich und kann gleichzeitig als relativ ergie-
bige Quelle zur Erzeugung von Tritium dienen. (vgl. Kap. 2.2).

Ausbeute durch Reaktionsprodukte

Reaktortyp Kernspaltungen nach Tabelle 2-2 a)
kCi/GW, -a | TBq/GW, -a kCi/GW, -a TBg/GW, -a

Druckwasserreaktor 15-20 550-740 0,55-1,0 20-40b
Siedewasserreaktor 10-20 550-740 0,1-0,4 4-159
Schwerwasserreaktor 20-24 740-890 2400 89 000
Gasgraphitreaktor 17 630 ca.5 200
Schneller Briter 26-30 740-1100 ca. 25 1000
Hochtemperaturreaktor 18 670 3,7-8,5 140- 310

Tab. 2-3: Tritiumproduktion in Kernkraftwerken [2-11]
a) enthdlt auch Tritiumverluste vom Kernbrennstoff
b) Untere Grenze entspricht 0,1 % Tritiumverluste aus dem Kernbrennstoff und bei
pH-Einstellung des Kithlwassers durch Verwendung von Lithiumhydroxid
(7Li mit isotopischer Reinheit > 99.9 %)
¢) Untere Grenze entspricht 0,1 % Tritiumverluste aus dem Kernbrennstoff

2.1.4  Tritium in der Wiederaufarbeitung

Ein Druckwasserreaktor mit einer Leistung von 1000 MW, entladt bei einem mitt-
leren Abbrand von 40 GWd/tU pro Jahr ca. 25 t Schwermetall als bestrahlten
Kernbrennstoff, der nach 3 bis 10 Jahren Kihlzeit zur Wiederaufarbeitung gege-
ben wird. Das Aktivitatsinventar eines solchen Brennstoffs gibt Tabelle 2-4 wie-
der.

Abkiihlzeit 3Jahre 10 Jahre
Gesamtes Aktivitiatsinventar (Bq/tU) 34,1 x 104 13,6 x 1015
Tritiuminventar (Bq/tU) 17,2 x 102 11,6 x 10" |

Tab. 2-4: Aktivitatsinventare in bestrahltem Kernbrennstoff aus einem
Druckwasserreaktor (Typ Biblis)
{Mittl. Abbrand: 40.000 MWd/tU)
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Bestrahlter Kernbrennstoff aus Druckwasserreaktoren mit einem Abbrand von

40 GWd/tU enthalt nach 3 Jahren Abkthlzeit 17,2 TBg/tU Tritium. Von diesem
Tritium befinden sich ca. 60 % fest gebunden als Zirkonhydrid im Hullwerkstoff
Zircaloy und etwa 40 % im Uran-Oxid-Brennstoff. Lediglich diese 40 % tauchen
beim Wiederaufarbeitungsprozef3 als HTO oder HT und in ganz geringem MaBe
in Form anderer tritiierter Verbindungen auf. Der Tritiumgehalt im Gasraum der
Brennstibe betragt weniger als 10 % des gesamten Tritiuminventars und kann
daher bei den nachfolgenden Betrachtungen vernachlassigt werden.

Der WiederaufarbeitungsprozeB gliedert sich in drei verfahrenstechnische Ab-
schnitte

- Head-end

- Extraktion

- Tail-end

Im Head-end werden die bestrahiten Brennelemente mechanisch zerlegt und die
Brennstdbe zerschnitten, aus denen der bestrahlte Brennstoff mit konzentrierter
Salpetersaure herausgeldst wird; dabei bleiben von den zerschnittenen Stab-
sticken die Halsen ungelést zuriick.

Im Verfahrensteil Extraktion wird die Abtrennung der Kernbrennstoffe Uran und
Plutonium von den nicht nutzbaren Schadstoffen - den Spaltprodukten und den
durch Neutroneneinfang gebildeten schweren Actiniden - vorgenommen.

Im Tail-end werden Uranyl- und Plutonium-Nitratiésungen bzw. Uran/Plutonium-
Mischoxide hergestellt.

Beziglich des Tritiums sind nur die Verfahrensabschnitte Head-end und Extrakti-
on von Interesse.

Die ausgelaugten Hulsen, die nach der Auflésung des Brennstoffes im Head-end
aus dem Aufléser entnommen werden, enthalten ca. 60 % des Tritiuminventars
als Zirkontritid sowie die Aktivierungsprodukte 60Co und 55Fe, die flr eine relativ
hohe spezifische Aktivitat (rd. 8x10'* Bq/tU) der Huilsen verantwortlich sind. Pro
Tonne Kernbrennstoff fallen etwa 300 kg Hulsen an.

Als Verfahren zur Behandlung der Hilsenabfalle hat sich bislang in vorhandenen
Wiederaufarbeitungsanlagen die Uberzementierung der Hilsen in 200 I-Fassern
bewahrt, die wegen des hohen Strahlenpegels der Aktivierungsprodukte in abge-
schirmten Behaltern transportiert und gehandhabt werden. In Zukunft sollen an-
dere Behandlungsverfahren angewandt werden; so denkt man beispielsweise an
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eine Kompaktierung der Hilsen (Volumenreduktionsfaktor >4) und anschlieBen-
des EinschweiBBen der kompaktierten Stiicke in Edelstahlbehalter.

Nach dem gegenwartigen Endlagerkonzept sollen die Hulsenfasser im Salzstock
Gorleben in Bohrldcher eingelagert werden. Bis zur Verfigbarkeit dieses Endla-
gers muissen die Hulsenfédsser in fernbedienbaren abgeschirmten obertagigen
Zwischenlagern gelagert werden, wie z. B. dem im Kernforschungszentrum Karls-
ruhe.

Das beim Auflésen des Brennstoffes aus dem Aufldser in das Abgas als HT oder
HTO freigesetzte Tritium kann nach Durchstrdmen des Abgases durch ein Kataly-
satorbett (zur Oxidation des HT zum HTO) in Kihlfallen als HTO abgeschieden
werden. Bei bestehenden Wiederaufarbeitungsanlagen wird hiervon jedoch kein
Gebrauch gemacht, sondern dieses Tritium wird Uber den Kamin an die Atmo-
sphére abgegeben.

Das mit der Brennstoffldsung in den Verfahrensabschnitt Extraktion gelangende
Tritium geht zum gréBten Teil gemeinsam mit den Spaltprodukten in den hoch-
aktiven Abfallstrom (HAW). Beim Aufkonzentrieren des HAW gelangt das Tritium
hauptsachlich in das Destillat, das der Salpetersaureriickgewinnung zugefihrt
wird. Die zurickgewonnene Sdure wird erneut zur Auflésung von Kernbrenn-
stoff eingesetzt. Dadurch akkumuliert das Tritium in der zurickgewonnenen Siu-
re und wird nach Erreichen eines Grenzwertes von etwa 3,7 TBq/m?3 (100 Ci/m3)
aus dem ProzeB3 genommen und beseitigt. Das im HAW-Konzentrat zurickgeblie-
bene Tritium gelangt beim VerglasungsprozeB in die Behandlung des mittelakti-
ven Abfalls (MAW). Die Tritiumemission Gber den Luftpfad betragt etwas mehr
als 10 % vom Gesamttritiuminventar.

Etwa 0,5 % des urspringlich in der wassrigen Phase vorhandenen Tritiums wird
zusammen mit dem Uran und Plutonium in die organische Phase extrahiert. Aus
dieser kann es in einem Tritiumwascher mit frischer tritiumfreier Sdure entfernt
werden, so daB3 praktisch kein Tritium mehr in die weiteren ProzeBschritte ge-
langt (Tritiumsperre!).

Far das Genehmigungsverfahren der Wiederaufarbeitungsanlage Wackersdorf
wurden mehrere Optionen zur Beseitigung dieser Abwasser diskutiert [2-12]:

- 1000 Ci/a (37 TBqg/a) in starker Verdlinnung Gber den Vorfluter,

100000 Ci/a (3,7 - 103 TBg/a) in etwa 1000 m3 Wasser, das in den tiefen Un-
tergrund verprefB3t werden sollte, oder als Back-up-Lésung eine Konditionie-
rung in 200 |-Fassern mit hydraulischen Zementen und Verpackung in dich-
ten Behaltern, die in ein begehbares Endlager eingelagert werden konnten.
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Daneben wurden noch mehrere andere Entsorgungsverfahren im F+E-Bereich
entwickelt, wie z.B.:

Tritiumanreicherungsverfahren mit dem Ziel, die abgereicherte Fraktion auf
Abgabespezifikation zu bringen,

Tritiumverfestigung in Zeolithen oder durch Metalltritidbildung,

In-situ-Verfestigung von hydraulischen Zementsuspensionen in nicht begeh-
baren untertagigen Hohlraumen.

Durch den Verzicht auf die nationale Wiederaufarbeitungsanlage in Wackersdorf
wurden diese Arbeiten allerdings in Deutschland irrelevant, da fir diese Tritium-
abfélle keine Ricknahmeverpflichtung aus den Wiederaufarbeitungsvertragen
mit Frankreich und GroBbritannien besteht.

2.2 Industrielle Herstellung von Tritium

Die Hauptmenge des industriell hergestellten Tritiums wird durch die Bestrah-
lung von Lithium in Kernreaktoren gewonnen. Eine weitere Quelle stellt das Deu-
teriumoxid der Schwerwasserreaktoren dar. In beiden Fallen muB das Tritium
Gber einen Extraktionsprozef3 abgetrennt werden.

2.2.1  Tritiumgewinnung durch Bestrahlung von Lithium in Kernreaktoren

Aufgrund des hohen Wirkungsquerschnittes o, des Lithiumisotops der Masse 6
von o, = (940 * 4) barn [2-13] flr thermische Neutronen (v, = 2200 m/s), ent-
sprechend der Reaktion

6Li(n, ) T (2-7)

werden zur technischen Herstellung von Tritium in Kernreaktoren sowohl Lithi-
um naturlicher Isotopenverteilung als auch an 6Li angereichertes Lithium einge-
setzt. Das in der Natur haufiger vorkommende Lithium der Masse 7 tragt zur Bil-
dung von Tritium in thermischen Kernreaktoren nicht bei. In der Praxis werden in
erster Linie Lithiumkeramiken, speziell Lithiummetaaluminat, und Lithium/
Aluminium-Legierungen (0.7 - 7.4 Gew. % Li) verwendet [2-14], [2-15] und [2-16]).

Die Gewinnung des Tritiums aus bestrahitem Lithiummetaaluminat wird durch
thermische Entgasung im Vakuum bei Temperaturen von 800 - 900 °C durchge-
fahrt. Die Vakuumextraktion von Tritium erfordert bei der Verwendung von Li-
thium/Aluminium-Legierungen wesentlich geringere Temperaturen (ungeféhr
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400 °C) als bei LiAlO, und fihrt zu einem Tritiumprodukt mit geringeren Verun-
reinigungen.

Unabhéanig von der Wahl der bestrahlten Lithiumverbindung oder -legierung sind
eine anschlieBende Abtrennung chemischer Verunreinigungen (z.B. 4He, CO,
CO3) nach verschiedenen Methoden und eine Isotopentrennung zur Hochanrei-
cherung des gewonnenen Tritiums, das immer einen erheblichen Anteil von Proti-
um enthalt, als anschlieBende ProzeBschritte erforderlich.

2.2.2 Tritiumextraktion aus dem Deuteriumoxid von Schwerwasserreaktoren.

Grundlage fur die Gewinnung von Tritium aus Kernreaktoren, die mit schwerem
Wasser (D20) moderiert werden, bildet die Reaktion

D(n, Y)T (2-8)

mit einem Wirkungsquerschnitt von o, = (0,519 £ 0,007) E-03 barn [2-13]. Trotz
des kleinen Wirkungsquerschnittes dieser Reaktion werden in diesen Reaktoren
wegen der groBen Mengen des eingesetzten schweren Wassers erhebliche Tri-
tiummengen gebildet, die durch einen ExtraktionsprozeB mit wirtschaftlich ver-
tretbarem Aufwand abgetrennt werden kdnnen.

Die erste kontinuierlich arbeitende Tritiumextraktionsanlage wurde am Hoch-
fluBreaktor des Laue-Langevin-Instituts in Grenoble, Frankreich, 1970 errichtet
[2-17]. Durch den Betrieb der Tritiumextraktionsanlage wird die Konzentration
des Tritiums im Schwerwasser des Reaktors im stationdren Zustand von 2,96 TBq/I
auf kleiner als 0,074 TBqg/l herabgesetzt. Das Gesamtinventar an Tritium der Ex-
traktionsanlage betrdagt 7400 TBq, bei einem Inventar von 1m3 Schwerwasser und
85 m3 Deuteriumgas unter Normalbedingungen. Die Extraktion umfaB3t im we-
sentlichen zwei ProzeBschritte:

1) Entsprechend den Reaktionen
HDO + D; =D30 + HD (2-9)
DTO + D = D0 + DT (2-10)

wird durch katalytischen Isotopenaustausch ein Teil des Tritium- und
Protiumgehaltes des Schwerwassers in einen Deuteriumgaskreislauf
aberfahrt.

2) Durch fraktionierte Destillation bei tiefer Temperatur wird hochangerei-
chertes Tritium am Boden der zweiten Kolonne gewonnen. Durch diese
Operation wird das aus dem D30 entzogene Tritium um einen Faktor
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von 106 angereichert. Bis zum Ende 1986 wurden 7,2 E 04 TBq Tritium
aus 840 m3 D0 entzogen [2-18].

Die groBte Tritiumextraktionsanlage der Welt ist die Tritium Removal Facility
(TRF) in Darlington, Kanada [2-19]. Die Anlage wurde 1987 in Betrieb genommen.
Sie dient der Dekontamination des tritiumkontaminierten Schwerwassers aus den
sogn. CANDU-Reaktoren (CANDU = CANadian Deuterium Uranium) aus Darling-
ton (4 Reaktoren mit 850 MW,)und Pickering (8 Reaktoren mit 850 MW,).

Die Planungsdaten der Grenoble- und der Darlington-Anlagen sind in Tabelle 2-5
gegenubergestellt. Das Tritium wird in beiden Anlagen in zwei ProzeBschritten
extrahiert: Isotopenaustausch in der Gasphase (VPCE = Vapor Phase Chemical Ex-
change), gefolgt von einer mehrstufigen Kryodestillation der Wasserstoffisotope.
Das in Darlington produzierte Tritium hat der Planung entsprechend eine isotope
Reinheit groBer als 99 %. Die jahrliche Tritiumproduktion in Darlington betragt
ca. 2kg.

Grenoble TRF
Beschickungsgeschwindigkeit [kg DoO/h] 18,4 360
Eingangskonzentration [TBq/kg D20O| anfangs 0,057 1,11-1,26
stationir 0,26 - 0,37
Konzentration im Rickflul [TBq/kg DoO| anfangs 0,011 0,031 - 0,035
stationar 0,01
Tritium-Extraktionsgeschwindigkeit [TBq/a] 5,92 K 03 (629-925) E 03

Tab. 2-5: Planungsdaten der Tritiumextraktionsanlage in Grenoble und der Tritium Removal
Facility (TRF) in Darlington [2-17, 2-18, 2-19]

23 Verwendung von Tritium

2.3.1  Industrielle Verwendung von Tritium

Den eingesetzten Tritiummengen nach kann man die industrielle Herstellung und
den kommerziellen Vertrieb tritiumhaltiger Produkte folgendermaBen gliedern
[2-20]:

1) Produkte, die auf Radiolumineszenz beruhen und Tritium in abge-
schmolzenen GlasgefaBBen enthalten,
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2) Produkte, die auf Radiolumineszenz beruhen und Tritium in Leuchtfar-
ben oder Kunststoffen enthalten,

3) Elektronische, elektrische und andere Vorrichtungen.

Die unter 1) genannten Produkte sind sogenannte “Gaseous Tritium Light Sour-
ces” (GTLS). An der Innenseite dieser GlasgefdBe ist eine phosphoreszierende
Schicht angebracht, die durch die Tritium-f3-Strahlung Licht emittiert. Beispiels-
weise werden in der Uhrenindustrie, besonders fir LCD-Uhren mit Hintergrund-
beleuchtung, die weltweit millionenfach hergestellt und vertrieben werden, er-
hebliche Tritiummengen verwendet (ca. 0,01 TBg/Uhr) [2-21]. Die Gesamtaktivi-
tat dieses kommerziellen Produktes Ubersteigt bei weitem die Summe der Aktivi-
tat aller anderen tritiumenthaltenden kommerziellen Produkte. Zu der Gruppe
der GTLS-Quellen gehdren ferner Notausgangsschilder fiir Geb&dude, Instrumen-
tenmarkierungen, Beleuchtungen im maritimen Bereich, usw.

Bei Produkten der zweiten Kategorie werden mindestens 10 mal kleinere Aktivi-
taten an Tritium far das Einzelstiick verwendet. Es handelt sich hierbei um die
Leuchtmarkierungen von z.B. Uhren, Kompassen, instrumentellen Anzeigen,
Wasserwaagen, usw.

Die Gbrigen, unter 3) aufgefihrten Anwendungen umfassen der Tritiummenge
nach zunachst Detektoren von Gaschromatographen (0,01 TBq pro Detektor),
Elektronenréhren (< 0,0004 TBq pro Réhre), Quellen zur Entfernung statischer
Aufladungen in Prazisionswaagen (0,00004 TBq), Kaltkathodenréhren und
Glimmlampen (< 0,000004 TBq). Ferner ware die Anwendung von Bremsstrah-
lungsquellen fir die Rontgenfluoreszenz und fir Dickemessungen zu erwahnen

[2-22].

Derzeit sind eine Reihe von Entwicklungen im Gange, z.B. die von Hochdruck-
mikrolampen, die mit nur 296 MBqg (MBg = 108 Bq) Tritium pro Lampe gefillt
werden unter Verwendung von ZnS als Phosphor (phosphoreszierende Leucht-
masse) [2-23]. Weiter werden optisch gut durchldssige organische Materialien als
Phosphore in Tritiumlampen entwickelt, deren Gebrauchsdauer jedoch durch
strahleninduzierte Verfarbungen beschréankt ist {2-24]. Auch auf dem Gebiet der
tritiumbetriebenen Miniaturbatterien sind neuere Entwicklungen im Gange
[2-25].

2.3.2 Wissenschaftlich-technischer Einsatz

In Generatoren fur 14 MeV-Neutronen wird die Kernreaktion von Deuteronen
mit einem festen mit Tritium beaufschlagten Target (Auftreffplatte) bei
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Deuteronenergien von etwa 50-400 keV ausgenutzt [2-26]. Wird eine mit Tritium
beladene Titanschicht verwendet, die auf einer Kupferplatte aufgetragen ist,
werden Neutronenquellstarken von 1 E 10 - 1 E 12 Neutronen/s erreicht. Beson-
ders hohe Neutronenquellstarken sind mit rotierenden Targets erzielt worden.

Die Neutronengeneratoren sind zunachst vor allem fur kernphysikalische Mes-
sungen (z.B. Bestimmung von Wirkungsquerschnitten far schnelle Neutronen) an-
gewendet worden. Spezielle Neutronengeneratoren sind fir die Bekdmpfung
von boésartigen Tumoren entwickelt worden [2-27].

Eine weit verbreitete Anwendung findet das Tritium mit Hilfe der sog. Tracer-
technik (Indikatormethode) in vielen wissenschaftlichen Bereichen, z.B. in der
chemischen, biowissenschaftlichen, klinischen Forschung und in der diagnosti-
schen Medizin [2-28, 2-29].

Eine besondere Anwendung findet die Tritiumtracermethode in der Hydrologie,
wobei das Tritium hauptsachlich aus den Kernwaffentests stammt [2-31]. Zu den
technischen Anwendungen zédhlen z.B. Olverbrauchsmessungen nach dem Triti-
umdurchfluBverfahren [2-31].

2.3.3  Militdrische Anwendungen

Der gr6Bte Anteil des in der Welt erzeugten Tritiums wurde bisher fur die Her-
stellung von Kernwaffen verwendet. Nach einem auf Teller-Ulam zurickgehen-
den Prinzip wird in Wasserstoffbomben 6LiD (Lithiumdeuterid) mit Hilfe eines
“Zunders” aus spaltbarem Material (235U oder 239 Pu) auf die zum Ablauf der Fu-
sionsreaktion ndtige Temperatur gebracht [2-32]. Das fur die Deuterium-Tritium-
Fusion erforderliche Tritium wird dabei nach der Reaktion

6Li + n =4He + T + 4,8 MeV (2-11)

spontan durch die Spaltneutronen (n) aus Lithium-6 erzeugt. Die Fusionsreaktion
verlauft nach

D+ T=4He + n + 17,6 MeV. (2-12)

Eine Zufuhr von kinstlich erzeugtem Tritium ist daher bei diesem Konzept auBBer
fur die Funktion des “Ziinders” nicht erforderlich (s. unten).

In der Neutronenbombe wird als thermonuklearer Brennstoff 6Li;DT anstelle des
6LiD verwendet [2-33]. Eine Umhllung aus 9Be dient als neutronenvervielfachen-
der Reflektor, so daf3 die Energie im wesentlichen durch die Neutronen abgefihrt
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wird. Zur Zundung wird ebenfalls eine Anordnung aus spaltbarem Material ver-
wendet.

Tritium findet auch Verwendung bei der sog. "boosting”-Technik, womit eine
wesentliche Erhéhung der Ausbeute einer Spaltkernwaffe erreicht wird. Hierzu
wird eine relativ kleine Menge Fusionsbrennstoff ins Zentrum des spaltbaren
Stoffes eingebracht. Diese Methode wird in den meisten kleinen auf der Spaltung
beruhenden Kernwaffen und auch in den “Zundern” von Fusionswaffen verwen-
det. Bei der Detonation einer Spaltwaffe entstehen im Zentrum des “core” ex-
trem hohe Dricke (GréBenordnung 1 E 12 bar) und Temperaturen (1 E 07 K). Un-
ter diesen Bedingungen werden Fusionsreaktionen eingeleitet, und die durch Fu-
sion erzeugten Neutronen hoher Energie kollidieren mit spaltbaren Kernen. Dies
ist eine der synergistischen Wirkungen zwischen Spalt- und Fusionsreaktionen.

2.3.4  Tritium in Fusionsanlagen

Ein interessantes und langfristig wichtiges Einsatzgebiet von Tritium ist seine Ver-
wendung als Brennstoff in kiinftigen Kernfusionsanlagen zur Energieerzeugung.

Wie in Kapitel 1.2 beschrieben, kénnen leichte Kerne, wie die Wasserstoffisotope
Deuterium und Tritium, entsprechend der Reaktion

D+ T=4He + n+ 17,6 MeV. (2-13)

miteinander verschmelzen (fusionieren). Hierbei entsteht ein Heliumkern (o-
Teilchen), der etwa 20 % und ein schnelles Neutron, das etwa 80 % der gewonne-
nen Energie transportiert. Eine solche Kernfusion ist allerdings nur maoglich,
wenn die Deuterium- und Tritiumkerne gegen die abstoBende Kraft ihrer positi-
ven Kernladungen nahe genug zusammengebracht werden. Die Teilchen mussen
also mit ausreichend hoher Geschwindigkeit aufeinander zufliegen, daB3 heift
auf hohe Temperaturen ber 100 Millionen Grad aufgeheizt werden. Bei diesen
Temperaturen sind die Atome eines Gases in ihre Bestandteile - Elektronen und
Kerne - zerlegt. Ein solches Gas weicht in seinen Eigenschaften stark von norma-
len Gasen ab und wird als Plasma bezeichnet. Ein Plasma ist elektrisch leitend, sei-
ne Bewegung 1aBt sich daher durch magnetische und elektrische Felder beeinflus-
sen. Dies macht man sich in den Fusionsapparaturen zunutze, wo man das hei3e
Plasma in einen “"Magnetfeldkafig” einschlieBt und so von materiellen Wanden
fernhalt. Die entstehenden energetischen a-Teilchen Gbertragen ihre Energie auf
das Plasma.

Im Gegensatz zu den geladenen Plasmateilchen kénnen die freigesetzten schnel-
len Neutronen den magnetischen EinschluBB problemlos durchdringen. L4t man
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sie in einem sogenannten Brutmantel auf Lithium einwirken, so entsteht nach
den Reaktionen

7Li+ n = T+ 4He-2,5MeV + n (2-14)
6Li+ n = T+ 4He+4,8 MeV (2-15)

in der Fusionsanlage selbst das als Brennstoff bendtigte Tritium. Deuterium, die
zweite Brennstoffkomponente, kommt in den Ozeanen in relativ hoher Haufig-
keit vor und steht fur Millionen Jahre zur Energiefreisetzung durch Kernfusion
zur Verflgung.

Abb. 2-1 zeigt das Funktionsschema und Abb. 2-2 die wichtigsten Verfahrens-
schritte des geschlossenen Brennstoffkreislaufes eines Fusionsreaktors [2-34]. Der
Brennstoffkreislauf muB so konzipiert werden, daB er der Bedingung der Selbst-
versorgung mit Tritium genlgt {2-35]. Hierzu muB etwas mehr Tritium "erbritet”
werden als durch den radioaktiven Zerfall und durch kleine Verluste wahrend des
Reaktorbetriebes verloren geht. Es wird z.Z. angenommen, daf3 etwa 5 % des ein-
gesetzten Brennstoffs (D, T) Fusionsreaktionen eingeht; das entstandene Helium
sowie durch Wechselwirkung des Plasmas mit der inneren Toruswand entstande-
ne Verunreinigungen werden durch das Toruspumpsystem entfernt. Anschlie-
Bend wird der von Verunreinigungen getrennte reine Brennstoff (System Tren-
nung Brennstoff/Verunreinigungen) dem Brennstoffmanagement zugefiihrt. Der
Hauptanteil des Brennstoffs wird nach Wiederherstellung der optimalen Zusam-
mensetzung (Brennstoffmischung) unmittelbar in das Plasma zurickgefuhrt. Al-
ternativ kann der Brennstoff in Form kleiner Festkérper (Pellets) aus gefrorenem
D, T mit hoher Geschwindigkeit in das Plasma eingeschossen werden (Pellet Injek-
tion). Zur Plasmaheizung werden auch Neutralteilchen (ungeladene Deuterium-
teilchen) bei hohen Energien ins Plasma injiziert (Neutralteilcheninjektion).

Die in der Einheit Trennung Brennstoff/Verunreinigungen abgetrennten Gase
enthalten Helium, ferner Kohlenwasserstoffe, Wasser und Ammoniak, in denen
Deuterium und Tritium chemisch gebunden vorliegen. Daneben kommen im Ab-
gas noch Verunreinigungen vor, die keinen Wasserstoff enthalten. In der Einheit
Rickfihrung chemisch gebundenen Tritiums werden durch chemische Prozesse
die gebundenen Wasserstoffisotope freigesetzt und in reiner Form an das Brenn-
stoffmanagement zuruckgeleitet.

Durch die Isotopentrennung wird die fur den Fusionsprozef3 bendtigte Isotopen-
mischung (D/T = 1) gewonnen. Fir den Beginn der Operationen eines Fusions-
reaktors muB3 gentigend Brennstoff zur Fillung des gesamten Systems zur Verfa-
gung stehen; die entsprechende Tritiummenge wird in der Einheit Tritiumspei-
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Abb. 2-1:

Funktionsschema eines Fusionsreaktors. Das ringformige Plasma ist von der Ersten
Wand umgeben, gefolgt von dem Reaktormantel ( oder Blanket), dem biologischen
Schild und den supraleitenden Magnetspulen. Im Plasma ist die DT-Fusionreaktion
symbolisch dargestellt. Die geladenen Teilchen werden durch das Magnetfeld einge-
schlossen. Das ungeladene Neutron dagegen entweicht aus dem Plasma und wird im
Blanket abgebremst und/oder absorbiert. Bei der Abbremsung wird das Blanketma-
terial erwdrmt. Die Wiarme wird mit einem Warmetauscher in den Sekundirkreis
gebracht. Dort kann auf konventionelle Weise elektrische Energie erzeugt werden.
Wird im Blanket ein Neutron von Lithium absorbiert, so findet eine Brutreaktion
statt, und Tritium wird erzeugt. Dieses wird separiert und dem Plasma als Brennstoff
zugefihrt. Der Brennstoff Deuterium wird dem Plasma von auflen zugefithrt. Das bei
der DT-Reaktion entstehende Helium wird aus dem Plasma abgepumpt.

cherung aufbewahrt. Eine zusatzlich gespeicherte Menge an Tritium kann der
Uberbriickung von Ausfallzeiten von Einheiten des Tritiumversorgungssystems

dienen.

Das im Brutmantel entstehende Tritium muf3 extrahiert (Extraktion von Tritium
aus dem Blanket) und ebenfalls einem Reinigungsschritt unterzogen werden.
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Abb. 2-2:

Das Deuterium wird dem Brennstoffkreislauf von auBen zugefihrt (Externe
Brennstoffversorgung), das durch Kernreaktionen entstehende Helium wird von
Tritium befreit und kann danach an die Atmosphéare abgegeben werden.

Analytische Behandlungen der Tritiumerfordernisse fir einen Kernfusionsreaktor
fuhren zu folgenden wesentlichen Schllssen [2-35, 2-36]:

Die Tritiuminventare der einzelnen Systemkomponenten eines Brennstoff-
kreislaufes sollten so klein wie méglich und miteinander vergleichbar sein.

Die nicht durch radioaktiven Zerfall entstehenden Verluste an Tritium mus-
sen aus Griunden der Tritiumoékonomie und der Umweltschonung minimiert
werden. Besonders kritisch sind die Tritiumverluste in den Einheiten, die der

Schema des Brennstoffkreislaufs in einem Fusionsreaktor
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Ruckfahrung des Tritiums dienen (innerer Kreislauf). Wegen des relativ ge-
ringen Anteils an Brennstoff, der im Plasma verschmilzt, mu3 ein groB3er (D,
T)-Strom im inneren Kreislauf prozessiert werden. Wenn z. B. nur ein Anteil
von 5 % des Brennstoffes im Plasma verschmilzt, darfen die Verluste in den
Einheiten des inneren Brennstoffkreislaufes nicht gréBer als 0,1 % sein,
wenn nicht GbermaBig hohe Anforderungen an die Tritiumerzeugung im
Blanket gestelit werden sollen.

Die im stationaren Zustand im Brutmantel vorhandene Tritiummenge sollte
so klein wie moglich sein. Dies ist eine hohe Anforderung, da es sich um gro-
Be Massen an Blanketmaterial handelt.

In Tabelle 2-6 sind Daten zur Verteilung der Tritiummengen in den wichtigsten
Einheiten des jetzt in Planung befindlichen GroBexperiments ITER (International
Thermonuclear Engineering Reactor) angegeben. Es sind Daten fir das Maximum
und das Minimum an Tritiuminventar genannt, was z.T. dadurch bedingt ist, da
es sich bei den Einheiten um verschiedene Konzepte der technischen Durchfah-
rung handelt.

System I?n‘;eﬁjrfir(lg.)
Brennstoffzufuhr 270/195
Plasmapumpsysteme 640/32
Plasmaabgasreinigung 210/50
Isotopentrennung 430/340
Kihlwasserdetritiierung 40/10
Tritiumrickgewinnung aus Gasen 30/3
Tritiumenthaltende Festkérper und Riickgewinnung des Tritiums aus
Festkorpern 2180/300
Tritiumspeicher 1220/920
Schutz der Ersten Wand und des Divertors 970/250
Kiihlwasser, Erste Wand und Divertor 70/10
Brutmantel (keramischer Festkorper) 220/40
Gesamt 6280/2150
Tab. 2-6: Schatzung des maximalen und minimalen Tritiuminventars fir ITER

(Physikphase) [2-37]
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Die Funktion der ersten vier genannten Einheiten sowie des Tritiumspeichers und
des Festkdrperbrutmantels sind in der Abbildung 2-2 erlautert. Ein relativ kleines
Inventar wird flr Einheiten der Detritiierung und der Rickgewinnung von Triti-
um aus Gasen berechnet. Es ist erforderlich, ein gewisses Tritiuminventar tritium-
haltigen Festkdrpern zuzuordnen. Auch der Rickgewinnung dieses Tritiumge-
halts muB Rechnung getragen werden. Besonders aufgefihrt in der Zusammen-
stellung ist das Tritiuminventar der Armierung der Ersten Wand und des sog. Di-
vertors (Vorrichtung zur Abscheidung von Verunreinigungen aus dem Plasma).
Beide mussen gekihlt werden. Diese Kihlwasser haben nur ein relativ geringes
Tritiuminventar.

Ahnliche Tritiuminventare wie fir ITER erwartet man auch in spateren Leistungs-
reaktoren. Diese werden wahrscheinlich nicht vor Mitte des nachsten Jahrhun-

derts zur Verfliigung stehen.

24 Zusammenfassung

Die Bildung von Tritium durch Kernreaktionen kosmischer Strahlen mit Materie
der Erdatmosphaére fihrt zu sehr kleinen stationaren Konzentrationen

(T/H = E-18) in Oberflachengewassern und den oberen Schichten der Ozeane. Ein
kleiner Anteil des gebildeten Tritiums stammt aus Kernreaktionen in der Erdkru-
ste (Spontanspaltung und Zerfall von Uran und Thorium).

Der grof3te Teil des heute in der Natur enthaltenen Tritiums stammt aus den
Kernwaffentests der finfziger Jahre. Die kinstliche Herstellung von Tritium er-
folgt in Kernspaltungsreaktoren durch Bestrahlung von Lithiumlegierungen oder
keramischen Lithiumverbindungen mit Neutronen und anschlieBende Extraktion
des Tritiums. Eine weitere Quelle fur Tritium stellt das Deuteriumoxid der sog.
Schwerwasserreaktoren dar. Aus den kanadischen “CANDU” Reaktoren werden
heute ca. 2 kg/Jahr aus schwerem Wasser gewonnen.

Tritium entsteht ferner als Spaltprodukt bei der Kernspaltung (Haufigkeit = 0,01
-0,02 %). In den heliumgekihliten Reaktoren wird Tritium durch Reaktion von 3He
mit Neutronen gebildet. Die beiden letztgenannten Quellen sind zur wirtschaftli-
chen Gewinnung von Tritium nicht geeignet. Auch die in der Wiederaufarbeitung
von Kernbrennstoffen anfallenden Tritiummengen kdénnen nicht mit vertretba-
rem Aufwand wiedergewonnen werden.
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Vielfaltige Nutzung findet Tritium zur Herstellung von Leuchtfarben und Leucht-
réhren, z. B. in der Uhrenindustrie, im maritimen Bereich und in der Luftfahrt,
ferner fur Markierungszwecke in militarischen Geraten.

Tritium wird gebraucht fur den Betrieb von Neutronengeneratoren und findet
weiter Anwendung als sog. Tracer in Wissenschaft und Technik.

Bei der militarischen Nutzung von Tritium steht die Herstellung von Kernwaffen

im Vordergrund.

In einem kUnftigen Fusionsreaktor wird Tritium und Deuterium als Brennstoff
eingesetzt. Nach dem heutigen Stand der Planung werden in der Versuchsanlage
ITER mit einer Leistung von 1 GW¢, etwa 130 g Tritium taglich durch Fusion ver-
braucht und ca. 2,5 kg Tritium im gleichen Zeitraum rezykliert; jedoch betragt
das Gesamtinventar an Tritium nur einige Kilogramm, da der Reaktor das bené-
tigte Tritium selbst erzeugt. Mit den heute in der Entwicklung stehenden Verfah-
ren konnte das fr einen Fusionsreaktor benétigte Tritiuminventar bereits erheb-
lich herabgesetzt werden. Besondere Anstrengungen gelten auch der Minimie-
rung der Freisetzung von Tritium in die Umgebung.
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3. Tritiumtechnologie
H. Albrecht, K. HeiBB, E. Hutter, H. R. Ihle, G. Jourdan, H. Kraemer,
R.-D. Penzhorn, H.Wertenbach

3.1 Vorbemerkung

Bei der Handhabung von Tritium sind zwei Eigenschaften des Tritiums von ent-
scheidender Bedeutung:

- Tritium ist radioaktiv. Dies verlangt einen dichten EinschluB.

- Tritium ist ein Wasserstoffisotop und kann sich wie normaler Wasserstoff in
Festk6rpern 16sen und durch sie hindurchdiffundieren. Diese Eigenschaft er-
schwert den EinschluB des Tritiums und verlangt besondere technische MaB-
nahmen.

Wie in Kapitel 2 erwahnt, kommt Tritium nicht nur in Kernspaltungsreaktoren
und Wiederaufarbeitungsanlagen vor, sondern wird auch in verschiedenen
zivilen und militarischen Bereichen genutzt. Aus all diesen Bereichen liegen
langjahrige Erfahrungen Gber den sicheren Umgang mit Tritium vor, die von der
IAEA in [3-1] sehr Gbersichtlich zusammengestellt wurden. Das vorliegende
Kapitel konzentriert sich in erster Linie auf die fur kiinftige Fusionsreaktoren
relevanten technologischen Aspekte. (Spezielle Technologien, wie sie im
militdrischen Bereich oder im zivilen Bereich, z. B. der Uhrenindustrie,
Verwendung finden, werden nicht beschrieben.)

Fusionsrelevante Probleme der Tritiumtechnologie sind Einschiuf3, Lagerung und
Transfer von Tritium, Reinigung tritiumhaltiger Plasmaabgase und Wasserstoff-
isotopentrennung, Dekontamination und Entsorgung tritiumhaltiger Abfalle, Tri-
tiummeBtechnik und -bilanzierung.

Von besonderer Bedeutung sind technologische Entwicklungsarbeiten zum
Brennstoffkreislauf von Fusionsreaktoren. Die hierzu erforderlichen Komponen-
ten und Verfahren mussen weiterentwickelt und im NET/ITER -relevanten MaB-
stab getestet werden. Ein wichtiges Entwicklungsziel ist die Minimierung der Tri-
tiuminventare, der Tritiumfreisetzungen und der Abfallmengen.
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3.2 Einschluf
321 Mobilitdt von Tritium

Wie in Kapitel 1 ausgefiihrt, kénnen Tritium und seine Verbindungen gasférmig
oder als kondensierte flissige bzw. feste Phasen auftreten. Gasférmiges Tritium
16st sich in Metallen, organischen und auch in anorganischen Festkdrpern und
wird in ihnen durch Diffusion transportiert. Tritium kann daher wie Protium und
Deuterium besonders bei erhdhter Temperatur das zum Einschlu3 verwendete
Material durchdringen. Diese Eigenschaft fuhrt zu einer gewissen Tritiumleckage,
die durch technische MaBBnahmen beherrscht werden muf.

Zu den wichtigsten SicherheitsmaBnahmen fur Anlagen, in denen Tritium ge-
handhabt wird, zahlen daher der EinschluB des Tritiums durch wirksame Barrie-
ren und das sofortige Abscheiden von entwichenem Tritium mit einem dafir aus-
gelegten Tritiumruckhaltesystem.

3.2.2 Barrieren

Eine effektive Verhinderung der Tritiumausbreitung wird durch die Einrichtung
von mehreren druckgestaffelten Zonen erreicht.

Tritiumfihrende Anlagen werden gewdhnlich mit einer doppelten UmschlieBung
(Containment) umgeben. Die Art des Primar- und des Sekundarcontainments
hangt vom Tritiuminventar und von den durchzufihrenden Arbeiten ab. Im fol-
genden werden typische technische Losungen fir den sicheren TritiumeinschluB
am Beispiel eines Tritiumlabors erlautert.

In einem Tritiumlabor besteht das Primarcontainment Ublicherweise aus den Pro-
zeBapparaturen, beispielsweise ReaktionsgefaBen, Rohrleitungen, Ventilen,
Pumpen und MeBeinrichtungen. Das Sekundarcontainment wird haufig von ei-
nem Handschuhkasten gebildet, kann in einigen Fallen aber auch eine metalli-
sche UmschlieBung (Caisson) sein, deren Inhalt in das Sammelsystem flr aktive
Abfalle des Gebaudes abgegeben wird. In Prozessen, in denen mit tritiumhalti-
gen Feststoffen gearbeitet werden muB, ist ein doppeltes Containment haufig
nicht realisierbar. In diesen Fallen wird der Handschuhkasten zum Primarcontain-
ment.

Ein tertidres Containment kann von der Raum- und Gebaudestruktur gebildet
werden, in der sich Handschuhkasten, Abzlge usw. befinden, mit einem Sammel-
und Detritiierungssystem fir die von den Arbeitsbereichen abgesaugte Luft. Eine
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Bereichs- und Luftungskontrolle ist vorzusehen, um die Wirksamkeit der MafB-
nahmen zur Verhinderung einer Tritiumkontamination der sauberen Bereiche
durch Luft aus den Arbeitsbereichen Uberwachen zu kénnen.

Primédrcontainment

- Strukturwerkstoffe

Als Strukturwerkstoffe fur die Behalter und Rohrleitungen des Primarcontain-
ments kommen in erster Linie austenitische Edelstidhle mit niedrigem Kohlen-
stoffgehalt, Typ 304L und 316L, reduziertes Kupfer und Aluminiumlegierungen in
Frage. Kupfer und Aluminium besitzen eine geringere Durchlassigkeit far Tritium
als Stahl, sind jedoch bei héheren Temperaturen weniger stabil und haben einen
geringeren Kriechwiderstand. Es ist schwieriger, Aluminium haltbar zu verschwei-
Ben, und es kann schwierig sein, es mit Komponenten aus anderen Werkstoffen
zu verbinden. Die Rohrinnenflachen aller Strukturwerkstoffe soliten vor ihrem
Einsatz gereinigt werden, um Olfilme und sonstige Verunreinigungen zu entfer-
nen.

Die Verwendung von Ganzmetallkomponenten fir das Primdrcontainment wird
empfohlen, damit keine Ole, Kunststoffe, Elastomere oder organische Stoffe mit
Tritium in Berihrung kommen. Eine Anlage mit verschweiBten Rohrleitungen
und Metallabdichtungen ist im Hinblick auf die Leckdichtheit der beste Kompro-
miB. Ventile, MeBwertwandler und sonstige Anlagenkomponenten, die nur be-
grenzte Standzeit haben, kénnen durch Verwendung von zerlegbaren Verbin-
dungsstiicken und Standardarmaturen ohne Schneide-, Schweif3- oder Lotarbei-
ten an tritiumkontaminierten Rohren ausgewechselt werden. Die Erfahrung
zeigt, daf3 eine richtig ausgelegte und zusammengebaute Tritiumanlage mit Hun-
derten demontierbarer Komponenten eine Leckdichtheit aufweisen kann, die der
eines komplett verschwei3ten Systems gleichkommt.

- Ventile und Armaturen

Dichtungslose Metallbalg- oder Membranventile werden fur den Einsatz mit Triti-
um empfohlen. Sie kénnen Gber pneumatische Schalter fernbedient werden, was
z. B. bei Arbeiten im Handschuhkasten von Vorteil ist. Manuell betatigte Ventile
haben den Vorteil, daB3 sie einfach sind, sollten jedoch nach Méglichkeit mit dreh-
momentbegrenzten Griffen benutzt werden. Der Ventilsitz oder die Ventilspitze
sollte metallisch sein oder, wenn nicht anders méglich, aus nichtfluoriertem,
strahlenbestdndigem Material bestehen, beispielsweise aus Polyimid.
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In Prozessen, die eine Druckentlastung erfordern, sollten Berstscheiben aus triti-
umkompatiblem Material, beispielsweise Aluminium, eingesetzt werden. Entlas-
tungsventile haben sich als unzuverlassig erwiesen, weil durch die Ventilsitzdich-
tungen Tritium austreten kann. Die Berstscheiben sollten in einen evakuierten
Auffangtank druckentlastet werden, der ebenfalls durch eine Berstscheibe ge-
schitzt ist.

Hochvakuumarmaturen mit zerlegbaren Metallabdichtungen sind auf dem Markt
erhaltlich. Far Tritiumarbeiten in Handschuhkasten sind sogenannte Cajon-
Armaturen, fiir deren Ausbau kein Axialspiel benétigt wird, besonders geeignet,
da zusammen mit ihnen eingebaute Komponenten ohne Beeintrachtigung der
Verbindungsleitungen entfernt werden kénnen. Diese Art der Armatur wird far
RohrgréBen bis zu 25 mm benutzt. Fur gréBere Rohre kénnen sog. Conflat-
Flansche und -armaturen benutzt werden.

- Pumpen

Ideal fir das Pumpen von Tritium sind trocken laufende, hermetisch abgedichtete
und dichtungslose Pumpen ohne Ole als Schmiermittel und ohne Elastomere oder
Fluorkohlenwasserstoffe. Fiir Arbeiten im Hochvakuum kann die Metallbalgpum-
pe erganzt werden durch eine Spiralpumpe mit Balgendichtung. Andere mecha-
nische Pumpen mit hermetisch abgedichteten Antrieben sind die Turbomoleku-
larpumpen mit Magnetlager.

Sekunddrcontainment

- Handschuhkasten

In Tritiumlabors stellen die Handschuhkasten fur die Handhabung groBer Tri-
tiummengen gewdhnlich sehr dichte UmschlieBungen dar, hergestellt aus ver-
schweif3tem Edeistahl oder Aluminium, mit einer geeigneten Anzahl von Fen-
stern und Handschuh&ffnungen. Ecken und Kanten sind nach Mdglichkeit abge-
rundet, und der Edelstahl ist poliert, um die Oberflache glatt zu machen und das
Reinigen zu erleichtern. Das Fenstermaterial kann geschichtetes Sicherheitsglas
oder Polykarbonat (Lexan oder Makrolon) sein. Die Fenster sollten zur Umschlie-
Bung hin mit weichen Gummidichtungen abgedichtet sein, um die Leckrate nied-
rig zu halten.

Wenn die Entscheidung flr ein Containment gefallen ist und Handschuhkasten
benutzt werden, ist festzulegen, ob als Atmosphéare Luft oder ein Inertgas (Stick-
stoff oder Edelgas) gewahlt werden soll. Luft als Atmosphare ist billiger und
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leichter aufrechtzuerhalten als Schutzgas. Sie hat jedoch auch einige Nachteile.
Nach einer Freisetzung von Tritiumgas in den Handschuhkasten kann sich bei-
spielsweise ein explosives Gemisch bilden. Falls sich zusatzlich Protium oder Deu-
teriumgas in der Anlage befindet, erhéht sich die Gefahr entsprechend. Der Sau-
erstoff in der Luft kann zu héheren HTO-Konzentrationen im Handschuhkasten
fahren. Sofern die zugefihrte Luft nicht getrocknet wird, kann auch die Feuch-
tigkeit in der Handschuhkastenatmosphare Tritium aufnehmen, Gber die Hand-
schuhe ausdiffundieren und damit das Personal einer Strahlung aussetzen. Ein
Teil des Tritiumwassers kann von den Innenfldchen des Handschuhkastens sor-
biert werden, was eine permanente HTO-Strahlenquelle ergibt und die folgen-
den Dekontaminationsarbeiten erschwert. Der Feuchtigkeitsgehalt im Hand-
schuhkasten ist so niedrig wie méglich zu halten.

Eine Schutzgasatmosphédre gewahrt Schutz vor Branden und Explosionen und
verringert die Probleme in Zusammenhang mit dem im Handschuhkasten gebil-
deten HTO. Vom Standpunkt der sicheren Handhabung aus ist trockener Stick-
stoff in vielen Fallen eine befriedigendere Lésung als andere Alternativen. Der
Umgang mit bestimmten Stoffen oder die im Handschuhkasten angewandten
Verfahren kénnen jedoch ein ganz bestimmtes Schutzgas erforderlich machen
und auch die fur Spurenverunreinigungen zulassigen Werte bestimmen. Die
Sauerstoff- und Feuchtigkeitskonzentration in einem Handschuhkasten mit
Schutzgasatmosphare sollte unter 2% O3 gehalten werden.

Wenn als Atmosphéare des Handschuhkastens ein Schutzgas gewahlt wird, kann
das aus dem Primarcontainment austretende Tritium zurickgewonnen werden,
ohne daf3 es zuerst in das toxischere Tritiumoxid umgewandelt werden mufB. Das
geschieht mit Hilfe geeigneter Getter auf verschiedenste Arten. Das Tritium wird
im Getter durch Adsorption oder chemische Bindung zuriickgehalten und kann
entweder zuriickgewonnen, gespeichert oder entsorgt werden.

Fir Handschuhkastenatmospharen wird gegentber dem Druck der Raumatmo-
sphire entweder leichter Unterdruck oder leichter Uberdruck eingestellt. Die Ent-
scheidung daruber wird haufig durch die Reinigungsanlage fir die Handschuh-
kastenatmosphdre bestimmt. Unterdruck wird Ublicherweise aufrechterhalten,
wenn das Gas ein einziges Mal durch den Handschuhkasten geleitet wird, und
zwar entweder in eine Beliftungsanlage oder in eine Reinigungsanlage. Uber-
druck kann erforderlich sein, um die Menge der in den Handschuhkasten eintre-
tenden Luft in solchen Fallen gering zu halten, in denen die Sauerstoff- und
Feuchtigkeitskonzentration auf wenige ppm (parts per million, millionstel Anteil)
eingestellt werden muB.
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Die Gerate in den Handschuhkasten mussen eventuell aus dem Handschuhkasten
heraus- und wieder hineinbewegt werden. Um eine Freisetzung von Tritium in
die Raumluft zu verhindern, sollte dafiir eine Schleuse benutzt werden, die eva-
kuiert und anschlieBend wieder mit Gas gefullt werden kann und die Einrichtun-
gen zur Uberwachung der Tritiumkontamination besitzt.

Wenn Tritiumleitungen zwischen Handschuhkasten verlegt werden missen, soll-
ten sie von einer konzentrisch zur Tritiumleitung angebrachten Hulle als Sekun-
darcontainment umgeben sein. Diese Hille muB gasdicht sein und sollte mit dem
Medium des Handschuhkastens gefalit werden.

- Instrumentierung von Handschuhkastenanlagen

Die Zusammensetzung der Handschuhkastenatmosphare wird normalerweise zu-
mindest fur Tritium durch Instrumente on-line Gberwacht. AuBer der Feuchtig-
keitskonzentration wird bei Schutzgasatmosphare zusatzlich die Konzentration
von Sauerstoff gemessen Ein weiteres notwendiges Gerat ist ein Druckdifferenz-
aberwachungssystem, das den Aufbau eines unnormalen Drucks im Handschuh-
kasten, der den Handschuhkasten zerstéren kénnte, verhindert. AuB3erdem wird
eine Temperaturiberwachung eingebaut, um Einbauten und Handschuhkasten-
ausristung zu schiatzen.

3.2.3  Reinigung der Atmosphdére

Falls Tritium in die Handschuhkastenatmosphare freigesetzt wird, sind Einrich-
tungen zur Rickgewinnung dieses Tritiums und zur Reinigung der Handschuh-
kastenatmosphéare empfehlenswert. Das geschieht gewdhnlich entweder in einer
zentralen Anlage, die eine Reihe von Handschuhkésten versorgt, oder in einer
Reinigungsanlage speziell fir jeden einzelnen Handschuhkasten. In einer zentra-
len Anlage wird der Gasstrom durch einen einzelnen Handschuhkasten so gere-
gelt, daB3 die Tritiumkonzentration auf einem zuladssigen Wert bleibt. In einer An-
lage, die jeweils einen einzelnen Handschuhkasten versorgt, wird das Gas norma-
lerweise mit konstanter Geschwindigkeit umgewalzt. Das am haufigsten benutz-
te Verfahren ist die Oxidation von tritiiertem Wasserstoff zu Wasser mit anschlie-
Bender Adsorption auf Molekularsieb oder Zeolithbett. In einer Anlage mit
Schutzgasatmosphare muf3 dem Katalysator fur die Oxidation entweder Sauer-
stoff zugesetzt werden, oder man muB ein sauerstoffhaltiges Material einsetzen,
beispielsweise Kupferoxid. Wenn es wichtig ist, die Sauerstoffkonzentration zu
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kontrollieren, ist darauf zu achten, daB3 kein Gberschussiger Sauerstoff durch die
Reinigungsanlage hindurchlauft und in den Handschuhkasten zurickkehrt.

Reinigungsanlagen auf der Basis metallischer und organischer Getter kénnen
ebenfalls benutzt werden. Metallische Getter sind nur einsetzbar mit Schutz-
gasen, wogegen die organischen Getter sowohl in Luft als auch in Schutzgasat-
mosphare Verwendung finden kénnen.

Die Kinetik der Tritiumabsorption durch Getter bei niedriger Konzentration (we-
niger als 50 kBq/cm?) ist jedoch nicht ausreichend, um eine wirkungsvolle Ab-
scheidung zu erzielen. Um die Abscheidung von Tritium effektiv zu gestalten,
muB die Atmosphare mit Wasserstoff versetzt werden, damit das Tritium mitge-
fuhrt und isotopisch gespult werden kann. Reinigungsanlagen fir die Hand-
schuhkastenatmosphéare auf der Basis von Metallgettern sind im Handel erhalt-
lich.

Unterschiedliche Betriebsarten fur Detritiierungsanlagen werden mit zufrieden-
stellendem Erfolg eingesetzt. Eine davon ist die diskontinuierliche Behandlung
der statischen Handschuhkastenatmosphare immer dann, wenn bestimmte Kon-
taminationswerte erreicht sind, mit nachfolgender Freisetzung oder Rickfih-
rung des behandelten Gasvolumens. Eine andere Betriebsweise besteht in der
kontinuierlichen Behandiung mit Rickfihrung des Gases in den Handschuh-
kasten. Die Anzahl der pro Stunde zurickgefihrten Gasmengen andert sich Gber
einen weiten Bereich (2 bis 20). Ein Nachteil von Mehrfachanordnungen von
Handschuhkasten, die an eine Zentralanlage angeschlossen sind, besteht darin,
daB eine versehentliche Freisetzung in einem Handschuhkasten zur Kontaminati-
on anderer, urspringlich von dem Zwischenfall nicht betroffener Handschuh-
kasten fuhren kann.

Die Detritiierungsgeschwindigkeit nimmt mit der Umlaufgeschwindigkeit des
Spulgases zu; das gleiche gilt fir die Investitions- und Betriebskosten. Hohe Um-
laufkapazitédten gestatten aber einen gréBeren Schutz vor hohen Tritiumkonzen-
trationen in den Handschuhkéasten und damit einen hoheren Schutz des Betriebs-
personals.

3.2.4 Tritiumdberwachungsbereiche (vgl. Kap. 7)

Laut Strahlenschutzverordnung mussen alle Bereiche, in denen mit radioaktiven
Stoffen umgegangen wird,

- gekennzeichnet sein,
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- Uberwacht werden,
- an Zu- und Ausgangen kontrolliert werden.

Die Uberwachung dieser Bereiche geschieht normalerweise mit Apparaturen, die
a-, B- und y-Strahlung messen. An den Gebdudeausgangen sind Hand- und FuB-
monitore angebracht.

Tritium ist ein sehr schwacher f3-Strahler. Aus diesen Grinden werden die folgen-
den MaBnahmen und Einrichtungen in Tritiumliberwachungsbereichen verwen-
det (als Tritiumtberwachungsbereiche werden normalerweise die Gebaude be-
zeichnet, in denen die Handschuhkasten stehen):

- Uberwachung der Gebdudeatmosphare auf Tritium mit Hilfe von lonisations-
kammern und mit Sammlern, die zwischen HT und HTO differenzieren,

- Uberwachung der Oberflachen auf Tritiumkontamination mit Hilfe von Wisch-
tests,

- Uberwachung der Fortluft auf Tritium und HTO mit Hilfe von Proportionalzah-
lern, lonisationskammern und Sammlern.

Die im TritiumUberwachungsbereich arbeitenden Personen werden mit Hilfe von
Ausscheidungsanalysen (Urinproben) auf eventuelle Tritiuminkorporation hin
Gberwacht.

3.3 Lagerung

Abgesehen von einer kurzzeitigen Speicherung des Tritiums, die in Gaszylindern
geschehen kann, wird Tritium in der Regel an Metall gebunden (Metall-Tritid) ge-
lagert.

Diese auch aus der konventionellen Wasserstofftechnologie bekannte Lagerart
beruht auf der Eigenschaft verschiedener Metalle bzw. Metallegierungen, bei
niedriger Temperatur (Raumtemperatur) Wasserstoff als Metallhydrid chemisch
zu binden und bei hoher Temperatur (mehrere 100 °C) den Wasserstoff durch Zer-
fall dieser Verbindung wieder freizugeben.

Um einen hohen Ausnutzungsgrad fir diese Reaktion zu erreichen (Minimieren
der erforderlichen Metallmenge), wird das Metall dem Wasserstoff zumeist in
pulverisierter Form, also mit gro3er Reaktionsoberflache angeboten.

Das z. Zt. weltweit am haufigsten fir die Lagerung von Tritium verwendete Me-
tall ist abgereichertes Uran. Dies hat auch far die Anwendung im Brennstoffkreis-
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lauf eines Fusionsreaktors glinstige Eigenschaften, namlich geringen Wasserstoff-
partialdruck im Lagerzustand bei Raumtemperatur und demgegentber einen sol-
chen von ca. 1 bar bei Temperaturen von ca. 450 °C. Der Nachteil des abgereicher-
ten Urans ist die Entflammbarkeit bei stérfallbedingtem Lufteinbruch und die
noch vorhandene Restradioaktivitat.

Zur Zeit wird an mehreren Stellen nach alternativen Speichermetallen fiir Wasser-
stoff und somit auch fur Tritium gesucht, welche die Nachteile des Urans nicht ha-
ben (Tabelle 3-1).

(Pélezi)eg Desorp. Max. rev. Lagerkapazitat®
Getter Hydrid o temp. & Kapazitat b
25°C C) (%)
(Pa) (1/kg) (1/dms3)
ZrCo ZrCoHj; 4x10-3 340 ca. 100 247.,5 1574
ZrNi ZrNiH 1x10-4 610 sehr niedrig | 82,6
ZrNiHj 3x10-1 265 67 2479 1574
U UHj < 10-3 430 ca. 100 156,1 1691
Y YH, sehr > 1250 sehr niedrig | 278,7
niedrig
YH; sehr 405 33 418,0
niedrig
LaNigan LaNi3Mn2H4_7 4 270 ca. 100 137,0
UgZr UgZrH, 7 sehr > 800 sehr niedrig | 37,1
niedrig
UyZrH7 7 2x10-4 450 78 168,1
UZrs 3 UZr; 3Hy sehr > 800 sehr niedrig | 110,6
niedrig
UZry 3H4 5x10-5 455 43 193,6
UsTi UsTiHs 4 3x10-9 675 sehr niedrig | 56,7
U TiH7 ¢ 5x10-4 460 68 179,7

Tab. 3-1:  Auswahl an Gettermaterialien fiir die Speicherung von Tritium [3-2]

a Desorptionstemperatur fur P,y = 1 bar

b Maximal erreichbare reversible Kapazitit in einem geschlossenen System, wenn
T max fir die Desorption 500 °C ist

¢ Liter Hy bei 25 °C und 1 bar pro kg Getter oder pro dm3 Hydrid
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Das pulverisierte Lagermetall befindet sich in einem Behalter aus Edelstahl. Die
eingefllite Metallmenge kann in mehrere Kammern aufgeteilt sein, um das Zu-
sammenklumpen (Sintern) beim Aufheizen zu vermindern. Dieser Behalter ist mit
einer Heizung versehen. Er befindet sich in der Regel in einem Auenbehalter aus
Edelstahl (Abb. 3-1). Der Zwischenraum zwischen beiden Behaltern ist zur War-
meisolierung evakuiert. Der kalte AuBenbehalter halt so auch das durch die er-
wéarmte Wand des Innenbehélters permeierende Tritium zuriick. Ublicherweise
wird ein solcher Lagerbehalter nur mit einem Bruchteil seiner Beladekapazitat
mit Tritium beaufschlagt (z. B. 40 % oder 60 %), um die Aufnahmezeiten zu be-
grenzen.

Die Beladekapazitat betragt 0,038 g T2 pro g U (140 ml oder 367 Ci T5).

Lagermetall
(Putver)

/Innenbeh'élfer

- Heizung

. Auflenbehalter

.__—Beriihrungsschutz

Abb. 3-1: Tritiumlagerbehalter des Tritiumlabors Karlsruhe (TLK)

Ein Tritiumlager besteht im allgemeinen aus mehreren solcher Lagerbehalter, auf
die einzeln zugegriffen werden kann (Abb. 3-2). Heute sind durchstrémbare La-
gerbehélter Ublich, die beim Be- und Entladevorgang mit Helium als Tragergas
far das Tritium durchstrémt werden kénnen.

Zur Wartung eines Tritiumlagers gehért, daB in bestimmten Zeitabstdnden das
Zerfallshelium entfernt wird. Dies geschieht, indem der betreffende Lagerbehal-
ter aufgeheizt wird, um Tritium und Zerfallshelium auszutreiben. Ein Heliumtra-
gergasstrom fordert dieses ausgetriebene Gas auf einen leeren, kalten Lagerbe-
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Abb. 3-2:  Flie3schema eines Tritiumlagers (TLK)

halter, wo das Tritium wieder gebunden wird. Das inaktive Zerfallshelium ver-
bleibt im Tragergasstrom und wird mit diesem-abgegeben.

34 Transfer

Soll Tritium innerhalb eines Primarsystems umgewalzt oder von einem Primarsys-
tem zum anderen transferiert werden, so geschieht dies am besten bei Unter-
druck (z. B. 900 mbar). Dadurch wird ein Druckgefalle von der 2. Hille zum triti-
umftuhrenden System hin aufrechterhalten. Diese Bedingung wird am sichersten
durch das "Holprinzip” eingehalten, d. h. das empfangende System saugt das Tri-
tium an.

Beim Transfer kann sowohl das reine Tritium, ein Wasserstoffisotopengemisch
oder auch das Tritium in Helium als Tragergas gefordert werden.

Zwei Foérderprinzipien sind Gblich:

3.4.1  Ansaugen durch Gettern

Die schon unter 3.3 beschriebene Aufnahmefahigkeit bestimmter Metalle fur
Wasserstoff bewirkt ein Ansaugen dieses Gases. Somit sind Getterapparate
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gleichzeitig Pumpen (Getterpumpen). Sie kdnnen den Wasserstoff (Tritium) theo-
retisch bis zum Wasserstoffpartialdruck Gber dem Gettermetall abpumpen. Prak-
tisch rechnet man mit einer Druckabsenkung bis zu 102 mbar; bei verzweigten
Systemen oder gréBeren Volumina werden 0,1 - 1 mbar angegeben. In diesem
Fall ist eine anschlieBende Zugabe von Tragergas erforderlich, um den Wasser-
stoff den Getterapparaten durch Umpumpen zuzufthren.

3.4.2 Pumpen

Das empfangende System saugt mit einer Pumpe oder einer Pumpenkombination
das Gas aus dem abgebenden System an und férdert es in einen Annahmespei-
cher. Dieser Speicher kann ein Behélter oder ein Getterapparat sein.Wird das Tri-
tium in einem Tragergasstrom gefdrdert, so ist in jedem Fall eine Pumpe einzuset-
zen, da das Tragergas vom Gettermetall nicht angesaugt wird.

Die Férderpumpen fur Tritium sind ganzmetallisch und 6l- und fettfrei. Die meist-
verwendeten Pumpen sind:

Metallbalgpumpen (Abb. 3-3)

Ein Metallbalg ist zwischen einer festen Platte und einem Kolben eingeschweiBt
und wird durch die Kolbenbewegung gestreckt und gepreft (Ziehharmonika).
Dadurch saugt dieser bewegte Balg Gas an und verdichtet es. Ventilzungen 6ff-
nen und schlieBen abwechselnd den Ein- und AuslaB des Verdichtungsraumes.

Ausia  EinlaB

Ventil Detail

Kurbelwelle |

Abb. 3-3:  Metallbalgpumpe
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Diese Pumpe arbeitet im Druckbereich von ca. 10 mbar bis ca. 2000 mbar. Sie ist
also als Einzelféorderpumpe einsetzbar.

Membranpumpen

Pumpen mit Metallmembranen kommen ebenfalls zum Einsatz. lhr Druckbereich
ist mit dem der Metallbalgpumpe vergleichbar (10 mbar bis einige bar). Der mit
diesem Pumpentyp erreichbare héhere Enddruck wird aber nur in Ausnahmefal-
len zu experimentellen Zwecken in Tritiumanlagen eingesetzt.

Spiralpumpen (Abb. 3-4)

In einer feststehenden Spiralnut lduft eine eingepalBite Spirale mit einer aus krei-
sender und hin und her gehender Komponente zusammengesetzten Bewegung.
Dadurch wird ein angesaugtes Gasvolumen weitergefordert und verdichtet (dhn-
lich einem Drehkolbenmotor/Wankelmotor).

Diese Pumpe arbeitet im Druckbereich von ca. 103 mbar bis 100 mbar. Sie ist in
Kombination mit einer Vorpumpe (Metallbalg- oder Membranpumpe) zur Evaku-
ierung oder alleine zur Umwalzung einsetzbar.

Antriebsmotor —ed I Abdeckung

Feststehende e |- Lagergehause
Spirale
Bewegliche E _ Feststehende Platte
Spirale ~ m;/ und Spirale

Prifventil
Gehause Kurbelwelle _J oy 4/.

Bewegliche Platte
und Spirale

Kurbelwelle

A

{1von3)

Zentralrohr ~— - Metallbalg

| 4

AuslaB  Einla8

Abb. 3-4: Spiralpumpe
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Vakuumpumpstand

In tritiumfahrenden Anlagen ist es haufig erforderlich, das gesamte System oder
Teile davon zu evakuieren.

Die hierflr eingesetzten Vakuumpumpstande sollen 6lfrei oder nur fett- bzw. mit
Oldocht geschmiert sein, um die Kontaminierung von Ol mit Tritium so gering
wie moglich zu halten.

Entsprechende Pumpsténde lassen sich aus den 0. g. Pumpentypen als Vorpum-
pen mit einer Turbomolekularpumpe kombinieren. Geeignet sind magnetgela-
gerte Turbomolekularpumpen oder solche mit Oldocht- oder Fettschmierung.

3.5 Reinigung

Die Reinigung eines tritiumhaltigen Isotopengemisches ist neben der Speiche-
rung und der Wasserstoffisotopentrennung ein wesentlicher Bestandteil des
Brennstoffkreislaufs von kinftigen Fusionsreaktoren (vgl. Kap. 2.3.4).

Zu entfernen sind O3, N3, CO, CO3, CQa, NQ3 und Q20 (Q = H, D, T); Helium als
Fusionsprodukt oder Tragergas wird vor oder nach diesen Reinigungsschritten
abgetrennt.

Das Reinigungsverfahren muf3 die Reinheitsforderung von wenigen ppm Restver-
unreinigung im Wasserstoffisotopengemisch erfillen.

Die wichtigsten Verfahren sind:

3.5.1  Adsorption der Verunreinigungen und katalytische Oxidation (Abb. 3-5).

Aus dem zu reinigenden Wasserstoffstrom wird Sauerstoff an einem Katalysator
zu Wasser umgesetzt; danach werden alle Verunreinigungen an einem Moleku-
larsieb zurliickgehalten, welches auf Flussigstickstoff-Temperatur (77 K) gekthit
ist. Um auch das in den so abgefangenen Verbindungen enthaltene Tritium zu
gewinnen, werden die Molekularsiebe regeneriert, die Wasserstoff enthaltenden
Verunreinigungen katalytisch zu Wasser oxidiert und dieses ausgefroren. Der tri-
tiumfreie Rest wird abgegeben. Das gewonnene tritiierte Wasser wird an heiBem
Metall (Sauerstoffgetter) oder in einem Elektrolyseur gespalten. Die Wasserstoff-
isotope werden zusammen mit dem am Molekularsieb gereinigten Hauptstrom
der Isotopentrennung zugefihrt [3-3].
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Abb. 3-5:  Blockschaltbild der Tritiumreinigung durch Adsorption und katalytische Oxidation.

3.5.2  Gettern der Verunreinigungen an hei3em Metall (Abb. 3-6)

HeiBe Metalle (vorzugsweise Uran, aber auch andere Metallegierungen), pulveri-
siert, um grof3e reagierende Oberflachen zu erreichen, spalten die 0. g. Verbin-
dungen der Verunreinigungen auf und binden O3, N3 und C als Oxide, Nitride
und Carbide. Diese Tatsache wird in einem Reinigungsverfahren genutzt, in dem
drei Getterstufen hintereinander geschaltet werden:

1. Stufe: Uranpulver bei 500 °C bindet Sauerstoff.
2. Stufe: Uranpulver bei 700 °C bindet Stickstoff.
3. Stufe: Uranpulver bei 900 °C bindet Kohlenstoff.

In dem Getterapparat der 1. Stufe kann das Pulver in einem Metallbehéalter einge-
schlossen sein, fur die 2. und 3. Stufe werden Behalter aus keramischem Material
verwendet. Aluminiumoxidkeramik ist bei den hohen Temperaturen bestandig,
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bildet mit Uran kein Eutektikum und weist um GréBenordnungen geringere Triti-
umpermeation auf (s. Kap. 1.5) [3-4].

Dieses Verfahren kénnte erganzt werden durch eine Feinreinigung mit flussig-
stickstoffgekiihltem Molekularsieb [3-3]. Dies erscheint aber z. Zt. nicht erforder-
lich [3-4].

Reinigungsverfahren mit Gettermetallen haben jedoch den Nachteil, daf3 das
Gettermetall sich erschépft und als Abfall zu entsorgen ist. Dies waren fir einen
Fusionsreaktor gro3e Mengen. Deshalb sind diese Verfahren vorzugsweise fir
Tritiumlabors geeignet.

Analytik
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Abb. 3-6: Blockschaltbild der Tritiumreinigung mit Heiflmetallgettern

353 Permeationsfilter und katalytische Umsetzung (Abb. 3-7)

In einem ersten Schritt werden bei diesem Verfahren alle molekularen Wasser-
stoffisotope des zu reinigenden Gasstroms in hochreiner Form gewonnen, indem
sie durch einen Palladium-Silber-Permeator im Hauptstrom permeieren (Per-
meator 1). Das Rickstandsgas mit den tritiierten und nicht tritiierten Verunreini-
gungen wird in zwei hintereinandergeschalteten katalytischen Reaktionsschrit-
ten prozessiert:
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- ein Nickelkatalysator (1) spaltet Kohlenwasserstoffe und Ammoniak,

- ein zinkstabilisierter Kupferchromit-Katalysator (ll) konvertiert Wasser in
Wasserstoff Gber die sogenannte Wassergas-Shiftreaktion, eine Umset-
zung mit Hilfe von Kohlenmonoxid.

von der

Fusionsk ~ ) Abfallbehandlung
2 Mech. Filter rwa;;;’;iif;ff » Ausfrierer >
ket
,::\ﬁ vom Blanke
[:> vom_ NBI

Sammel- Katalysator III
behalter

I

0,

Y

fall-
Sammel- p tor 11 Ab
behalter II Katalysator IfgeKatalysator I ermeator —__'behandlung >
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3
_ Isotopen-
(:) Kiihler Sammel >

behatter IIT | trennung

Abb. 3-7:  Blockschaltbild der Tritiumreinigung mit Permeationsfiltern und katalytischer
Umsetzung

Wasserstoffisotope, die bei diesen Reaktionen freigesetzt werden, werden mit
Hilfe eines zweiten Palladium-Silber-Permeators abgetrennt (Permeator li). Das
verbleibende, von Tritium befreite Gas geht zum Abfall.

Bei grofen Gasstromen, wie sie beim Auspumpen der Fusionskammer eines Fusi-
onsreaktors entstehen, ist ein zusatzlicher katalytischer Oxidationsschritt (Kataly-
sator 11l) zu dem oben beschriebenen Reinigungsprozef3 erforderlich [3-5].

Haufig ist Helium Bestandteil eines zu reinigenden Wasserstoffisotopenge-
misches. Bei den Permeationsverfahren wird das Helium automatisch mit den
Verunreinigungen abgetrennt; bei den anderen Verfahren ist das Helium entwe-
der mit in die Isotopentrennung zu geben oder in einem weiteren Schritt abzu-
trennen, in dem der Wasserstoff, wie bei der Lagerung beschrieben, gebunden
und das Helium abgegeben wird.
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3.6 Isotopentrennung

In der Regel liegt in Fusionsreaktoren, aber auch bei der Verwendung von Tritium
im Versuchsbetrieb, nach dem ReinigungsprozeB3 ein Gemisch von Wasserstoff-
isotopen (Protium, Deuterium, Tritium) im Gleichgewicht der molekularen Spe-
zies, also Hy, HD, HT, D2, DT und T3, vor. Diese sollen mdglichst in die reinen Isoto-
pe getrennt werden, um D3 und T als Brennstoff bzw. T3 als Versuchsgas wieder-
zugewinnen und neu mischen zu kénnen.Zur Wasserstoffisotopentrennung in
der Fusionstechnologie haben sich im wesentlichen drei Verfahren etabliert:

- die kryogene Isotopentrennung,
- die gaschromatographische Isotopentrennung,

- die Isotopentrennung durch Thermodiffusion.

3.6.1 Kryogene Isotopentrennung

Dieses Prinzip wird bereits in der Kernspaltungstechnik zum Entzug von Tritium
aus mit Schwerwasser moderierten Reaktoren angewendet [3-6, 3-7] (vgl. Kap.
2.2.2).

Das Verfahren nutzt den Unterschied der Siedepunkte der einzelnen Wasser-
stoffspezies zur Trennung in eine Dampf- und eine Flissigphase in Rektifizierko-
lonnen. Diese Trennapparate sind an ihrem oberen Ende mit einem Warmetau-
scher ausgestattet, in dem der aufsteigende Wasserstoff mit flissigem Helium
(Siedetemperatur 4,2 K) gekihlt und teilweise kondensiert wird. Diese konden-
sierte Flussigkeit flieBt zur Verbesserung des Stoff- und Warmeaustausches Gber
Fallkérper nach unten einem Wasserstoffgasstrom entgegen, der durch eine Hei-
zung im Boden der Kolonne erzeugt wird. Auf diese Weise trennen sich zwei
Fraktionen je Kolonne nach ihren Siedetemperaturen (Tab. 3-2).

Das Beispiel einer ausgefiihrten Anlage [3-8] zeigt die Trennung in die Produkte
T2, DT, Dz und Abfallprodukt mit einem System von vier Rektifizierkolonnen
(Abb. 3-8). Andere Anordnungen sind moglich.

Das kryogene Verfahren zur Wasserstoffisot'opentrennung ist besonders flr die
Behandlung groBBer Gasstrdme geeignet, wie sie z. B. in klinftigen Fusionsreakto-
ren anfallen werden (vgl. Kap. 3.10).
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Spezies Temperatur (K]
Hy 20,4
HD 22,1
HT 229
Dy 23,6
DT 24,4
Ty 25,1

Tab. 3-2: Siedetemperaturen von isotopen
Wasserstoffen bei p = 10° Pa.

H, , HD , HT , D,
aus anderen Quellen im Brennstoff-Kreislauf » HD Waste
L 20 Ci/Yr
HO K
0
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Abb. 3-8: Blockschaltbild einer kryogenen Wasserstoffisotopentrennung
(Tritium Systems Test Assembly, TSTA)
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3.6.2 Gaschromatographische Isotopentrennung

Hierbei werden die unterschiedlichen Retentionsszeiten der Wasserstoffspezies
beim Durchgang durch eine mit Adsorbermaterial gefillte gaschromatographi-
sche Trennkolonne ausgenutzt. Zur Verstarkung des Effekts wird diese Kolonne
bei Flussigstickstoff-Temperatur (77 K) betrieben. Helium als Tragergas durch-
stromt die Kolonne im Kreislauf. In diesen Gasstrom wird das Wasserstoffisoto-
pengemisch mit einem Schub eingespeist und in die Kolonne gespult. Entspre-
chend ihrer Verweilzeit treten die Bestandteile des Gemisches nacheinander aus
der Kolonne aus und kénnen auf verschiedene Metallgetterbetten gegeben wer-
den (Abb. 3-9).
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Abb. 3-9: FlieBschema einer gaschromatographischen Isotopentrennung (TLK)

Anstieg und Abnahme der einzelnen Spezies kénnen mittels Warmeleit-
fahigkeits- oder Aktivitatsmessung (Tritium) verfolgt werden, um rechtzeitig von
einem Speicherbett auf das andere zu schalten (Abb. 3-10).

Auch hier werden meist T, DT, und D3 und HT gesondert aufgefangen, die inak-
tiven HD und Hz gehen auf ein gemeinsames Speicherbett. Durch Aufheizen kann
die gesammelte Wasserstoffkomponente anschlieBend ausgetrieben werden.
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Abb. 3-10: Gaschromatogramm der Wasserstoffisotope (gerechnet)

Dieses Verfahren ist nur im Chargenbetrieb méglich und fir die Verarbeitung
groBBer Gasmengen weniger geeignet. Es wird vorzugsweise im Laborbetrieb ein-
gesetzt.

3.6.3 Isotopentrennung durch Thermodiffusion

Dieses ebenfalls physikalische Trennverfahren beruht auf dem Effekt der unter-
schiedlichen Diffusionsgeschwindigkeit leichter und schwerer Isotope. Eine
Trennkolonne ist in ihrem Zentrum axial mit einem beheizten Draht bestickt, die
AuBenwand der Kolonne ist gekihlt. Die leichteren Isotope bewegen sich zur hei-
Ben Oberflache, an der durch die Warme auch eine Aufwartsstromung entsteht.
Die schweren Isotope konzentrieren sich an der kalten Oberflache, wo die Kon-
vektionsstrdmung nach unten fihrt. Dadurch entsteht ein Konzentrationsunter-
schied entlang der Kolonne; die Fraktionen werden oben (leichtere Isotope Proti-
um und Deuterium) und unten (Tritium) abgesaugt (Abb. 3-11). Dieses Verfahren
ist nur far Trennaufgaben im kleinen Maf3stab (Labor) geeignet.
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Abb. 3-11: Schema der Isotopentrennung durch Thermodiffusion

3.7 Dekontamination
3.7.1 Ausheizen und Evakuieren

Systeme und Komponenten des Primarsystems werden, je nachdem wie lange sie
mit Tritium in Kontakt waren, verschieden stark kontaminiert sein. Die Parame-
ter, die die Hohe der Kontamination bestimmen, sind die Wasserstoffloslichkeit
und Diffusionskonstante des Materials, die Temperatur, die Hohe des Tritiumpar-
tialdrucks und die Einwirkzeit. Die Kontamination ist auf und nahe der Oberfla-
che durch Physisorption und Chemisorption am groten [3-9, 3-10]. Mit zuneh-
mender Wandstarke des Teils nimmt die Kontamination stark ab, da Tritiumato-
me nur durch Diffusion dorthin gelangen.

Eine physikalische Adsorption (Physisorption) liegt vor, wenn allein zwischenmo-
fekulare Wechselwirkungskrafte wirksam sind. Die Teilchen werden als Molekile
adsorbiert. Es ist eine multimolekulare Bedeckung maglich. Erreicht dagegen die
Wechselwirkung Adsorbens-Adsorbat die GréBenordnung chemischer Bindungs-
krafte, spricht man von Chemisorption. Innermolekulare Bindungen werden stark
deformiert und teilweise geldst. Es ist nur eine monomolekulare Bedeckung mog-
lich.

Um die Kontamination bei intakten Komponenten, wie z. B. Rohrleitungen des
Primarsystems, zu senken, werden die Rohre nach Evakuierung mit Heizbandern
auf eine Temperatur von 150 °C erhitzt. Durch die dadurch erhéhte Diffusion
kann ein Teil des Tritiums wieder in das Rohr ausgetrieben werden. Nicht verges-
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sen werden darf, da3 ein - wenn auch geringer - Teil durch diese Aktion tiefer in
das Hullrohr diffundiert.

Weiterhin wird die Dekontamination an ausgebauten Komponenten vorgenom-
men, zum Zweck der Verminderung des kontaminierten Abfalls, der Wiederver-
wendung der Komponente und zur Rickgewinnung gebundenen Tritiums. Der
GUberwiegende Teil des Abfalls besteht aus Edelstahl wie die Anlage selbst. Bei
Abfallen aus anderem Material handelt es sich in der Hauptsache um Molekular-
siebe, Katalysatoren und Gettermaterialien, auf deren Probleme im néchsten Ka-
pitel eingegangen wird.

Die Dekontamination von Edelstahlkomponenten, die aus den Anlagen ausge-
baut werden, wird bei verschieden hohen Temperaturen vorgenommen [3-8 bis
3-15]. Dazu kénnen die Komponenten in einem Ofen Temperaturen bis zu 900 °C
ausgesetzt werden (Abb. 3-12). Die Menge des freigesetzten Tritiums wird mit ei-
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Abb. 3-12 Schema einer Desorptionseinrichtung, entnommen [3-11]

A: Desorptionsbehilter C: HyO-Bubbler
B: Ofen D: Trocknungskolonne

E: Gasproportionalzihler F: Szintillationszédhler
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nem Flussigszintillationsmef3gerét, einer lonisationskammer oder einem Gaspro-
portionalitdtszdhler gemessen.

Nicht wieder zu verwendende Edelstahlkomponenten werden zur Verminderung
des kontaminierten Abfalls auf hohe Temperaturen aufgeheizt, um das Tritium
thermisch zu desorbieren [3-9 bis 3-13]. Dazu wird die Komponente mit einer
Heizrate von 5 °C/min von Raumtemperatur auf 900 °C erhitzt und von Helium
mit einem DurchfluB von 30 ml/min umspult. Nach 4 bis 5 Stunden ist die Dekon-
tamination beendet. Bei der thermischen Desorption hangt die chemische Form
des freigesetzten Tritiums von der Art der Sorption ab. Bei Edelstahl fallt 89 %
des freigesetzten Tritiums als HTO an. Das restliche Tritium wird als HT bei unter-
schiedlichen Temperaturen freigesetzt, da es unterschiedlich stark an den ver-
schiedenen Legierungsbestandteilen des Edelstahls adsorbiert ist. Nach Abschiuf3
der Dekontamination wird die Komponente noch einige Zeit gelagert.

Komponenten aus Edelstahl, die nach der Dekontamination wieder verwendet
werden sollen, dirfen keinen so hohen Temperaturen ausgesetzt werden, damit
ihre Funktion nicht beeintrachtigt wird [3-14, 3-15]. Die maximal zulassigen Tem-
peraturen muissen jeweils vorher ermittelt werden. Eine vollstandige Dekontami-
nation ist bei niedrigen Temperaturen nicht méglich. Je niedriger die erlaubte
Temperatur ist, desto langer muf3 die Komponente dieser Temperatur ausgesetzt
werden, um eine Abnahme der Kontamination zu erreichen. Eine Beschleuni-
gung der Dekontamination bei niedrigen Temperaturen ist moglich, wenn man
die Komponente nicht im Vakuum ausheizt bzw. statt mit Helium mit feuchter
warmer Luft der gleichen Temperatur wie die erhitzte Probe umspult (Tab. 3-3).

Probe Methode Temperatur Zeit % Dekop i
tamination
Stahl Vakuum 300°C 100 h 99,2
3,7-106Bq (ca. 10-5 bar) 20h 96
feuchte 300 °C 300°C 10h 99,6
warme Luft
1,5 l/min.
65 g HoO/h
bzw. 0,2 1/min 300°C 10h 99,3
7,2 g HyOh
Tabelle 3-3:  Dekontaminationsgrad und Zeitdauer bei verschiedenen Dekontaminations-

methoden, entnommen {3-7}
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Nach AbschluB3 der Dekontamination wird die Komponente noch einige Zeit gela-
gert und auf eventuelle Rekontamination der Oberflache gepraft. Nach Boutot
und Schipfer {3-14] nimmt die Kontamination der Oberflache im Verlauf mehre-
rer Wochen wieder zu (Tab. 3-4).

Dekontaminationsmethode
Lagerzeit Luft/Dampf 300 °C Vakuum 300 °C
0 0,84 103 Bq 4,37-103Bq
15 Tage 1,02-103Bq 5,07 -103 Bq
28 Tage 1,07-103Bq 5,00 -103 Bq
35 Tage 1,13 ‘103 Bq 5,03 -103Bq

Tabelle 3-4: Rekontamination der Oberfliche, entnommen [3-13]

Die Erhéhung der Kontamination, die sich durch Rickdiffusion von Tritium aus
dem Innern der Komponente an die Oberflache ergibt, hangt ab von der Hohe
der urspringlichen Kontamination, der angewandten Dekontaminationsmetho-
de und Lagerzeit.

Von einer Dekontamination mit Sauren wird Abstand genommen. Bei dieser Me-
thode fallen gréoBere Mengen an kontaminierten Sauren an, die entsorgt werden
mussen. Eine Wiederverwendung der dekontaminierten Teile ist nicht méglich,
da die Oberflache durch die Saurebehandlung in Mitleidenschaft gezogen wird.

3.7.2 Isotopenaustausch

Bei den neben Edelstahl zusatzlich als Abfall anfallenden Anlagenteilen handelt
es sich um Molekularsiebe, Katalysatoren (Uran, Kupferoxid, Palladium) und Get-
ter. Diese Teile besitzen, um ihre Funktion erfillen zu kdnnen, sehr groBe spezifi-
sche Oberflachen. Dies bedeutet, daf3 die Kontamination hohe Werte erreichen
kann [3-16 bis 3-18]. In diesem Fall ist eine vollstandige Dekontamination nicht
moglich.

Bei der thermischen Desorption mit hohen Temperaturen besteht die Gefahr der
Versinterung (dies bedeutet eine Beeintrachtigung der weiteren Dekontaminati-
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on). Wird bei niedrigeren Temperaturen ausgeheizt, so nimmt die Dekontamina-
tionszeit betrachtlich zu, obwohl sich das Ergebnis verschlechtert.

Um eine zusatzliche Verbesserung der Dekontamination zu erreichen, benutzt
man den Effekt des “Isotopic Swamping” [3-19, 3-20]. Die Komponente wird mit
einem leichteren Wasserstoffisotop, z. B. Protium, durchspult. Dabei stellt sich ein
Gleichgewicht zwischen den verschiedenen Isotopen im Gasraum sowie im Adsor-
bat ein [3-20]. Tritium, das im Adsorbat in hoher Konzentration und im Gasraum
in geringer Konzentration vorhanden ist, wird in den Gasraum freigesetzt und
kann mit dem Gasstrom abgefihrt werden. Anstelle des Tritiums wird Protium
adsorbiert. Die Gesamtmenge an gebundenem Wasserstoff bleibt gleich, aber
durch die standige Neueinstellung des Gleichgewichts zwischen Tritium und Pro-
tium im Adsorbat und in der Gasphase durch Isotopenaustausch wird die Konta-
mination durch Freisetzung von Tritium verringert.

Ein entsprechender Isotopenaustausch setzt ein, wenn die Komponente mit Was-
serdampf behandelt wird [3-19] . In diesem Fall stellt sich ein Gleichgewicht zwi-
schen adsorbiertem Tritium bzw. Tritiumwasser und dem Wasserdampf ein.

Eine vollstandige Dekontamination kann mit dieser Methode nicht erreicht wer-
den, da die Einstellung des Isotopengleichgewichts eine asymptotische Kurve be-
schreibt.

Die einfachste Methode, die Komponente zu waschen oder in Wasser zu legen, ist
nicht sehr erfolgreich [3-9, 3-14, 3-15]. Selbst nach 5 Tagen in Wasser sind noch 10
% der urspringlichen Kontamination vorhanden. Durch Waschen ist es nur mdg-
lich, schwach an die Oberflache gebundenes Tritium zu entfernen. Starker gebun-
denes Tritium bzw. in die Tiefe diffundiertes Tritium ist dieser Methode nicht zu-
ganglich.

3.8 Entsorgung von tritiumhaltigen Abfallen

Das Ziel der Entsorgung von radioaktiven Abfallen ist der Schutz der Bevolkerung
vor der ionisierenden Strahlung, die von den Radionukliden in diesen Abfallen
ausgeht und tber hinreichend lange Abklingzeitraume von der Biosphare isoliert
werden soll. Far tritiumhaltige Abfalle liegt dieser Zeitraum in der GréBenord-
nung von 100 Jahren.

In den meisten Landern wird dieses Schutzziel durch das Mehrbarrierenkonzept
erfallt, das die folgenden Barrieren einsetzt:
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- Einbindung der Radionuklide in ein festes Matrixmatrial,
- Verpackung in stabile Behalter und

- Endlagerung der Abfallgebinde entweder in oberflachennahen Deponien
oder in Hohlradumen des tiefen geologischen Untergrundes.

Eine geordnete Beseifigung der radioaktiven Abfélle in einem Endlager, wie es
das deutsche Atomgesetz vorschreibt, kann z. B. auch die Versenkung tritiumhal-
tiger Abwasser in Porenspeichern des tiefen Untergrundes sein, wie sie z. B. fir
die WAW (die inzwischen aufgegebene Wiederaufarbeitungsanlage in Wackers-
dorf, Bayern) geplant wurde [3-21].

Teilweise wird auch bei tritiumhaltigen Abwassern das Verdinnungspotential
des Meerwassers als Barriere ausgenutzt, wenn die Standortanalyse diesen Ent-
sorgungsweg radiologisch vertretbar ausgewiesen hat.

Einen guten Uberblick iber heute praktizierte und untersuchte Behandlungsver-
fahren und Verpackungen fir tritiumhaltige Abfélle gibt F. Mannone in [3-22]
und [3-23].

Der folgende Beitrag behandelt die geordnete Beseitigung (Entsorgung) tritium-
haltiger Abfélle nach deutschem Atomgesetz, die sich in die folgenden Schritte
aufgliedert:

- Einteilung der radioaktiven Abfalle,

- Abfallvorbehandlung (= Konzentrierung der Abfalle),

- Abfallbehandlung (= Verfestigung der Abfallkonzentrate),
- Verpackung als endlagergerechte Abfallgebinde,

- Ubertagige Zwischenlagerung in einer Landessammelstelle,
- Transport,

- Endlagerung.

3.8.1 Einteilung tritiumhaltiger Abfille

Die Sammlung und Einteilung tritiumhaltiger Abfalle erfolgt nach Kriterien, die
von Anlage zu Anlage variieren und durch die besonderen Behandlungswege
diktiert werden.

Folgende Kriterien finden dabei hdufig Anwendung:
- Aggregatzustand (fest, fllssig und gasférmig),

- verbrennbar und nicht verbrennbar,
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- komprimierbar, zerkleinerbar,

- spezifische Tritiumaktivitat (potentiell kontaminiert, schwach-, mittel- und
hochaktiv) wobei es keine einheitlich definierte Grenzen gibt. In einigen Fal-
len richtet sich die Einteilung nach den Analysenmethoden oder nach der Her-
kunft, z.B. aus der Handschuhbox, vom Primarsystem usw.

Grundsatzlich gilt, da3 alle Gegenstdande aus einem Bereich, in dem mit Tritium
umgegangen wird, potentiell mit Tritium kontaminiert sind und bei Wiederver-
wendung auBerhalb dieses Bereiches freigegeben oder sonst als radioaktive Rest-
stoffe behandelt werden mussen.

Fur die Annahme radioaktiver Reststoffe aus Einrichtungen des Kernforschungs-
zentrums Karlsruhe wurden von der Hauptabteilung Dekontaminationsbetriebe
folgende maximal zulassigen Aktivitdtskonzentrationen fiar Tritium definiert
[3-24], die sich an dem zugelassenen Abluftplan und an den "Anforderungen fur
endzulagernde radioaktive Abfalle" fir die Schachtanlage Konrad [3-25] orien-
tieren:

- Feste anorganische (nicht verbrennbare) Stoffe: < E10Bg/m3
- Feste organische (verbrennbare) Stoffe: < E12Bg/m3

Flussige anorganische (nicht verbrennbare) Stoffe: < 5E 11Bgq/m?

Flassige organische (verbrennbare) Stoffe: < 3E11Bg/m3

Tabelle 3-5 enthalt beispielhaft die Einteilung der Rohabfallmengen einer techni-
schen Anlage zur Tritiumgewinnung aus kontaminiertem D20 (Tritium Removal
Facility in Darlington/Kanada), die im stationdren Zustand eine Nennausbeute
von 2kg/a (= 7,2 E17 Bg/a) Tritium hat.

3.8.2 Abfallvorbehandlung

Die Reinigung der tritiumhaltigen Abgase wurde in Kap. 3.2.3 beschrieben. Die
resultierenden Abfalle fallen in Form von beladenen Molekularsieben und ausge-
dienten Katalysatoren an, die als Festabfalle entsorgt werden.

Die folgenden Verfahren zur Abfallbehandlung dienen hauptsachlich zur Volu-
meneinengung der flissigen und festen Rohabfalle:

- Isotopenanreicherungsverfahren (s. Kap. 3.6) fir Abwaésser mit dem Ziel, die
von Tritium abgereicherte Fraktion auf Vorfluterspezifikation zu bringen oder
zurezirkulieren (z.B. D20). (Als Vorfluter bezeichnet man das Gewaésser, in das
die Abwaésser einer Anlage eingeleitet werden).
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Abfallart Spez. Aktivitit Max. Mengen Aktivitat

Flussige Abfille Bq/kg m3/a Bg/a
(a) Abwasser 3,7E04 200 7,4 K09
(b) Elektrolyt, 1,8-3,7E10 0,025 9,3E11
(25% KOD,
D=Deuterium)

(¢) Pumpensl < 1,8E12 0,075 < 14E14

Festabfille Bq/m3 m3/a Bg/a

(a) schwachaktiv < T74E09 132 < 9,8E11
(b) mittelaktiv 7,4E09-3,7E12 0,4 1,5E12
(c) hochaktiv > 3,7E12 1,3 > 48E12

Tab 3-5: Tritiumkontaminierte Betriebsabfille der TRF Darlington aus [3-26]

- Verbrennung von flissigen und festen verbrennbaren Abfallen.
Das sind Pumpendle oder Losungsmittel sowie Papier, Putzmaterial, Einweg-
handschuhe, Kleidung u. a., die beim Betrieb mit Handschuhboxen anfallen
oder fur Reinigungsarbeiten verwendet werden. Bei den Verbrennungsver-
fahren sind hochstzulassige Aktivitatskonzentrationen zu beachten, die
standortabhéngig sind.

- Zerkleinern und Pressen von nicht verbrennbaren Festabfallen.
Das sind z.B. kontaminierte GroBkomponenten wie ausgediente Handschuh-
boxen, die auf Endlagerbehélter-Dimensionen gebracht werden mussen, bzw.
Blechdosen, Flaschen u. a. zum Verpressen.

3.8.3  Abfallbehandlung

Das Ziel der Abfallbehandlungsverfahren ist, das Tritium in den Abfallkonzentra-
ten in einer solchen chemischen oder physikalischen Form zu immobilisieren, da
es zusammen mit den anderen o. g. Barrieren flr eine hinreichend lange Abkling-
zeit von der Biosphare isoliert wird.

In das deutsche Endlager Konrad dirfen z.B. grundsatzlich nur Abfallgebinde ein-
gelagert werden, die keine frei beweglichen Flussigkeiten enthalten. Diese mus-
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sen unter Verwendung von Bindemitteln in vollstdndig abgebundener Form vor-
liegen.
Gefragt ist die chemische und mechanische Stabilitdt der Abfallprodukte, die

man bei tritiumhaltigen Abwassern mit folgenden Matrixmaterialien untersucht
hat [3-22]:

- Molekularsiebe,

- Vermiculit oder andere Absorbermaterialien in Verbindung mit
hydraulischen Bindern,

- Hydratisierte Kalzium-Orthophosphate, -Aluminate, -Sulfate,

- Hydraulische Zemente, z. B. Portlandzement.

Die meisten Arbeiten hierzu gehen von einer in Frankreich und England prakti-
zierten oberflachennahen Deponie (shallow land disposal) aus, die im Vergleich
zu den deutschen quasi trockenen geologischen Endlagerprojekten einem erhéh-
ten Angriff von Auslaugmedien ausgesetzt ist.

Aschen aus Verbrennungsanlagen werden meist in Blechbehéaltern zu Presslingen
eingeengt, bevorsie in Standardfasser eingeladen werden.

3.84 Verpackung von tritiumhaltigen Abféllen

Far tritiumhaltige Abfallgebinde, die in das deutsche Endlager Konrad eingela-
gert werden sollen, werden in [3-25] Vorschriften Uber die Behalterqualitat und
Dichtigkeit ausgewiesen, die aus der Sicherheitsanalyse fur bestimmungsgema-
Ben Betrieb und aus der Stérfallanalyse entwickelt wurden.

Danach werden Aktivitatsgrenzwerte in Bg pro Gebinde nach der Dichtigkeit
(z.B. jahrlicher Durchlassigkeitsfaktor) und nach der chemischen Form (HT als Me-
tallhydrid oder HTO in sonstigen Abfallprodukten) gemaB Tab. 3-6 definiert, de-
ren Einhaltung die Abnahme des Abfallgebindes garantiert.

Im Rahmen einer Produktkontrolle wird Gberprift, ob die Abfallgebinde den
Endlagerbedingen entsprechen. Hierzu fihrt das Bundesamt fur Strahlenschutz
(BfS) Stichprobenprafungen an Abfallgebinden oder vorzugsweise Inspektionen
in qualifizierten Konditionierungsanlagen durch [3-27].

3.8.5  Zwischenlagerung in einer Landessammelstelle

Bis zur Inbetriebnahme des Endlagers Konrad missen die radioaktiven Abfallge-
binde mit vernachlassigbarer Warmeentwicklung Gbertagig in einer Landessam-
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Chemische Form
Durchlassigkeit
HT HTO unspezifiziert
unspezifiziert 1,9E11 7,4 E10 3,0 E09
1 %/a 1,9E11 4,2E12 3,3E09
0.1 %/a 1,9E11 8,4E12 3,3E09
0.01 %/a 1,9E11 9,3E12 3,3 E09

Tabelle 3-6:  Aktivititsgrenzwerte in Bq pro Abfallgebinde

melstelle zwischengelagert werden. Die Landessammeisteile fur das Land Baden-
Wirttemberg befindet sich auf dem Gelande des Kernforschungszentrum Karls-
ruhe. Sie wird von der Landesanstalt fir Umweltschutz (LFU) verwaltet, die mit
KfK einen Entsorgungsvertrag abgeschlossen hat. Die Lagerkapazitat der Landes-
sammelstelle wurde ausgelegt flr das Aufkommen von schwach- und mittelakti-
ven Abfallgebinden von ca. zehn Jahren. Es werden dort nur Abfallgebinde ein-
gelagert, die den in [3-25] spezifizierten Behaltergrundtypen entsprechen. Zwei
groBe Lagerhallen wurden fur rechteckige Container (3 x 1,7 x 1,4 m?3) ausgelegt,
die in acht Lagen gestapelt werden, so daf3 insgesamt ca 50. 000 Standardfasser
untergebracht werden kdnnen.

In den alten Bundeslandern stehen Zwischenlagerkapazitaten von ca. 125.000 m?
Abfallgebindevolumen zur Verfligung, die Ende 1990 zu 40 % ausgelastet waren.
Obwohl es in Einzelfallen zu Engpéassen kommen kann, reicht diese Kapazitat und
der geplante Zubau flr das bis zum Jahr 2000 prognostizierte Abfallgebindevolu-
men [3-28].

3.8.6  Transporte von radioaktiven Abfallgebinden

Die Regeln fir einen sicheren Transport von radioaktivem Material sind von der

Internationalen Atomenergiebehdrde (IAEA) zusammengestellt worden [3-48].

Sie dienen als Grundlage fur nationale Vorschriften, wie z.B. in Deutschland das

Atomgesetz, die Strahlenschutzverordnung und die Gefahrgutverordnung Stra-
Be.

Grundsatzlich sind die Abfallgebinde, die die Anforderungen in [3-25] erflllen,
auch fur den Transport auf 6ffentlichen Verkehrswegen geeignet.
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3.8.7 Endlagerung

Der fur die Endlagerung von Abfallgebinden vorgesehene Hohlraum von etwa
1.000.000 m3 soll sudlich des Schachtes Konrad 1 bei Salzgitter aufgefahren wer-
den. In den einzelnen Einlagerungskammern, die einen Querschnitt von 40 m?
aufweisen und bis zu 1.000 m lang sein kénnen, werden die Abfallgebinde im
Rickbau gestapelt und der verbleibende Resthohlraum mit aufbereitetem Ab-
raum, der beim Auffahren weiterer Kammern entsteht, versetzt. Insgesamt ist die
Endlagerung von etwa 650.000 m3 Abfallgebindevolumen im Rahmen einer 40-
jahrigen Betriebszeit geplant.

Die Einleitung des atomrechtlichen Planfeststellungsverfahrens fur das Endlager
Konrad wurde am 31.8.82 bei der zustandigen niedersachsischen Landesbehérde
beantragt. Aufgrund einer Weisung des Bundesministers fur Umwelt, Natur-
schutz und Reaktorsicherheit wurden die Antragsunteriagen im Mai 1991 6ffent-
lich ausgelegt. Die 6ffentliche Anhdrung ist im 1.Quartal 1992 vorgesehen. Drei
Jahre nach einem positiven PlanfestellungsbeschluB, die fur die Umristung des
ehemaligen Eisenerzbergwerkes Konrad zum Endlager bendtigt werden, kann
dann mit dem aktiven Einlagerungsbetrieb gerechnet werden.

Bezuglich Tritium soll am Ende der Betriebszeit des Endlagers eine kumulier-
te Aktivitdt von 6 E17 Bg (= 1680 g) in den eingelagerten Abfallgebinden nicht
Gberschritten werden. In der aktiven Betriebsphase des Endlagers Konrad werden
voraussichtlich auch gréBere Fusionsexperimente oder kommerzielle Anlagen als
Erzeuger tritiumhaltiger Abfalle in Erscheinung treten. Die 0. g. Aufnahmekapa-
zitat far Tritium wird wahrscheinlich durch Abfallgebinde des Brennstoffkreislau-
fes fur Spaltungsreaktoren abgedeckt werden, so daB bis dahin neue Endlagerka-
pazitaten geschaffen werden massen.

3.9 Analytische MefB3technik

Die sichere Tritiumhandhabung bis hinauf in den Kilogrammbereich macht die
Anwendung und Weiterentwicklung einer Reihe spezieller analytischer Techni-
ken erforderlich.

3.9.1  Methoden zur Tritiumsaktivititsmessung

Die erste Aufgabe der Tritiumanalytik ist eine moglichst genaue Messung der Tri-
tiumaktivitat Uber einen groBen dynamischen Bereich. Die verschiedenen
Methoden dieser Messungen beruhen auf der durch den Zerfall des Tritiums be-
dingten Strahlung und Energiefreisetzung (vgl. Kap. 1.1). Die Messung der Tri-
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tiumaktivitat in groBeren Anlagen ermdglicht die aktuelle Erfassung ("real
time"”) aller Inventare an tritiumhaltigen Gasen und die Kontrolle von Prozessen.
Aus Sicherheitsgrinden ist auBerdem eine umfassende strahlenschutztechnische
Uberwachung méglicher Freisetzungen von Tritium in die verschiedenen
Schutzhillen bzw. in die Umgebung erforderlich.

Es existieren heute zur Tritiumaktivitdtsmessung vier “Standardmethoden”:

Flussigszintillationszdhlung (LSC)

Bei der LSC-Methode werden durch Absorption der Tritium-f3-Strahlen in einer
aromatischen organischen Flissigkeit Photonen im sichtbarem Bereich erzeugt.
Die Methode ist besonders flr die Messung der Tritium-f3-Strahlung geeignet.
Wegen der kurzen Reichweite finden praktisch alle Zerfallsereignisse innerhalb
der Fussigkeit statt und kénnen damit zur Emission von Photonen beitragen. Die
Zahl der entstehenden Photonen ist der Energie der zu messenden Strahlung pro-
portional. Die Photonenpulse werden in Elektronenpulse verwandelt, Gber einen
Vervielfacher verstarkt und schlieBlich gezahit. Die Wahrscheinlichkeit der Erzeu-
gung eines registrierbaren Pulses ist bei der Anwendung dieser Methode etwa
50 %. Die Umwandlungswahrscheinlichkeit von (B-Strahlen in zdhlbare Impulse
kann zusatzlich durch interne Lichtabsorption - auch “Quencheffekt” genannt-
weiter herabgesetzt werden. Moderne Gerate korrigieren automatisch fir diesen
Effekt.

Die Flussigszintillationsmethode ist bei geeigneter Probenvorbereitung universell
verwendbar. Beispielsweise kann gasformiges Tritium oder tritiiertes Methan
durch katalytische Oxidation mit Sauerstoff zu HTO umgesetzt werden. Die Me-
thode gestattet auBBerdem, sowohl sehr niedrige als auch - nach Verdinnung -
sehr hohe Tritiummengen zu bestimmen. Zur Messung wird die wassrige Probe
mit einem zur Tritiumbestimmung optimalen “Szintillationscocktail” homogen
vermischt. Der "Cocktail” enthalt einen primaren Fluoreszenzemitter, z. B. PPO
(2,5 Diphenyloxazol), und einen sekundaren Fluoreszenzemitter, z. B. POPOP
[2, 2'- p- Phenylen-bis (5-Phenyloxazol)], der fur die bessere Anpassung an das
Empfindlichkeitsmaximum des Photomultipliers sorgt. Als “Lésungsvermittler”
zwischen wassrigen Proben und dem Lésungsmittel (meist Xylol) des Szintillators
kann noch Alkohol zugefiigt werden.

Die heutigen LSC-Gerate sind mit einem Probenwechsler ausgerustet, der einige
hundert Proben aufnehmen kann. Proben und MeBraum sind zur Unterdrickung
der thermischen Emission von Elektronen in den “Photomultiplier”-Réhren ge-
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kahlt. In der Probenkammer befinden sich zwei in Koinzidenz geschaltete “Pho-
tomultiplier” (d. h. nur gleichzeitig auftretende Ereignisse werden gezahlt), so
daB im wesentlichen nur Impulse aus der Probe registriert werden. Mittels Diskri-
minatoren werden aus dem Impulsspektrum die Pulse selektiert, die mit groBter
Wahrscheinlichkeit durch einen p-Zerfall ausgeldst wurden. Die Gerate arbeiten
rechnergesteuert. Ein eingebauter externer Standard (ca. E05 Bq 22° Ra) gestattet
die automatische Berechnung von Quenchkurven. Eichkurven lassen sich spei-
chern. Bei der Messung der Proben wird eine 4-i1 -Geometrie angestrebt. Die Be-
rechnung der Aktivitat (Bq) erfolgt automatisch, wobei auch der Nulleffekt auto-
matisch abgezogen werden kann.

Die mit der LSC-Methode erzielbare Nachweisgrenze liegt bei 1,2 E-03 Bq/g Was-
ser [3-29]; sie kann durch vorausgehende elektrolytische Anreicherung noch wei-
ter herabgesetzt werden.

lonisationskammer

Bei der Verwendung von lonisationskammern zur Tritiummessung wird die Ei-
genschaft der Tritium-f3-Strahlung genutzt, aus Gasatomen oder -molekilen
durch ElektronenstoB3ionisation positive lonen und Elektronen zu bilden. Ist das
Gas in einer lonisationskammer eingeschlossen, die im allgemeinen eine zylindri-
sche Form hat, ist es durch Anlegen einer Spannung zwischen einer axial ange-
ordneten, elektrisch isolierten stabférmigen Sammelelektrode und der inneren
Wand des metallischen Zylinders méglich, die gebildeten Ladungstrager zu tren-
nen. Wenn die Sammelelektrode positiv polarisiert ist, wird durch die Elektronen
ein Strom erzeugt, der der Tritiumkonzentration proportional ist. Hierbei missen
Druck, Temperatur und Gasart konstant gehalten werden. Ublicherweise werden
die Strommessungen im sog. Plateaubereich vorgenommen, d. h. in einem Be-
reich, in dem der gemessene lonisationsstrom von der angelegten Spannung un-
abhéngig ist. Experimentell ist gezeigt worden, daB eine lonisationskammer ge-
eigneter Dimensionierung und unter Wahl geeigneter Materialien ein Verhaltnis
des lonisationsstromes zur Tritiumkonzentration liefert, das mit theoretischen
Uberlegungen gut abereinstimmt. Die Empfindlichkeit der Kammer fir tritiiertes
Methan lag z. B. bei 20 Bg/cm? [3-30].

Far die Messung des Tritiumgehaltes in Prozef3systemen wurde eine lonisations-
kammer mit sehr kleinem Volumen (1,9 cm3) vorgeschlagen. Sie zeigte einen zu-
friedenstellenden Sattigungsstromverlauf oberhalb einer Sammelspannung von
20 Volt und lieferte auBerdem eine lineare Beziehung zwischen lonisationsstrom
und Tritiumkonzentration in einem weiten Bereich von 3,7 EO4 bis 1,1E10 Bq/cm?,
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Uber eine lonisationskammer mit einem effektiven Volumen von 17 cm3, die spe-
ziell fur die Messung hoher Tritiumkonzentrationen im Bereich von 9,25 E06 bis
9,25 E10 Bg/cm? verwendbar ist, ist berichtet worden [3-32]. Allerdings treten so-
wohl im Bereich hoher als auch niedriger Grenzkonzentrationen der Messungen
Abweichungen vom theoretisch vorausgesagten lonenstrom auf.

Proportionalzdhler

Die Methode der Proportionalzahlung beruht - wie die der Messung mit lonisati-
onskammern - auf der lonisation von Gasen durch die 3-Strahlung des Tritiums.
Jedoch wird bei dem Proportionalzahler als Sammelelektrode ein positiv polari-
sierter, in einem Zylinder axial angeordneter diinner Draht verwendet. Die ange-
legte Gleichspannung ist hoher als in einer lonisationskammer und liegt im kV-
Bereich. Durch die hohe elektrische Feldstarke in der Nahe des Sammeldrahtes
sind die beim lonisationsprozef3 entstandenen Elektronen in der Lage, etwa 103 -
105 Sekundarelektronen im Gas zu erzeugen, die als Elektronenlawine am Zahl-
draht einen Puls pro Tritiumzerfall ausiésen, der verstarkt und mit praktisch
100 % Wirkungsgrad gezahlt werden kann.

Proportionalzéhler sind durch ihre kurze Ansprechzeit und hohe Empfindlichkeit
auch als DurchfluBzahler geeignet. Die Methode ist flr die Bestimmung von Triti-
um und Kohlenstoff-14 anwendbar, wobei man zwischen beiden Isotopen diskri-
minieren kann. Wegen der mit steigender Tritiumkonzentration zunehmenden
Koinzidenzverluste ist der dynamische Bereich nach oben begrenzt.

Kalorimetrie

Die Bestimmung der Tritiumaktivitat mittels der Kalorimetrie bietet eine Reihe
von Vorteilen gegenliber anderen Methoden:

- sieist fur jede chemische Form des Tritiums anwendbar,
- sie arbeitet zerstérungsfrei,
- inhomogene Verteilung des Tritiums beeintrachtigt die Messung nicht,

- Probenahme und die dadurch entstehenden Fehler entfallen.

Ein isotherm arbeitendes Kalorimeter besteht im wesentlichen aus einer du3eren
Warmeisolierung, einem Wassermantel, dessen Temperatur konstant gehalten
wird, einer Warmeisolierung zwischen dem Wassermantel und dem Kalorimeter-
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gefaB, in das die Probe eingesetzt wird. Der Temperaturunterschied zwischen
dem zentral angeordneten KalorimetergefaB mit der Warmequelle und dem um-
gebenden Wasser wird nach Einstellung des Temperaturgleichgewichtes meist
mit Widerstandsthermometern gemessen. Die Eichung kann mit einer eingesetz-
ten elektrischen Heizquelle durchgefihrt werden.

Die beim radioaktiven Zerfall von Tritium freiwerdende Energie kann wegen der
geringen Reichweite der B-Strahlung und aufgrund der Tatsache, daf3 keine
y-Quanten emittiert werden, vollkommen im inneren Kalorimetergefa3 absor-
biert und in thermische Energie umgewandelt werden. Die thermische Leistung,
Q, pro Tritiumszerfallrate, A, kann aus den Daten der Tabelle 1-1 berechnet wer-
den; sie ergibt sich zu

Q/A =9,11E-16 [W/Bq]. (3-1)

Die Kalorimeter sind auch besonders fur die Tritiumbilanzierung geeignet, wenn
ihre Empfindlichkeit und Genauigkeit hierzu ausreicht. Zum Beispiel wird im KfK,
Karlsruhe, mit einem bisher flr andere Zwecke gebrauchten Kalorimeter nach
projektierter Adaption fur den Gebrauch mit Tritium eine Empfindlichkeit von
1,11 TBq erreicht [3-33], was ausreichend ist zur Bilanzierung der Tritiummenge
in Lagerbehaltern. Besonders hohe Empfindlichkeit mit einem von 12 in Betrieb
befindlichen Kalorimetern wurde im Mound Laboratory, USA (3,7 E09 [Bq],[3-34])
bzw. mit einem Mikrokalorimeter in JAERI, Japan (1,1 E10 [Bq], [3-35] erreicht.

Weitere Methoden

AuBer den genannten Standardmethoden sind weitere Methoden entwickelt
worden, deren Verwendung weniger verbreitet ist. U. a. wurde ein in-line Detek-
tor mit Elektroniksystem flr den Nachweis kleiner Tritiumkonzentrationen ge-
baut. Die Tritium-f3-Strahlung wird mit einer europiumdotierten Kalziumfluorid-
szintillator/Photomultiplier-Kkombination nachgewiesen. Das System weist fol-
genden MeBbereich auf: 13 - 2,52 E05 [Bg/cm?3]. Die kleinste nachweisbare Aktivi-
tat betragt 1,78 [Bq/cm3} [3-36].

Die Anwendbarkeit der Bremsstrahlungszahlmethode fur die in-situ Messung des
Tritiumpartialdruckes in isotopen Wasserstoffgasen wurde im Bereich von 6,67
bis 1,013 EOS Pa Tritiumpartialdruck mit einem neu entwickelten, far Bremsstrah-
lung besonders empfindlichen Proportionalzéhler gezeigt [3-37].
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3.9.2 Methoden zur Identifizierung tritiumhaltiger Verbindungen

Die bisher diskutierten Methoden zur Tritiumanalytik geben keine Auskunft Gber
die chemische Form, in der das Tritium vorliegt; sie liefern lediglich Daten tber
die Gesamtaktivitat an Tritium. Da aber Tritium fast immer im Gemisch mit ande-
ren Gasen vorliegt, in denen auch Tritium gebunden sein kann (z. B. DT oder
CH,T3), besteht die zweite Aufgabe darin, die im Gasgemisch enthaltenen einzel-
nen Spezies zu identifizieren und quantitativ zu erfassen. Hierzu haben sich zwei
Standardmethoden etabliert:

Massenspektrometrie

Die Massenspektrometrie ist eine Methode zur Analyse von Gasen [3-38]. Die Gas-
teilchen werden zunachst in einer sog. lonenquelle durch StoBprozesse mit Elek-
tronen ionisiert. Die Energie der Elektronen muf3 die lonisationsschwelle des zu
ionisierenden Gases Gbersteigen. Die entstandenen positiv geladenen lonen wer-
den aus der lonenquelle durch eine negative Ziehspannung extrahiert und ent-
sprechend ihrem Masse/Ladungs-Verhaltnis, m/e, durch magnetische und/oder
elektrische Felder unterschiedlich stark abgelenkt und schilieBlich auf einen De-
tektor Gbertragen. Hierzu kann ein Faraday-Kafig, ein Elektronenvervielfacher
oder ein sog. Daly-Detektor mit einer Photovervielfacherréhre verwendet wer-
den. Die auf einen Detektor auftreffenden lonen werden nach Verstarkung ent-
weder mit einem lonenzahlgeradt gezahlt, oder es wird der in einem Spannungs-
abfall Gber einen Hochohmwiderstand erzeugte lonenstrom mit einem Elektro-
meter gemessen. Der Teil der Apparatur, der der Erzeugung, Trennung und dem
Nachweis der lonen dient (vom Gaseinlal3 bis zum Detektor), wird durch Tur-
bomolekularpumpen oder lonenzerstauberpumpen evakuiert.

Das typische Massenspektrum einer tritiumhaltigen Probe von 3,7 E09 [Bq], die
einen T2-Gehalt von 85 % hat und mit anderen isotopen Wasserstoffen sowie 3He
vermischt ist, wird in Abb. 3-13 gezeigt. Das Spektrum wurde mit einem einfach-
fokussierenden Massenspektrometer unter Verwendung eines Daly-Detektors,
der speziell fir die Messung von tritiumhaltigen Proben entwickelt wurde, erhal-
ten [3-39]. Die gewahlte Auflésung m/Am = 1000 ist ausreichend, um alle auftre-
tenden Peaks bis auf die der Massen von 3He* und T* aufzulésen. Die Beitrage
dieser beiden lonen kénnen durch Rechnung berucksichtigt werden.
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Abb. 3-13:  Massenspektrum eines isotopen Wasserstoffgemisches von der Massenzahl 2-6.

Gaschromatographie

Die chromatographische Trennung von Gasgemischen und die quantitative Be-
stimmung ihrer Komponenten beruht auf den Unterschieden in den Adsorptions-
energien der Gaskomponenten an einem Adsorptionsmaterial, das sich in einer
sog. chromatographischen Saule befindet. Die Probe wird in einen Tragergas-
strom dosiert und durch die Saule geleitet. Die Komponenten des Gasgemisches
wandern durch die Sdule mit einer Geschwindigkeit, die duch die Adsorptions-
energie bestimmt ist. Nach Verlassen der Sdule werden die einzelnen Komponen-
ten durch einen Detektor nachgewiesen (s. Abb. 3-14). Dort wird eine elektrische
Spannung erzeugt, die zur Auswertung verwendet wird. Durch Messen der Re-
tentionszeiten und der Signalflachen, die durch Integration erhalten werden,
kann nach Eichung mit bekannten Gasgemischen die Zusammensetzung der Gas-
probe quantitativ analysiert werden. Die értliche Aufspaltung verschiedener Gas-
komponenten vergréfBert sich proportional zur Zeit, wahrend die Signalverbrei-
terung proportional mit der Wurzel aus der Zeit erfolgt. Daraus folgt, daf8 auch
bei sehr kleinen Unterschieden in den Adsorptionsenergien von Gaskomponen-
ten eine praktisch vollstandige Trennung mdglich ist, wenn die Trennung Uber
genlgend lange Zeit fortgesetzt wird.

Bei Verwendung einer lonisationskammer kleinen Volumens (2,5 cm3) als Detek-
tor kann eine Nachweisgrenze von 9,6 E04 [Bg/Normliter] erzielt werden [3-40].
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Abb. 3-14: Gaschromatographische Trennung von *He, Hy, HD, HT, Dy, DT und T9 an einer
3 m langen Saule mit Ne als Tragergas bei 77 K [3-40].

Neben diesen beiden Standardmethoden kénnen auch die folgenden Mef3verfah-
ren eingesetzt werden:

Omegatron:

Ein Massenspektrometer vom Typ Omegatron arbeitet auf der Basis der lonenzy-
klotronresonanz. Ein an der Universitat Essen konzipiertes und gebautes Omega-
tron wurde im Kernforschungszentrum Karlsruhe zur quantitativen Analyse aller
isotopen Wasserstoffmolekule und 3He, *He eingesetzt [3-41]. Das Auflésungsver-
maogen dieses Gerates ist gegeben durch 2500/m, weshalb es sich in erster Linie
zur Messung leichter Isotope eignet. Diese Mef3technik weist eine Reihe von Vor-
ziigen auf:

- sehr geringe Probenmengen erforderlich,

- wegen des extrem niedrigen Betriebsdruckes Bildung dreiatomiger Molekal-
ionen vernachlassigbar,
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- sehr geringe Memoryeffekte durch Ausfihrung in UHV-Technik, Vergoldung
aller relevanten Metalloberflachen sowie Ausheizbarkeit und max. Betriebs-
temperatur 300 °C,

- kleines Gesamtvolumen der Apparatur und daher Méglichkeit der Unterbrin-
gung in einer Handschuhbox.

Selbst bei der fur das Omegatron kritischen Trennung von HT* und D;* ist eine
guantitative Analyse bei einem Verhaltnis 1: 100 moglich.

Laser-Raman-Spektroskopie

In der Raman-Spektroskopie werden Proben senkrecht zur Beobachtungseinrich-
tung eingestrahit und die Wechselwirkung zwischen Photonen und Molekuien
als Streulicht beobachtet.

Neben der Hauptlinie der anregenden Strahlung (Rayleigh-Strahlung) treten
auch Linien auf, die gegeniiber der Hauptlinie um ganz bestimmte Betrage ver-
schoben sind (sog. Stokes- und Antistokes-Linien). Diese Frequenzverschiebungen
entsprechen gewissen Schwingungs- oder Rotationsiibergangen der betreffen-
den streuenden Moleklle. Zur Analyse von Gasen werden leistungsstarke Laser
verwendet, wobei die Intensitat der Erregerstrahlung durch Mehrfachreflexion
noch weiter erhdht wird [3-42]. Fir Messungen an tritiierten Gasen sind UHV-
dichte Probenzellen mit Fenstern (z. B. Quarzglas oder Saphir) hoher optischer
Qualitat erforderlich [3-43]. Senkrecht zum Laser befindet sich ein Monochroma-
tor mit Detektor (z. B. Photovervielfacher oder Photodiodenarray).

Ramanaktiv sind Rotationen und Schwingungen von Molekdilen, bei denen sich
die Polarisierbarkeit mit der Rotations- bzw. Schwingungsbewegung andert. Aus
diesem Grunde eignet sich die Methode nicht nur fur die qualitative und quanti-
tative Bestimmung von tritiumhaltigen Kohlenwasserstoffen, wie Ammoniak
usw., sondern auch fir die aller isotopen Wasserstoffe [3-42, 3-43].

Infrarotspektrometrie

Die bei der Absorption von infrarotem Licht in einem Gemisch zweiatomiger
Wasserstoffspezies auftretenden Absorptionsspektren weisen Peaks auf, deren
Schwingungsfrequenzen sich wegen der unterschiedlichen Massen der absorbie-
renden Spezies voneinander unterscheiden. Da die Flachen der Peaks direkt pro-
portional den Molenbriichen der sie hervorrufenden Spezies sind, kann eine
guantitative Analyse des Gemisches durchgefiihrt werden.
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Zweiatomige Wasserstoffmolekiile haben entweder keine oder sehr kleine per-
manente elektrische Dipolmomente und absorbieren daher infrarotes Licht nur
wenig oder gar nicht. Durch Zusammenstd8e der Molekile entstehen jedoch in-
duzierte Dipolmomente, die fur eine ausreichende Absorption sorgen. Die Ab-
sorption ist proportional dem Quadrat der Dichte; die Messungen werden daher
meist mit flissigem oder festem Wasserstoff durchgefiihrt. Vergleichende Analy-
sen an etwa dquimolaren D/T-Proben zeigen gute Ubereinstimmung zwischen In-
frarotspektrometrie und Massenspektrometrie. Die Methode arbeitet zersto-
rungsfrei, jedoch werden aus den oben genannten Griinden die Analysen in fe-
stem oder flissigem Wasserstoff durchgefiahrt, wozu hohe Tritiumaktivitaten be-
notigt werden [3-44].

Bei Molekilen mit groBem permanenten Dipolmoment, wie z. B. T;0, NT3, CD3T
usw., kénnen wegen der hohen Absorptionskoeffizienten gasférmige Proben
verwendet werden [3-45, 3-46].

Mikrowellenspektrometrie

Die Mikrowellenspektrometrie nutzt die Eigenschaft permanenter Dipolmolek-
le, durch Rotationsanregung eine spezifische Wellenldnge zu absorbiern. Die ho-
he Selektivitait der Methode ergibt sich dadurch, daB kleinste Anderungen in
Masse oder Geometrie des zu analysierenden Moleklils zu anderen Anregungs-
frequenzen fihren.

Es ist noch zu prufen, ob diese Methode fiir die ProzeBanalytik gewisser tritium-
haltiger Gase (z. B. tritiierter Wasser- bzw. Ammoniakmolekule [3-47]) geeignet
ist.

3.10 Tritiumbilanzierung
3.10.1 Einleitung

Das Ziel einer Materialbilanzierung in einer eindeutig definierten Bilanzierungs-
zone ist eine moglichst genaue physikalische Bestandsaufnahme zu einem Zeit-
punkt (t), die mit dem entsprechenden Buchbestand verglichen wird und mit die-
sem in einer Bandbreite Gbereinstimmen soll, die nur durch MeBfehler bei der Be-
stimmung der einzelnen Bilanzposten erkldarbar gemacht werden kann. Insofern
unterscheidet sich die Materialbilanz von der Bankbilanz, da letztere nur eindeu-
tige Geldeinheiten verwendet und von daher eine genaue Ubereinstimmung von
Aktiv- und Passivposten fordern kann.
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Im Rahmen des Europaischen Fusionstechnologieprogrammes ist z.B. fir das Triti-
umlabor Karlsruhe vorgesehen, daB EURATOM auf der Basis der jahrlichen Bilan-
zierung Prifungen durchfihrt. Art und Umfang der Prafungen sind noch festzu-
legen. Aus der Sicht von EURATOM ist sicherzustellen, daB Tritium nur der friedli-
chen Nutzung im Rahmen des Fusionsprogrammes zur Verfiigung steht und in-
nerhalb der EURATOM- Staaten verbleibt (Stand: Ende 1991).

Auch die Strahlenschutzverordnung schreibt in § 78 vor, den Bestand an radioak-
tiven Stoffen jahrlich einmal anzuzeigen sowie Uber Zu- und Abgange Buch zu
fahren. Die zustandige Behoérde ist darGber hinaus berechtigt, die Richtigkeit der
Buchflihrung und der Anzeigen zu Gberprifen.

In kerntechnischen Anlagen, z.B. Wiederaufarbeitungsanlagen, in denen Tritium
als Abfallstrom anféallt, werden zwar genaue Angaben Uber nuklidspezifische
Emissionen angezeigt und mit dem genehmigten Abluftplan verglichen, eine Tri-
tiumbilanz ist aber allein schon mangels geeigneter Eingangsbestimmungen im
bestrahlten Kernbrennstoff nicht erforderlich.

Der folgende Beitrag beschreibt die Moglichkeiten einer Tritiumbilanzierung in
einer Anlage, wie z.B. dem Tritiumlabor Karlsruhe, in der ausschlieBlich Tritium
als radioaktiver Stoff gehandhabt wird. Analysiert werden auch die physikalisch-
chemischen Probleme, die bei der Messung und Handhabung dieses radioaktiven
Gases mit seiner groBen Absorbtionsneigung an exponierten Oberflachen zu be-
achten sind.

3.10.2 Die Bilanzposten einer Tritiummaterialbilanz

Der Buchbestand (Bl) in einer Materialbilanzzone zum Zeitpunkt t setzt sich aus
folgenden Posten zusammen :

Bi¢t) = Physikalischer Bestand(to) + Eingdnge(t-to) (3-2)
- Ausgange(t-ty) - Zerfallsverluste(t-to),

wobei to, der Zeitpunkt der letzten physikalischen Bestandsaufnahme ist.

Der Fehlbetrag in der Bilanz (AM()) wird durch die abschlieBende physikalische
Inventur Ply) Gber GI.(2-3) ermittelt:

AM(t) = Bl(t) - Pl (3-3)

Der Erwartungswert dieses Fehlbetrages ist Null. Das Ziel der Tritiumbilanz ist es,
signifikante Fehlbetrdge in den definierten Materialbilanzzonen auszuwerten
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und dadurch Anomalien (z.B. Fehimessungen, Buchungsfehler, Leckagen, verbor-
genes inventar, entwendetes Material) zu entdecken, die zu interpretieren sind.

- Physikalische Inventur

Die Bestandsaufnahme des physikalischen Inventars (Pl) ist mit der Schwierigkeit
verbunden, daB nur ein bestimmter Anteil des Tritiums mobil ist, der in verschie-
denen chemischen Formen, z.B. elementar, einer Messung zuganglich gemacht
werden kann. Die wichtigsten analytischen MeBBmethoden hierzu sind in Kap. 3.9
beschrieben.

Ein Teil des Tritiums in einer technischen Anlage ist an den exponierten inneren
Oberflachen adsorbiert oder in metallischem Strukturmaterial geldst. Ein Teil ist
chemisch gebunden, z.B. als Urantritid fiir Lagerzwecke, und bleibt auch nach der
Austreibung des Tritiums durch Temperaturbehandlung als Restinventar zurick,
dasin der GréBenordnung von 1010 Bq pro g Uran liegt.

Eine Moglichkeit, dieses immobile Tritium zu mobilisieren, ist der Isotopenaus-
tausch, indem die kontaminierten Strukturmaterialien mit den Wasserstoffisoto-
pen Protium oder Deuterium beaufschlagt werden, die mit dem gebundenen Tri-
tium austauschen. Mit dieser Methode mufB allerdings eine isotopische Verdin-
nung in Kauf genommen werden. Weitere Dekontaminationsméglichkeiten sind
in Kap. 3.7 beschrieben.

Da es technisch nicht méglich ist, alles Tritium bei einer physikalischen Inventur in
eine meBbare Form zu Gberfihren, muB3 man experimentelle Schatzwerte, z.B.
der Oberflachenbelegung, zu Hilfe nehmen. Das gebundene Inventar wird sich in
einigen Fallen auch einem Sattigungswert anndhern, der als durchlaufender Po-
sten in die Gesamtbilanz eingeht.

- Eingénge

Tritium ist kommerziell erhéitlich, z.B. bei der Dekontamination von Schwerwas-
ser, das in Schwerwasserreaktoren als Moderator und Kihimittel verwendet und
dabei durch Neutronenaktivierung mit Tritium kontaminiert wird. Die Tritiuman-
lieferungen erreichen den Verbraucher meist in Form von Transport-
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Getterbehaltern, in denen das Tritium chemisch, z.B. an Uran, gebunden ist
(Urantritid).

Die konventionelle Methode, das Tritiuminventar und dessen Verunreinigungen
zu verifizieren, ist die sog PVT - Messung in Kombination mit einer chemischen
Analyse. Dabei wird das durch Temperaturbehandlung freigesetzte Tritiumgas in
einem kalibrierten Behalter eingeschlossen und tber die Messung der Gaszustan-
de (Druck und Temperatur) das Molinventar ermittelt. Uber die Gaschromatogra-
phie (s.Kap.3.9) wird der Tritiumanteil gemessen. Der Gesamtfehler einer Ein-
gangsbestimmung liegt bei 3-5 %.

Alternativ hierzu wird auch die Kalorimetrie zur Tritiuminventarbestimmung un-
tersucht, die den Vorteil hat, das Tritium integral in einem versiegelten Trans-
portbehdlter zu messen. Bei glinstigen Randbedingungen, z.B.konstanter Um-
gebungstemperatur, 138t sich die Genauigkeit dieser Methode auf 1-2 % ange-
ben [3-33]. Ein Prazisionskalorimeter mit einer Nachweisgrenze im mW-Bereich
ware damit in der Lage, auch das immobile Restinventar nach der thermischen
Freisetzung des Tritiums aus dem Urangetterbehalter zu messen.

- Ausgange

Unter Ausgangen sind hauptsachlich die Produktchargen und die gasférmigen,
flussigen sowie festen Abfallstréme zu bilanzieren.

Produktchargen eines Tritiumlieferanten entsprechen in der MeBgenauigkeit
den o.a. Ausfihrungen zu der Eingangsbestimmung.

Abgase werden in Tritiumrickhaltesystemen so weit dekontaminiert, daB die
jahrlichen Tritiumabgaben in der Abluft klein im Verhaltnis zu flissigen und
festen Abfallen sind. Der Jahresemissionsgrenzwert fur Tritium wurde fur das
Tritiumlabor Karlsruhe (TLK) mit 4 - 1013 Bg/a festgelegt, der aber im Normal-
betrieb voraussichtlich unterschritten werden wird.

Tritiumkontaminierte Abwasser eines Labors sind stark abhangig von dem dort
durchgefiihrten Forschungsprogramm. Sie werden z.B. beim Tritiumlabor Karls-
ruhe mit max. 10" Bq/a gegentliber dem Inventar von 10 g Tritium (= 3,5 10'° Bq)
nicht ins Gewicht fallen.

Dahingegen kann die Tritiumkontamination in den Festabfallen 5-10% des bean-
tragten Tritiuminventars im TLK pro Jahr ausmachen.
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In groBtechnischen Anlagen, z. B. TRF (Tritium Removal Facility in Darling-
ton/Kanada) liegen die Tritiumverluste in flissigen und festen Abfallstrémen bei
10-4 der Jahresproduktion von ca. 2,0 kg Tritium [3-22] und kénnen daher in einer
Tritiumbilanz vernachlassigt werden.

- Zerfallsverluste

Ein nicht unerheblicher Posten in der Materialbilanz sind die radioaktiven Zer-
fallsverluste, die wegen der relativ kurzen Halbwertszeit des Tritiums von 12,323
Jahren 5,5 % pro Jahr betragen. Um diese Verluste richtig zu bilanzieren, missen
der physikalische Anfangsbestand (Plp) und alle Bestandsdnderungen im Zeit-
raum t-t, zeitlich zugeordnet und auf den Bilanzierungszeitpunkt t durch Rech-
nung korrigiert werden.

- Zusammenfassung

Bei einer Tritiumbilanzierung sind zwei Tritiuminventarkomponenten zu erfas-
sen, deren Bestimmung unterschiedliche Methoden erfordern:

- das mobile Tritiuminventar, das meist in elementarer Form einer Messung
(PVT-Messung) zuganglich gemacht werden kann, und

- das immobile Tritiuminventar, das infolge Adsorption an exponierten Ober-
flachen oder Léslichkeit im Strukturmaterial der tritiumfihrenden Systeme
oder chemisch gebunden an Gettermaterialien nur mit Hilfe geeigneter
Schatzmethoden erfal3t werden kann.

Die Hauptschwierigkeit liegt in der Erfassung des immobilen Inventars. Lediglich
die Kalorimetrie gestattet eine integrale Messung, sofern das Tritiuminventar in
einem Behaltnis vorliegt, das in ein Kalorimeter eingefihrt werden kann. Die
Nachweisgrenze eines Prazisionskalorimeters liegt bei wenigen mW Warmelei-
stung bzw. 1012 Bqg Tritium.

Im praktischen Betrieb des Tritiumlabors Karisruhe werden alle Tritiumbewegun-
gen und Inventaraufnahmen sorgfaltig registriert und die radioaktiven Zerfalls-
verluste durch Rechnung bericksichtigt. Alle Daten werden Gber EDV-
Programme erfaf3t, archiviert und einer Tritiumverlustanalyse unterworfen.
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3.1 Forschungsprogramme zur Tritiumtechnologie

Wie in den Kapiteln 3.2 bis 3.10 beschrieben, stehen flur die Handhabung von Tri-
tium im Labormaf3stab eine ganze Reihe von bewahrten Methoden und Verfah-
ren zur Verfigung. Far den Einsatz in kiinftigen groBen Fusionsanlagen missen
diese Verfahren fir die dortigen Randbedingungen weiterentwickelt bzw. opti-
miert werden.

Im folgenden werden einige Beispiele fur technische Entwicklungen und Frage-
stellungen bei der Handhabung von Tritium in groB3en Fusionsanlagen beschrie-
ben. Sie betreffen

- die erforderlichen Eigenschaften von Pumpsystemen,
- die Entwicklung von Einzelkomponenten fir den Brennstoffkreislauf sowie

- die Entwicklung von integralen Prozessen zur Brennstoffreinigung.

3.11.1  Pumpsysteme (vgl. Kap. 3.4)

Far die Plasmabrennkammer eines Fusionsreaktors (Torus) wird ein Pumpsystem
benotigt, um alle beim Betrieb und bei Wartungsarbeiten anfallenden Gase ab-
pumpen zu kdnnen. Da diese Gase in der Regel Tritium enthalten, werden sie ent-
weder der Brennstoffprozessierung oder der Abgasreinigung zugefihrt. lhr
Druck liegt im Bereich von etwa 1 Pa bis 1 bar; das erforderliche Saugvermoégen
reicht bis in die GréBenordnung von 1000 m3/s. Fur die unterschiedlichen Anfor-
derungen kommen mehrere Pumpentypen bzw. Pumpenkombinationen in Fra-
ge. Dazu gehodren sowohl mechanische Pumpen (z.B. Membran-, Turbo-
molekular- und Spiralpumpen) als auch mehrere Arten von Kryopumpen (Getter-
pumpen).

GroBe olfreie Spiralpumpen werden als Vorpumpen fur die Absaugung von Luft,
Helium, Argon und Wasserstoffisotopen benutzt. Hierfir kommen vor allem
Pumpen der Fa. Normetex zum Einsatz, die mit einem Saugvermdgen bis Gber
1000 m3/h gebaut werden, Gber deren Eigenschaften im Hinblick auf fusions-
relevante Gase jedoch nur wenige Informationen vorliegen. Bei KfK wurden da-
her Pumpen verschiedener GréBe sowohl mit reinen Gasen (N,, Ar, He, CH,, C,H,,
H, und D,) als auch mit deren Mischungen getestet [3-49]. Dabei zeigte es sich,
daf3 das nominale Saugvermdgen zwar fir Luft und Argon gilt, daf3 es aber in der
Reihenfolge der Gase He, D,, CH,, H, stark abnimmt. Es erwies sich ferner als er-
forderlich, die Pumpen nicht gegen Normaldruck, sondern gegen maximal 400
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mbar pumpen zu lassen, um das Saugvermdgen fir die zuletzt genannten Gase
zu erhéhen.

Ahnliche Versuche wurden in Japan mit 4-stufigen Hubkolbenpumpen durchge-
fahrt [3-50], wobei diese Pumpen z.T. auch mit magnetgelagerten Turbomoleku-
larpumpen kombiniert wurden. Auch dabei ergaben sich unerwartet gro8e Un-
terschiede im Saugvermégen fir N, einerseits und H, D, und He andererseits, so
dafB weitere Versuche zur Optimierung der Systeme erforderlich sind.

Kryosorptionspumpen sind geeignet, die beiden Hauptbestandteile des Plasma-
abgases, namlich Helium und die Wasserstoffisotope, mit hohem Saugvermdgen
abzupumpen und beide Elemente bei der stufenweise erfolgenden Erwarmung
(Regenerierung) zu trennen. In Los Alamos/USA wurden Kryosorptionspumpen
unterschiedlicher Konstruktion bzgl. ihres Saugvermégens und ihrer Beladungs-
kapazitat verglichen [3-51]. Die erzieiten Ergebnisse fir die reinen Gase entspra-
chen dabei den Spezifikationen fir die in Planung befindlichen GroB8experimente
NET/ITER. Bei H,/He- bzw. D,/He-Mischungen kam es jedoch nach relativ kurzen
Betriebszeiten zu einem starken Abfall der Saugleistung [3-52], dessen Ursache
bisher noch unklar ist. Verbesserungen werden von einem veranderten Pumpen-
konzept erwartet [3-53], bei dem wéahrend der Regenerierungsphase verschie-
dene Pumpenbereiche durch einen Absperrschieber voneinander getrennt wer-
den kénnen.

Parallel zu diesen Arbeiten wird bei KfK eine systematische Untersuchung ver-
schiedener Sorptionsmaterialien durchgefihrt. Diese werden thermisch zykliert
und beziuglich ihres Saugvermdgens und ihrer Heliumspeicherkapazitat getestet.
AuBerdem geht es um die Auswahl geeigneter Tragerwerkstoffe und Bindemittel
far die Fixierung des Sorptionsmaterials auf dem Tragermaterial. Bisher wurden
bereits 412 solcher Materialkombinationen untersucht [3-54] und einige der ge-
eignetsten unter realistischen Bedingungen in einer Kryopumpe getestet [3-55].

3.11.2 Einzelkomponenten fur den Brennstoffkreislauf (vgl. Kap. 2.3.4)

Ein wesentlicher Aspekt des Brennstoffkreislaufes von Fusionsreaktoren besteht
darin,tritiumhaltige Gasstréme aus den verschiedenen Betriebsphasen des Reak-
tors so zu rezyklieren, daB méglichst geringe Verluste an Deuterium und Tritium
in Form von gasférmigen Emissionen oder fest/flissigen Abfallen auftreten. Da-
bei soll aus Sicherheitsgrinden in jedem EinzelprozeB nur eine bestimmte Maxi-
malmenge an Tritium gehandhabt werden. Die folgenden Ausfihrungen be-
schranken sich auf die Beschreibung einiger Komponenten des Brennnstoffreini-



-94 -

gungssystems, die auch im Abschnitt Gber integrale Prozesse eine wichtige Rolle
spielen.

Wie bereits in Kap. 3.5.3 erwahnt, werden Pd/Ag-Permeatoren verwandt, um ele-
mentaren Wasserstoff und seine Isotope in ultra-reiner Form aus Gasen verschie-
dener Zusammensetzung abzutrennen. Fir fusionsrelevante Verunreinigungen
wie N,, CO, Q,0 oder CQ, (Q = H, D, T) wurde festgestellt, daB diese die Wasser-
stoffpermeation nicht beeinflussen, wenn die Betriebstemperatur des Per-
meators mindestens 300 °C betragt [3-56]. Ein gewisser Anteil des Wasserstoffs
verlaBt den Permeator jedoch, ohne abgetrennt zu werden. Ein wichtiges Ziel
weiterer Entwicklungsarbeiten besteht daher in der Reduzierung dieses sog.
Bleed-Anteils. AuBerdem sind Langzeitversuche durchzufihren, um die EinflUsse
des Tritiumzerfalls und einer méglicherweise "schieichend” auftretenden Vergif-
tung durch Verunreinigungen zu ermitteln. Solche Versuche werden z.Z. bei
JAERI in Japan {3-57] durchgefihrt und ab 1992 mit einem anderen Permeatortyp
auch im TLK, dem Tritiumlabor Karlsruhe [3-58].

Die Verwendung von Getterbetten (Vergl. Kap. 3.5.2) bietet die Moglichkeit, gas-
formige Verunreinigungen durch Adsorption und Chemiesorption am Getterma-
terial direkt aus dem Gasstrom zu entfernen. Bei Temperaturen im Bereich von
400 - 900 °C werden nicht nur die Molekdle der Gaskomponenten O,, N,, CO und
CO, zurlckgehalten, sondern auch die wasserstoffhaltigen Verbindungen wie
Q,0, NQ, und CQ, zersetzt. Die O-, N-, C-Anteile dieser Verbindungen werden da-
bei an das Gettermaterial gebunden, wahrend die Wasserstoffisotope zusammen
mit dem molekularen Wasserstoff und Helium im Gasstrom verbleiben.

Fir das TLK wurde ein Tritiumreinigungssystem aus drei Urangetterbetten ent-
wickelt, die bei 500, 700 und 900 °C arbeiten [3-59]. In Experimenten mit Wasser-
stoff und simulierten Verunreinigungen konnte gezeigt werden, daf3 sich letztere
bis auf Restkonzentrationen < 1ppm reduzieren lassen. Weitere Untersuchungen
haben zum Ziel, Gettermaterialien zu finden, die dhnlich gute Reinigungseigen-
schaften schon bei geringeren Temperaturen aufweisen [3-60]. Ferner geht es
darum, Getter auch zur Rickgewinnung von Tritium aus tritiiertem Wasser zu
verwenden [3-61].

Zur Riackhaltung von Verunreinigungen kénnen auch Molekularsiebe (Typ 5A
Zeolithe) bei Temperaturen im Bereich von 70 - 160 K verwendet werden. Hierzu
sind Versuchsprogramme bei der CEA in Frankreich [3-62] sowie bei TSTA in USA
[3-63] und KfK im Gange.

Wie in Kapitel 3.6 beschrieben, haben die Systeme zur Isotopentrennung die Auf-
gabe, die Wasserstoffisotope zu trennen, um sie fur die Brennstoffversorgung
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und die Neutralteilcheninjektion verfiigbar zu machen. Als Trennmethoden flr
den Einsatz in Fusionsanlagen kommen in Frage:

- die gaschromatographische Verdrangungsmethode und

- die Kryodestillation.

Bei JET sollen beide der Methoden zum Einsatz kommen [3-64]. Die Kryodestillati-
on wird bereits seit langerem bei Ontario Hydro in Kanada angewendet [3-65],
um Tritium aus D,O zu entfernen (vgl. Kap. 2.2.2). Sie ist auch fir die Isotopen-
trennung bei ITER geplant, nachdem sie bei TSTA inzwischen mit Tritiummengen
bis zu 100 g erprobt wurde. Fiir beide Methoden sind jedoch weitere Entwick-
lungsarbeiten zur Handhabung von Gasstromen unterschiedlicher Zusammenset-
zung und zur Vermeidung von StéreinflGssen durch Verunreinigungen erforder-
lich.

3.11.3 Entwicklung integraler Prozesse zur Brennstoffreinigung

Im Rahmen der ITER-Planung werden zur Zeit zwei Prozesse als wichtigste Alter-
nativen angesehen:

- Das in Kapitel 3.5.1 beschriebene TSTA-Verfahren [3-63], bei dem Molekular-
siebbetten zur Adsorption der Verunreinigungen und Membranreaktoren zur
katalytischen Oxidation verwendet werden, und

- das KfK-Verfahren, das mit einer Kombination von Permationsfiltern und Ka-
talysatoren arbeitet (vgl. Kap. 3.5.3) [3-66].

Beide Prozesse wurden auf der Basis langjahriger Grundlagenuntersuchungen
entwickelt und in allen Einzelheiten mit Wasserstoff getestet.

Eine abschlieBende Bewertung dieser Verfahren wird erst méglich sein, wenn sie
im Tritiumlabor mit Tritium ausgetestet sind. Entsprechende Versuche haben im
TSTA begonnen und werden im TLK voraussichtlich Ende 1992 aufgenommen.

3.12 Zusammenfassung

Die in diesem Kapitel beschriebene Tritiumtechnologie bezieht sich im wesentli-
chen auf die typischen verfahrenstechnischen Prozesse des Brennstoffkreislaufes
von Fusionsreaktoren. Spezielle Technologien, wie sie im militarischen Bereich
oder im zivilen Bereich (Uhrenindustrie) Verwendung finden, werden nicht be-
schrieben.
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Wichtige Aspekte des Fusionsbrennstoffkreislaufes sind sicherer Einschluf3, Lage-
rung und Transfer von Tritium, Reinigung und Trennung tritiumhaltiger Isoto-
pengemische sowie Dekontamination und Entsorgung tritiumhaltiger Abfille.
Das Kapitel zur Tritiumtechnologie wird erganzt durch Ausfihrungen zur Tri-
tiummeBtechnik und -bilanzierung, die erforderlich sind, um den Verbleib des
Tritiums innerhalb verfahrenstechnischer Systeme aus betriebstechnischen Grin-
den, aus Grinden der Wirtschaftlichkeit, des Strahlenschutzes und auch der Proli-
feration festzuhalten.

Das Kapitel schlieBt mit einem Ausblick auf die notwendige Weiterentwicklung
und Skalierung von Komponenten und Systemen im Rahmen laufender For-
schungsprogramme zur Tritiumtechnologie der Kernfusion.
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4, Tritiumfreisetzungen

W. Kramer

Bevor Aussagen Uber die zu erwartenden Freisetzungen aus Fusionsanlagen ge-
macht werden, erscheint es angebracht, aus Vergleichsgriinden zunachst einen
Uberblick Giber die Freisetzung von Tritium aus bestehenden kerntechnischen An-
lagen zu geben. Von Interesse sind hierbei insbesondere Spaltungsreaktoren und
Wiederaufarbeitungsanlagen.

4.1 Freisetzung aus bestehenden Einrichtungen im Normalbetrieb

Die bei Spaltungsreaktoren im Normalbetrieb produzierten Tritiummengen sind
vom Typ des Reaktors abhdngig (vergl. Kap. 2.1.3). Die Héhe der Produktion und
die anlagentechnischen Gegebenheiten beeinflussen die in die Umgebung frei-
gesetzten Tritiummengen. Zur Veranschaulichung sind in Tabelle 4-1 die auf die
erzeugte Strommenge bezogenen Tritiumfreisetzungen fir verschiedene Reak-
tortypen dargestellt. Diese Daten sind [4-1] entnommen und basieren auf freige-
setzten Tritiummengen in den Jahren 1978 - 1983.

Tritiumableitung [TBq/GW,, - a|
Anlagentyp

mit dem Abwasser mit der Fortluft
Siedewasserreaktoren 4 1,1
Druckwasserreaktoren 20 1,5
Gasgekiihlte Reaktoren 14 keine Angaben
Fortgeschrittene gasgekiihlte 300 6,5
Reaktoren

Tab. 4-1: Normierte Tritiumfreisetzungen in TBq/GW(e) - a von Kernkraftwerken der EG [4-1]

Zu ahnlichen, jedoch etwas geringeren Werten gelangt man mit neueren Daten
aus deutschen Kernkraftwerken nach [4-2]. Die Tabelle 4-2 zeigt diese Werte, ge-
rundet und umgerechnet auf TBq/GW,,, a.

Tritiumableitung [TBg/GW,, - al
Anlagentyp
mit dem Abwasser mit der Fortluft
Siedewasserreaktor 1,1 0,3
Druckwasserreaktor 14 1

Tab. 4-2: Normierte Tritiumableitungen in TBq/GW,,, - 2 von deutschen Kernkraftwerken als
gerundete Mittelwerte in den Jahren 1984 - 1988 [4-2].
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Aus den angegebenen Daten ist ersichtlich, daB3 bei Spaltungsreaktoren die Tri-
tiumableitungen mit dem Abwasser deutlich gréBer sind als die Ableitungen mit
der Fortluft. Dies trifft jedoch nicht zu fur die hier nicht aufgefiuhrten Schwerwas-
serreaktoren (CANDU).

Ebenfalls in [4-2] sind zum Vergleich jahrliche Mittelwerte der Ableitungen far
Kernkraftwerke mit Druckwasserreaktoren verschiedener Lander angegeben.
Diese Werte sind - umgerechnet auf TBq/GW,, - a - in Tabelle 4-3 dargestellt.

Tritiumableitung
Land [TBq/GW g, - al Jahr
mit dem Abwasser
BRD 14 1984 - 1988
Frankreich 26,3 1984 - 1987
Japan 20,2 1984 - 1987
Schweden 26,3 1984 - 1988
USA 24,6 1980 - 1982

Tab. 4-3: Normierte jahrliche Mittelwerte der Tritiumableitung in TBq/GWe, - a fir
Druckwasserreaktoren in verschiedenen Landern (4-2]

Ergdnzend zu den Angaben in Tab. 4-1 bis 4-3 sind in Tab. 4-4 durchschnittliche
normierte Tritiumableitungen far verschiedene Reaktortypen im Funfjahres-
zeitraum von 1980 - 1984 dargestellt.

Tritiumableitung [TBq/GW 4, al
Anlagentyp
mit dem Abwasser mit der Fortluft
Siedewasserreaktoren 2,1 +0,5 34*t16
Druckwasserreaktoren 27 £1.8 59 t+24
Gasgekiihlte Reaktoren 96 13 54109
Schwerwasserreaktoren 290 =68 670 £190

Tab. 4-4: Normierte Tritiumfreisetzungen fiir unterschiedliche Reaktortypen aus

verschiedenen Lindern im Zeitraum von 1980 - 1984 [4-3]
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Diese Werte sind dem UNSCEAR Report 1988 {4-3] entnommen und beziehen sich
im wesentlichen auf Anlagen in Belgien, Deutschland, Finnland, Frankreich, den
Niederlanden, Schweden und den Vereinigten Staaten von Amerika fur Druck-
und Siedewasserreaktoren, Frankreich und GroBbritannien far gasgekGhlte Reak-
toren sowie Argentinien und Kanada fiar Schwerwasserreaktoren.

Eine sehr detaillierte Ubersicht mit neueren Zahlen iber die Aktivitatsableitung
von deutschen Kernkraftwerken in den Jahren 1988 und 1989 ist in Tabelle 4-5
zusammengestellt. Die Angaben sind [4-4] und [4-5] entnommen.

Die abgeleiteten Mengen liegen in der Regel deutlich unterhalb der Genehmi-
gungswerte. So erreichte zum Beispiel die Tritiumableitung Uber das Abwasser im
Jahr 1989 Werte fiir den Reaktor Biblis A von 13,3 TBq, Biblis B von 11,8 TBq bei
einem Genehmigungswert von jeweils 29,6 TBq [4-6]. Fir Philippsburg 2 wurden
21 TBq bei einem Genehmigungswert von ca. 47 TBq und bei GKN-2 Neckar 7,8
TBq bei einem Genehmigungswert von 70 TBq abgeleitet [4-7].

Werte far die Freisetzung von Tritium aus kanadischen Schwerwasser-
Kernkraftwerken des CANDU-Typs sind in Tabelle 4-6 aufgelistet (entnommen
aus [4-8] mit freundlicher Genehmigung des “Canadian Fusion Fuels Technology
Project”). Hierbei sind die Ableitungen fir vier Stationen Gber den Zeitraum 1978
- 1982 gemittelt. Wenn die Tritiumableitungen auf die erzeugte Strommenge be-
zogen werden (z.B. in TBq/GW(e) - a), ist eine drastische Reduktion in der Ablei-
tung der neueren groBBen Mehrblock-Anlagen festzustellen. Neuere Angaben
und Vergleiche mit den 1984 bzw. 1985 in Betrieb genommenen Anlagen Picke-
ring B und Bruce B zeigen eine weitere Reduktion der jahrlichen Tritiumablei-
tungen infolge der weiter entwickelten Technologie.

Die Ableitung von Tritium aus Wiederaufarbeitungsanlagen ist in Tabelle 4-7 fur
den Zeitraum 1976 - 1985 dargestellt. Diese Daten sind, soweit vorhanden, [4-1
und 4-3] entnommen.
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Tritiumableitung [Bq]
Kernkraftwerk mit dem Abwasser mit der Fortluft
1988 1989 1988 1989

Siedewasserreaktoren
Kahl a) 3,3-10° 54-10° keine keine

Angaben Angaben
Gundremmingen A b) d) d) 6,9-10° 3,5-10°
Wiirgassen 4,1-10" 9,6 - 10" 6,6 - 10" 9,2-10"
Lingen b) keine keine 7,7-107 1,3-10°

Angaben Angaben

Brunsbiittel 5,1 - 10" 2,7-101 1,5-10 1,4-104
Isar1l 8,1-10" 5,1-10" 3,2-10" 4,1-10"
Philippsburg 1 5,5- 10" 4,8-10" 5,1-10" 6,9 - 10
Krimmel 8,8 10! 6,9 - 101 2,310 1,0-10"
Gundremmingen 1,210 1,5-10'2 1,4-10" 2,2 - 10"
(Block B und C)
Druckwasserreaktoren
Obrigheim 3,8-10% 4.4 -10" 1,6 - 10" 1,6 - 10"
Stade 6,0 - 10" 4,6 10'2 7,6 -10" 8,2-10"
Biblis A 1,1-10" 1,3-10% 2,4-104 6,4 - 10"
Biblis B 1,3-10% 1,2-10% 4,3-10" 3,3-10"
Neckarwestheim 1 7,4 -10% 1,0- 10 6,1-10"! 6,7 - 101
Unterweser 1,2-101 1,510 1,3-10% 7,6 - 101
Grafenrheinfeld 1,4-10% 1,4-10% 5,0-10" 4,7-10"
Grohnde 1,3-10% 1,310 5,8-10" 4,5-101
Philippsburg 2 1,3-10% 2,1-104 1,1-10% 1,1-10%
Miilheim-Kirlich 1,0-10% 1,7-10% 5,2 - 10" 3,0-10"
Brokdorf 9,4 - 10" 1,3-10% 1,8-10" 1,4-10"
Isar 2 1,8-10" 7,1-10" 2,2-104 4,3 - 10"
Emsland 1,7 - 102 1,3-10% 2,3-101 4,8-10"
Neckarwestheim 2 ¢) - 7,8-10" - 3,3-101
Hochtemperaturreaktor
Hamm-Uentrop 8,9 - 10" 2,2-10% 3,5-10" 3,0-10%

a) Stillstand seit Nov. 1985

b) Stillstand seit Januar 1977

¢) Inbetriebnahme 1989

d) Geringtugige Abgaben in Werten fiir Block B + C enthalten

Tab.4-5: Tritiumableitung in Bq von deutschen Kernkraftwerken in den Jahren 1988 und
1989 [4-4, 4-5]
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Tritiumableitung
. . [TBg/al
Kernkraftwerk Inbetrieb- | Leistung

nahme [MW)] mit dem mit der
Abwasser Fortluft

NPD Rolphton 1962 25 159,1 647,5

Douglas Point GS 1968 218 103,6 344,1

Pickering GS A 1971 4 x 542 740 814
Bruce GS A 1977 4 x 826 666 1665

Tab. 4-6: Uber den Zeitraum 1978 - 1982 gemittelte Tritiumableitungen
von CANDU-Kernkraftwerken [4-8]

Anlage le;zr;tz- 1976 | 1977 |1978] 1979} 1980] 1981 1982 1983] 1984 1985
{TBq/a]
Ableitung mit dem Abwasser [TBq]
WAK 170 (a) 110 89| 47| 78] 36] <3
La Hague 37000 (b) | 2601 330 728 539 5391 708] 810] 1160 1460} 2590
Marcoule (¢} 500 (d) 120 | 269 297] 414
Dounreay (c) 391 1,1 13,2] 1,1 13,00 28§ 6,71 2,3} 0,8
Sellafield 1200 920 |1050]1180 128011966 1750§ 1831] 1586} 1062
Ableitung mit der Fortluft [TBq]|
WAK 37 (e) 381170
La Hague 2200(b) | 1,8 11,1 | 1,14] 7,14] 9.18] 99 | 63 | 81} 8,5 | 31,8
Marcoule 10000(d) { 44 { 2,8 163,3 70,7 180,4
Sellafield 63] 440 | 300] 2891 252 459 360| 268] 349 268

a) Seit 1983 fur alle Ableitungen aus KfK incl. WAK
b) Grenzwert eingefiihrt am 22.10.80
c) Kann Beitrige von anderen Anlagen am Standort enthalten
d) Grenzwert eingefiithrt am 20.5.81

¢) Genehmigungswert

f) Kein quantifizierter Grenzwert

Tab. 4-7: Jéahrliche Ableitung von Tritium mit dem Abwasser und der Fortluft von
Wiederaufarbeitungsanlagen [4-1, 4-3]




-107 -

In [4-3] sind normierte Tritiumableitungen flar die Anlagen Sellafield und Cap de
la Hague im Zeitraum 1980 - 1985 angegeben. Sie belaufen sich auf folgende
Werte:

- Sellafield: 579 +35TBq/GW - a mit dem Abwasser
120 TBq/GW - a mit der Fortluft

- Cap de la Hague: 285,6 TBq/GW - a mit dem Abwasser
3,18 TBq/GW : a mit der Fortluft.

SchlieBlich sollen noch Werte der Tritiumabgabe aus den Forschungszentren Ja-
lich und Karlsruhe fir die Jahre 1988 bis 1991 zum Vergleich herangezogen wer-
den; siehe Tabelle 4-8, mit Angaben, soweit aus [4-4, 4-5, 4-10 und 4-17] vorhan-
den.

Tritiumableitung in [TBq]|

Zentrum mit dem Abwasser mit der Fortluft

1988 1989 1990 1991 1988 1989 1990 1991

KFA incl. AVR 1.8 0,84 14 3,7
KfK incl. WAK 55 58 31 16 19 10 10 13
WAK allein 4,16 2,16 2,18 0,25

Tab. 4-8: Tritiumabgabe aus den Forschungszentren Jiilich und Karlsruhe in den Jahren 1988
bis 1991 [4-4, 4-5,4-10, 4-17]

Fir das Kernforschungszentrum Karlsruhe werden in [4-9 und 4-10] die zulassigen
Ableitungen mit den bilanzierten Tritiumableitungen, im Falle der Abgabe in die
Atmosphare aufgeschlisselt nach den einzelnen Emittenten, fir die Jahre 1988
bis 1990 verglichen. Die Ableitungen liegen immer deutlich unterhalb der zul&ssi-
gen Werte.

Sehr detaillierte Angaben Uber die Ableitung von Tritium mit dem Abwasser und
mit der Fortluft Gber einen Zeitraum von 1954 - 1988 sind in einem neuen Bericht
der Westinghouse Savannah River Company zu finden [4-11]. Dieser Anlagen-
komplex dient der Produktion von Kernwaffenmaterial, hauptsachlich von Pluto-
nium und Tritium. Er besteht aus mehreren Kernreaktoren, zwei chemischen
Trennanlagen, einer Anlage fir Brennstoff- und Target-Fabrikation sowie einer
Schwerwasseraufarbeitung.

Die mit dem Abwasser freigesetzte Aktivitdtsmenge schwankt zwischen dem ein-
malig niedrigen Wert von 13,5 TBq im Jahre 1954 und dem einmalig hdchsten
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Wert von 3848 TBq im Jahre 1965. Ein GroBteil der jahrlichen Ableitungen liegtin
der GroBenordnung von 740 TBq/a.

Fir die Ableitung in die Atmosphare liegen die Aktivitatsabgaben zwischen dem
(einmalig) niedrigen Wert von 8 TBq im Jahre 1954 und dem maximalen Wert von
8,73-104TBqg im Jahre 1958. Die meisten jahrlichen Werte sind im Bereich von
1,1- 104 bis 2,6 - 104 TBg/a zu finden.

4.2 Freisetzung aus bestehenden Einrichtungen bei Storfillen

In der Literatur ist Gber die stérfallbedingte Freisetzung von Tritium aus kern-
technischen Anlagen wenig zu finden. Detaillierte Angaben Uber unbeabsichtig-
te, kurzfristige Freisetzungen gibt es allerdings von der Savannah-River-Anlage
[4-11]. Zwei Einzelfalle davon sind auch in [4-12] erwdhnt. Bei diesen wurden am
2. Mai 1974 17700 TBq und am 31. Dezember 1975 6730 TBq Tritium Uberwie-
gend in Gasform freigesetzt. Gemessen an der jeweils freigesetzten Aktivitats-
menge, haben die Freisetzungen 1974 und 1975 die héchsten Werte erreicht. Der
Anteil an oxidiertem Tritium lag dabei jedoch nur bei = 1 %. Demgegeniber sind
in anderen Fallen deutlich hohere HTO-Anteile, in Einzelfallen sogar bis zu 100%,
zu verzeichnen. Die groBte storfallbedingte Freisetzung von HTO belief sich auf
1620,6 TBq (am 7. Sept. 1984).

4.3 Tritiumfreisetzung durch Kernwaffenexplosionen

Der bei weitem gréBte Anteil des heute in der Biosphare vorhandenen Tritiums
stammt aus den Kernwaffenexplosionen. Es wird geschatzt, da bis zum Jahr
1970 ca. 1,7 - 108 TBq Tritiumaktivitdt der Biosphare zugefihrt worden sind
[4-11]. Der allmé&hliche Verzicht auf oberirdische Explosionen in den Folgejahren
hat dazu beigetragen, diese Art der Tritiumfreisetzung zu begrenzen. Um die
GroBenordnung dieser militarischen Freisetzung zu verdeutlichen, sei auf die
jahrliche Tritiumerzeugungsrate aufgrund natirlicher Wirkungsmechanismen
verwiesen. Sie wird in der neueren Literatur [4-11] mit 7,2 - 104 TBg/a angegeben.
Vergl. hierzu auch Kap. 2.1.1. Die dort nach [2.3] geschatzte Tritiumproduktions-
rate von 0,4 kg/a entspricht 14,2 - 104 TBqg/a.
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4.4 Erwartete Tritiumfreisetzungen bei Fusionsanlagen

Das Tritiuminventar eines Fusionsreaktors verteilt sich auf drei unterschiedliche
Bereiche (vgl. Kap. 2.3.4): (1) die Komponenten der Tritiumerzeugung, also insbe-
sondere das Brutblanket und die damit verbundene Tritiumextraktionsanlage; (2)
der eigentliche Brennstoffkreislauf mit Plasma, Injektoren, Divertoren und den
Komponenten fir die Reinigung und Aufbereitung des Brennstoffgemisches; (3)
das Tritiumspeichersystem.

Im Bereich der Tritiumerzeugung mit hohen Temperaturen, aber niedrigen Triti-
umpartialdriicken Gberwiegt die Tritiumpermeation als Mechanismus fir den
Verlust von Tritium aus den Systemen in die umgebenden Raume. Durch spezielle
Permeationsbarrieren sollen die Verluste begrenzt werden. Fur weite Bereiche
des Brennstoffkreislaufs liegt Tritium vorwiegend bei niedrigen Temperaturen
und bei niedrigen absoluten Dricken vor. Fur Tritiumverluste sind Leckagen ver-
antwortlich. Die Abgabe von Tritium in die Umgebung kann durch konstruktive
und fertigungstechnische MaB3nahmen (z.B. Doppelwandigkeit mit Leckkontrol-
le, SchweiBlverbindungen, Einsatz von Detritiierungssystemen) minimiert werden.
Tritium mit groBer Beweglichkeit und daher mit dem Potential fur eine erleich-
terte Freisetzung befindet sich insbesondere im Evakuierungssystem flir die Plas-
makammer und in denjenigen Komponenten des Brennstoffkreislaufs, in denen
Tritium in Gasform vorliegt. Durch Unterteilung der verschiedenen Systeme kén-
nen die Tritiumteilinventare klein gehalten werden, um nicht nur im Normalbe-
trieb, sondern auch bei einem Stéorfall die maximal in die Umgebung freisetzbare
Menge zu begrenzen. Ein groBBer Teil des Tritiuminventars eines Reaktors ist im
Speicher vergleichsweise sicher gebunden. Auch in Strukturmaterialien kann
Uber Permeationsvorgange Tritium eingelagert sein.

Da die Kernfusion auf der Basis der Deuterium/Tritium-Reaktion noch nicht reali-
siert ist und die konstruktiven Details der dafir erforderlichen Systeme noch nicht
festliegen, basieren alle derzeitigen Angaben Uber mogliche Tritiumfrei-
setzungen auf Schatzungen und Extrapolationen, z.B. aus der Technologie der
Schwerwasserreaktoren.

Aus diesen grof3technischen Erfahrungen wird z.B. in [4-13] angenommen, daB im
Normalbetrieb eines Fusionsreaktors etwa 2 Gramm Tritium pro Jahr (710 TBq/a)
mit der Fortluft Gber den Kamin abgeleitet werden. Dies entspricht einer mittle-
ren taglichen Ableitung von etwa 2 TBq/d. Die Tritiumableitung eines Fusions-
reaktors Gber das Abwasser wird auf 0,15 g/a (ca. 50 TBq/a) geschatzt [4-14].
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Die wohl aktuellsten Schatzungen Uber Tritiumfreisetzungen liegen far das ITER-
Projekt auf der Basis einer Tokamak-Maschine vor [4-15]. Die Angaben beruhen
auf sicherheitstechnischen Studien des ITER-Teams zum derzeitigen ITER-
Konzeptentwurf unter Berlcksichtigung der tritiumfahrenden Systeme sowie
sicherheitstechnischer Prinzipien, wie z.B. das Konzept der Mehrfachbarrieren.

In der ITER-Studie wird davon ausgegangen, daf3 im Normalbetrieb die Ableitung
von Tritium in die Atmosphéare einen Wert von 3,7 - 10" Bg/d nicht Gberschreitet.
Entsprechende Angaben Gber die Ableitung von Tritium Gber den Wasserpfad
werden in der ITER-Studie nicht gemacht.

Den Aussagen Uber storfallbedingte Freisetzungen von Tritium liegen bestimmte
Storfall-Szenarien zugrunde, die eine Abschatzung erlauben. Es wird davon aus-
gegangen, daf3 durch konstruktive MaB3nahmen, wie z.B. Art der Gestaltung von
Komponenten und Systemen, Unterteilung der einzelnen Tritiuminventare und
Berucksichtigung der Rickhaltefunktion eines mit Filtersystemen ausgeristeten
Reaktor-Containments, es moglich sein wird, die Tritiumableitung auf Mengen zu
begrenzen, die unterhalb der Schwelle fur eine Evakuierung der Umgebung lie-
gen. Vorlaufige Sicherheitsanalysen far ITER zielen darauf ab zu zeigen, da3 der
ITER-Konzeptentwurf auch unter hypothetischen Annahmen mit dem “"design
target” fur Storfalle von 100 mSv vereinbar ist [4—1 5,4-16].

Diese Vorgabe fir den ITER-Entwurf ist nicht zu verwechseln mit einem Genehmi-
gungsgrenzwert. Der Wert von 100 mSv liegt im unteren Bereich von Werten, wie
sie in verschiedenen an ITER beteiligten Landern als Dosisgrenzwerte eingefihrt
sind. (Der Bereich reicht z.B. von 50 mSv in der Bundesrepublik Giber 150 mSv in
Frankreich bis zu 250 mSv in Kanada, USA und Japan).

4.5 Radiologische Auswirkung von Tritiumfreisetzungen

Bei der rechnerischen Ermittlung der aus einer Tritiumfreisetzung resultierenden
maximalen Strahlendosis wird konservativerweise davon ausgegangen, daB die
ganze jeweils freigesetzte Menge nicht als HT sondern als HTO vorliegt. Diese An-
nahme fuhrt aufgrund der gréBeren Radiotoxizitat des Oxids zu héheren Dosen
(vgl. Kap. 5 und 6).

Die Berechnungsvorschriften zur Abschatzung der Dosisbelastung sind in den ein-
zelnen Staaten nicht einheitlich. Der Stand des Vorgehens in der Bundesrepublik
Deutschland sowie der wissenschaftliche Stand bei der Dosisermittlung werden in
Kap. 6 ausfthriich beschrieben.
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Grundsatzlich wird bei der Dosisberechnung unterschieden, ob es sich um die
chronische Freisetzung im Normalbetrieb oder um eine kurzzeitige Freisetzung
bei einem Storfall handelt.

Des weiteren erscheint es wichtig, darauf hinzuweisen, welche Expositionspfade
bei der Berechnung einer Dosisbelastung berlicksichtigt worden sind. Im einzel-
nen handelt es sich um die

- Aufnahme von Tritium Gber die Atemwege (inhalation),
- Aufnahme von Tritium Gber die Haut (Hautabsorption),

- Aufnahme von Tritium durch den Verzehr von kontaminierten Nahrungsmit-
teln (Ingestion).

Generell kann festgestellt werden, daB die rechnerischen Werte fur die Strahlen-
belastung aus der Freisetzung von Tritium aus kerntechnischen Anlagen bei Nor-
malbetrieb im Vergleich zur naturlichen Strahlenbelastung gering sind (vgl. Kap.
6.1.3). Um bei einer stoérfallbedingten Freisetzung den Vorschriften der deut-
schen Strahlenschutzverordnung Rechnung zu tragen, muf} eine Anlage so ausge-
legt werden, daB3 im ungunstigsten Storfall eine Kdrperdosis in der Umgebung
der Anlage von 50 mSv nicht Gberschritten wird (§ 28 Strahlenschutzverordnung).
Dies bedeutet, daBB im ungunstigsten Storfall nicht mehr als ca. 25 g Tritium in
Form von HTO in die Umgebung freigesetzt werden darfen. Fur Einzelheiten zur
Berechnung der radiologischen Auswirkung einer Tritiumfreisetzung wird auf
Kap. 6 verwiesen.

4.6 Zusammenfassung

Die Freisetzung von Tritium im Normalbetrieb aus bestehenden kerntechnischen
Anlagen wird in Abhangigkeit vom Typ der Anlage anhand von Zahlenwerten in
Form von entweder jahrlichen Mittelwerten oder der Gesamtaktivitat fur den
Zeitraum eines Jahres erlautert. Es zeigt sich, daB bei Leichtwasserreaktoren die
Siedewasserreaktoren geringere Werte aufweisen als Druckwasserreaktoren und
daB3 die Ableitung mit dem Abwasser jeweils héher ist als diejenige mit der Fort-
luft. Dies gilt auch fur verschiedene Wiederaufarbeitungsanlagen. Demgegen-
Uber ist bei Schwerwasserreaktoren die Tritiumableitung mit der Fortluft héher
als mit dem Abwasser bei insgesamt héheren Abgabewerten, bezogen auf die er-
zeugte Strommenge. Soweit Grenzwerte bzw. Genehmigungswerte vorliegen
oder bekannt sind, kann festgestellt werden, daB alle Werte fir die Tritiumablei-
tung deutlich unter den genehmigten Grenzwerten liegen.
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Bei den kanadischen Schwerwasserreaktoren zeigt sich eine deutliche Reduktion
der Tritiumableitungen mit dem Fortschritt der technologischen Entwicklung.

Storfallbedingte Freisetzungen von Tritium aus kerntechnischen Anlagen sind in
der Literatur nur wenige bekannt. Sie betreffen ausschlieBlich die Savannah-
River-Anlage in den USA, die zu militarischen Zwecken genutzt wird.

Bei der Betrachtung der Tritiumfreisetzung aus kerntechnischen Anlagen darf ein
Vergleich mit den Tritiummengen, die in friheren Jahren durch Kernwaffenex-
plosionen der Biosphare zugefiuhrt worden sind, nicht fehlen. Diese Menge von
ca. 1,7 - 108 TBq ist, verglichen mit der naturlichen Erzeugungsrate von Tritium
von 7,2 - 10* TBqg/a, sehr hoch.

Bei Anlagen der Kernfusion ist bisher Tritium nicht eingesetzt worden, ausge-
nommen bei der erstmaligen Deuterium/Tritium-Fusionsreaktion mit einer klei-
nen Menge Tritium in JET im November 1991. in wenigen Jahren soll in den Ver-
suchsanlagen JET und TFTR Tritium in fir den Fusionsprozef3 relevanten Mengen
zum Einsatz gelangen. Es werden damit wichtige Erfahrungen im Umgang mit
Tritium bei einer Fusionsanlage gesammelt werden kdnnen. Eine Extrapolation
auf einen Fusionsreaktor bedingt jedoch die Einbeziehung weiterer anlagenspe-
zifischer Komponenten im gesamten Brennstoffkreislauf.

Wenngleich die Erfahrungen aus der Tritiumtechnologie bei Schwerwasserreak-
toren ein wesentliches Bindeglied in der Ubertragung auf einen Fusionsreaktor
darstellen, sind Aussagen tber eine moégliche Tritiumfreisetzung eines derartigen
Reaktors aufgrund des Entwicklungsstands von zusatzlichen Annahmen abhan-

gig.
Insgesamt ist jedoch nach dem heutigen Kenntnisstand davon auszugehen, daf
ein Fusionsreaktor auf der Basis einer Deuterium/Tritium-Reaktion so ausgelegt

und gebaut werden kann, daf3 der sichere Einschluf3 von Tritium beherrscht wird
und der Reaktor alle Anforderungen des Strahlenschutzes erfullt.
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5. Radiodkologie und Radiobiologie

H. Dertinger, S. Diabaté, S. Strack

Far die Genehmigung von Anlagen, in denen mit gréferen Tritiummengen um-
gegangen wird, ist eine Abschatzung der Umweltbelastung und der Dosis durch
Tritiumfreisetzungen wahrend des Normalbetriebs und fir Stérfalle erforderlich.
Zu diesem Zweck werden mathematische Modelle eingesetzt, welche das Tritium-
verhalten in der Umwelt beschreiben kdnnen. Wegen der Komplexitat des Ge-
samtsystems Umwelt mussen dabei jedoch vereinfachte, aber auf der sicheren
Seite liegende Annahmen getroffen werden.

Die einzelnen Komponenten der Umwelt, wie Atmosphére, Boden, Pflanzen, Tie-
re und Menschen, werden bei der Modellierung jeweils als Einzelsysteme be-
trachtet, die miteinander verknipft sind. Wichtige Parameter und Eingangsda-
ten fir die Modelle basieren auf experimentellen Daten und auf der Auswertung
von Messungen in der Umgebung von vorhandenen tritiumemittierenden Anla-

gen.

Die beiden Hauptformen, in denen Tritium freigesetzt werden kann, sind mole-
kulares Tritium (HT, T,) und Tritiumwasser oder -wasserdampf (HTO,T20). In ver-
gleichsweise geringen Mengen werden auch tritiierte organische Verbindungen,
z.B. Methan, abgegeben. Um bei der Dosisberechnung auf der sicheren Seite zu
liegen, wird haufig angenommen, daf3 Tritium nur in Form von HTO emittiert
wird, weil dies die Verbindung mit der héheren Radiotoxizitat ist. HT ist bei In-
halation etwa vier GroB8enordnungen weniger radiotoxisch als HTO [5-1]. In den
letzten Jahren hat sich jedoch das Verstandnis Gber das Verhalten von HT in der
Umgebung aufgrund von Labor- und Feldexperimenten deutlich verbessert, so
daf} gute Modelle fir eine realistischere Dosisabschatzung zur Verfligung stehen.

Farden Normalbetrieb wird bei der Modellierung eine stéandige (chronische) Triti-
umfreisetzung in die Atmosphdre angenommen, obwohl die Tritiumfreisetzun-
genin der Praxis unregelmafig stattfinden und auBerdem die Windrichtung stan-
dig wechselt. Da HTO direkt in den Kreislauf des Wassers eingeht, ist anzuneh-
men, daf3 die Umgebung eines Tritiumemittenten mit der Konzentration in der
Atmosphare nahezu im Gleichgewicht steht. Messungen in der Umgebung von
Anlagen, die seit vielen Jahren bestehen, konnten dies bestatigen [5-2, 5-3]. Fur
die Modellierung kénnen relativ einfache Ansatze gewahlt werden.
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Bei einer kurzzeitigen Tritiumfreisetzung, z.B. bei einem Stérfall, herrschen keine
Gleichgewichtsbedingungen. Fir die Modellierung missen Aufnahme- und Ab-
gaberaten der einzelnen Systeme bericksichtigt werden, die wiederum stark von
Umweltparametern und von der chemischen Form des Tritiums abhangig sind.

Das Tritiumverhalten in den Einzelsystemen wird in den folgenden Kapiteln be-
schrieben, wobei auf die Unterschiede zwischen HT und HTO sowie zwischen
chronischen und kurzzeitigen Freisetzungen an den entsprechenden Stellen ein-
gegangen wird. Die strahlenbiologischen Wirkungen des Tritiums werden in 5.8
abgehandelt.

5.1 Tritium in der Atmosphdre

Im Rahmen von Sicherheitsuntersuchungen fir NET (Next European Torus) wurde
der aktuelle Kenntnisstand zum Verhalten von Tritium in der Atmosphare und im
Boden sowie zu wichtigen Schlusselprozessen und Parametern beschrieben [5-4].
Das wichtigste hieraus zum Tritiumverhalten in der Atmosphére wird in diesem
Kapitel wiedergegeben.

5.1.1  Ausbreitung in der Atmosphdre

Der Transport von Tritium in der Atmosphare erfolgt in der gleichen Weise wie
die Ausbreitung von Gasen oder Partikeln durch Wind und turbulente Diffusion.
Die Tritiumkonzentration in der Luft, die senkrecht zur Windrichtung in einer ge-
wissen Entfernung zur Tritiumquelle gemessen wird, ahnelt im ldealfall einer
GauB’schen Kurve. Die Berechnung der Ausbreitung in der Atmosphare erfolgt
deshalb meistens nach einem einfachen GauB-Modell, wobei Windrichtung,
Windgeschwindigkeit, Emissionshdhe, Emissionsdauer und Diffusionskategorie
als Eingabeparameter dienen.

Obwohl die tatsachliche Situation wegen Unebenheiten im Geldnde und wegen
der rdaumlichen und zeitlichen Schwankungen der Wetterbedingungen recht
komplex ist, hat sich das GauB3-Modell in der Praxis bisher gut bewahrt. Die be-
schrankten Mdéglichkeiten des GauB-Modells kdnnen teilweise kompensiert wer-
den durch experimentell ermittelte Diffusionsparameter, die jedoch nur fir den
jeweiligen Standort gultig sind.
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5.1.2  Deposition aus der Atmosphdére

Bei den Berechnungen muf} weiterhin die Abreicherung von Tritium aus der Ab-
luftfahne durch Ablagerung (Deposition) auf Boden, Vegetation und Oberfla-
chengewdssern sowie die Reemission von HTO vom Erdboden nach einer Deposi-
tion bericksichtigt werden. Im folgenden werden die Schllsselprozesse aufge-
fahrt, welche eine Abnahme der Tritiumkonzentration in der Atmosphéare bewir-

ken:

Umwandlung von HT zu HTO

Die chemische Umwandlung von HT zu HTO in der Atmosphare fihrt nicht direkt
zu einer Reduktion der Tritiumkonzentration, sie kann jedoch die Austauschrate
von Tritium zwischen Atmosphare und Bodenoberflache verdndern. HT kann in
der Gasphase durch Reaktion mit freien Radikalen aus photochemischen Reaktio-
nen oder durch Austausch mit Luftfeuchte zu HTO umgewandelt werden. Ohne
Mitwirkung von katalytisch wirksamen Oberflachen ist die Reaktionsgeschwin-
digkeit jedoch sehr gering. Basierend auf gemessenen globalen HT-
Konzentrationen schitzten Mason und Ostlund [5-5] eine Halbwertszeit von HT
in der unteren Atmosphare von 6,5 Jahren aufgrund chemischer Umwandlung.
Rechnet man den radioaktiven Zerfall mit ein, ergibt sich eine effektive Halb-
wertszeit von 4,8 Jahren. In Modellen, welche die Ausbreitung in einem lokal be-
grenzten Gebiet berechnen, kann die HT-Oxidation in der Atmosphéare wegen
der extrem geringen Reaktionsgeschwindigkeit vernachlassigt werden.

Nasse Deposition von HT und HTO

Unter nasser Deposition versteht man das Auswaschen von Tritiummolekilen aus
der Atmosphare durch kleine Wassermengen, wie z.B. Regentropfen oder
Schneeflocken, und anschliefende Sedimentation auf der Erdoberflache. Man
unterscheidet dabei zwei Prozesse nach dem Ort und der Dauer des Auswaschvor-
ganges:

- Auswaschen innerhalb der Wolken (rainout bzw. snowout),

- Auswaschen unterhalb der Wolken durch Niederschiag (washout durch Regen
oder Schnee).

Far Freisetzungen aus Anlagen kommen vor allem washout-Prozesse in Frage,
d.h. nicht-kontaminierte Regentropfen fallen durch eine tritiumhaltige Abluft-
fahne und reiffen HTO-Molekile mit sich, bis sich eine Gleichgewichtskonzentra-
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tion eingestellt hat. Je niedriger dabei die Temperatur ist, um so weniger HTO
kann von den Regentropfen aufgenommen werden. Wegen der geringen Was-
serldslichkeit von Wasserstoff (0,02 cm3 Ha/mIH;0) wird der washout-Prozess von
HT bei Modellrechnungen vernachlassigt.

Nebel und Tau

Unter bestimmten Bedingungen kommt es zu Kondensationsprozessen in der bo-
dennahen Atmosphare (Nebel) oder an Boden und Vegetation (Tau). Die Tritium-
konzentration der Nebeltropfchen steht im Gleichgewicht mit der Luftfeuchte. In
Abhangigkeit von der jeweiligen Situation kann es zu einer Ablagerung am Bo-
den oder zur Verdunstung der Nebeltropfchen kommen. Die Taubildung ist nach
[5-6] ebenfalls ein wichtiger Pfad, bei dem HTO in den Boden gelangt. In den
gangigen Modellen werden Nebel- und Taubildung nicht bericksichtigt.

Trockene Deposition von HT und HTO

Trockene Deposition von HT und HTO unterscheidet sich prinzipiell von der Abla-
gerung von Aerosolen, die am Boden liegen bleiben (fallout). Die tritiierten Gase
diffundieren in Bodenporen bzw. in die Spaltdéffnungen der Blatter. HT wird bei
Kontakt mit dem Boden durch die Mikroorganismen zu HTO umgewandelt, das
mit dem Bodenwasser austauscht. HTO wird aus der Atmosphare durch Aus-
tauschprozesse ins Gewebewasser der Vegetation und ins Bodenwasser aufge-
nommen. Im Boden und in der Vegetation abgelagertes HTO gelangt durch Ver-
dunstung wieder zurlck in die Atmosphare (Reemission). Die Einzelprozesse, die
im Boden und in Pflanzen ablaufen, werden in den nachsten Kapiteln ausfihrlich

beschrieben.

5.2 Tritium im Boden
5.2.1 Deposition von HT und HTO am Boden

Tritium gelangt von der Atmosphare in den Boden durch Niederschidage und
durch Diffusion von tritiierten Gasen in die Bodenporen. Vegetation und abge-
storbene Pflanzenteile auf der Bodenoberflache behindern die Diffusion der Ga-
se in den Boden. Bei einer HTO-Emission wird daher der bewachsene Boden viel
weniger kontaminiert als die Vegetation {5-7]. Unbewachsener Boden wird unter
den gleichen Bedingungen starker kontaminiert als bewachsener Boden.
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HT bzw. HTO diffundieren aus der Atmosphare entsprechend dem Konzentra-
tionsgefalle in die Bodenporen. HTO kann direkt mit dem Bodenwasser austau-
schen und kontaminiert deshalb nur eine dldnne Schicht der Bodenoberflache
(wenige cm). HT diffundiert tiefer in den Boden und wird dort durch die vorhan-
denen Bakterien zu HTO oxidiert, das ins Bodenwasser tibergeht. Der Boden kann
dann bis zu 10 cm Tiefe kontaminiert sein.

Das in den wasserstoffoxidierenden Bakterien enthaltene Enzym Hydrogenase ist
fur die HT-Oxidation verantwortlich. Die durch das Enzym katalysierte Reaktion
ist reversibel, d.h. Wasserstoff kann sowohl gebildet als auch oxidiert werden, je
nach Verfugbarkeit von Luftsauerstoff. Unter aeroben Bedingungen lauft die Re-
aktion immer in Richtung HTO ab (keine Ruckreaktion zu HT).

Die Ablagerung von Gasen aus der Atmosphare auf terrestrische Oberflachen, die
von vielen Faktoren abhangig ist, wird als trockene Deposition bezeichnet. Um
diesen Vorgang zu quantifizieren, wurde die Depositionsgeschwindigkeit vq ein-
gefuhrt. Sie wird experimentell bestimmt, indem die abgelagerte Aktivitat pro
Flacheneinheit durch das Integral der Konzentration in der Atmosphare Uber der
Oberflache dividiert wird. Die MaPeinheit von vq ist m/s. Im Falle von HT ist die
Depositionsgeschwindigkeit ein Maf fir die Oxidationsrate zu HTO.

Die Depositionsgeschwindigkeiten von HT wurden fur typische Bodenarten expe-
rimentell bestimmt. Der Mittelwert liegt unter Normalbedingungen bei etwa
5-10-4 m/s, der Maximalwert bei etwa 1,5-10-3 m/s. Bei gefrorenem oder schnee-
bedecktem Boden ist die Depositionsgeschwindigkeit kleiner als 1-10-6 m/s. Typi-
sche Werte far die Depositionsgeschwindigkeit von HTO liegen bei 5-10-3 m/s bei
einer kurzzeitigen Emission, etwa eine GréBenordnung hoéher als bei HT. Das
Konzept der Depositionsgeschwindigkeit ist jedoch nicht sinnvoll bei einer chro-
nischen HTO-Exposition, da der Austauschprozess zwischen HTO in der Atmo-
sphare und im Boden zu einem Gleichgewichtszustand fihrt. Im Unterschied da-
zu wird HT im Boden irreversibel zu HTO umgewandelt oder bei Bodenverhalitnis-
sen, welche fir eine HT-Oxidation ungunstig sind, zurlick in die Atmosphaére re-
flektiert [5-4].

In gédngigen Modellrechnungen wird die Depositionsgeschwindigkeit (oder Leit-
fahigkeit) als reziproker Wert eines Diffusionswiderstandes betrachtet, der sich
aus drei Komponenten zusammensetzt [5-8]:

Ra ist der aerodynamische Widerstand, der durch Eigenschaften der Atmosphare
(z.B. turbulenter Transport) bestimmt wird.
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Rp ist der quasi-laminare Grenzschichtwiderstand, der die Diffusionsrate in der
unmittelbaren Nahe der Oberflache berucksichtigt. Hohe Windgeschwindigkeit
erniedrigt z.B. den Grenzschichtwiderstand und erhéht damit die Depositionsge-
schwindigkeit.

Rc ist der Widerstand, der die Eigenschaften des betrachteten Gases (z.B. Loslich-
keit in Wasser) sowie Eigenschaften der Oberflache (Boden oder Vegetation) bei
der Deposition beriicksichtigt.

Der Beitrag von R; und Rp zum Gesamtwiderstand ist gewdhnlich gering, so daf
der Widerstand zur Deposition am Boden vor allem von der Beschaffenheit des
Bodens, dem Wassergehalt, dem Bewuchs und der Bodennutzung abhéangt. Bei
der Deposition von HT spielt auferdem die Aktivitdt der Mikroorganismen eine
wichtige Rolle.

Laborversuche zeigten, daf3 der Wassergehalt des Bodens von entscheidender Be-
deutung bei der Deposition von HT ist. Die Depositionsraten sinken rapide bei ex-
trem hohem oder niedrigem Wassergehalt [5-6]. Bei hohem Wassergehalt ist das
effektive Porenvolumen des Bodens (Luftanteil in den Poren) reduziert, so da3
die Diffusion des HT und des flur die Aufrechterhaltung aerober Bedingungen
notwendigen Sauerstoffs in den Boden behindert wird. Bei zu niedrigem Wasser-
gehalt fehlt den Bodenbakterien Wasser zur Aufrechterhaltung des Stoffwech-
sels. Temperaturen unter 5°C und Gber 40°C reduzieren ebenfalls die Stoffwech-
selaktivitdt der Bodenbakterien [5-9]. Die Depositionsgeschwindigkeit von HT
wird demnach kleiner, wenn sich die Lebensbedingungen der Bodenbakterien
verschlechtern oder auch wenn das natirliche Bodenprofil gestort wird, z.B.
durch Umpflagen. Die vorwiegend in den tieferen Bodenschichten enthaltenen
anaeroben Bakterien sind nicht in der Lage, HT zu HTO zu oxidieren [5-10]. Das
effektive Porenvolumen ist auch von der Bodenart abhangig. Sandige Béden
oder Béden mit hohem organischen Anteil haben ein grof3eres Porenvolumen als

z.B. lehmige Boden.

Der Einbau von Tritium in organische Bodenbestandteile (OBT = organically
bound tritium) ist sehr gering bei kurzzeitigen HT- oder HTO-Expositionen. Bei
langerfristigen Expositionen kénnte der OBT-Anteil des Bodens durch abgestor-
benes Pflanzenmaterial erhéht werden, wodurch die Verweilzeit des Tritiums im

Boden verlangert wird.

Im Boden abgelagertes HTO kann wieder in die Atmosphare verdunsten (Reemis-
sion), oder es diffundiert entsprechend dem Konzentrationsgefalle in tiefere Bo-
denschichten. Durch nachfolgende Niederschlage versickert HTO allmahlich in
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tiefere Bodenschichten, wobei die Geschwindigkeit hauptsachlich von der Nie-
derschlagsmenge und von der Bodenbeschaffenheit abhangt.

522 Reemission von HTO aus dem Boden

Mit Reemission werden alle Verdunstungsprozesse des HTO von der Bodenober-
flache (Evaporation) und von der Vegetation (Transpiration) bezeichnet. Solange
HTO im Wurzelbereich voriiegt, kann es in die Pflanzen gelangen und Uber die
Blatter wieder abgegeben werden. Die Reemission von HTO von der Bodenober-
flache kann bereits wahrend einer HT-Exposition beginnen. Bei einer HTO-
Exposition ist eine Reemission erst feststellbar, wenn die Abluftfahne vorbeige-
zogen ist oder wenn sich die Windrichtung gedndert hat.

Die Reemissionsrate hdangt im wesentlichen von den meteorologischen Bedingun-
gen, wie z.B. Einstrahlung, Luftfeuchte und Windgeschwindigkeit, ab. Am Tage,
wenn das Wasserdampfdruckdefizit in der Atmosphare gréf3er als im Boden ist,
wurden Reemissionsraten von 1 bis 5 % des im Boden abgelagerten HTO pro
Stunde gemessen. Nachts ist die Reemission von HTO geringer, weil die Strahlung
fehlt und die Windgeschwindigkeit normalerweise reduziert ist. Bei Regen oder
unter Taubedingungen findet praktisch keine Reemission statt.

Die Geschwindigkeit der Reemission hangt weiterhin von der Verteilung des HTO
im Boden ab, die sich bei trockener HT- und HTO-Deposition sowie bei nasser
HTO-Deposition unterscheidet. Da der Boden nach einer HT-Exposition in der Re-
gel tiefer kontaminiert ist als nach einer HTO-Exposition (siehe 5.2.1), verbleibt
Tritium langer im Boden und ist damit auch langer fir die Pflanzen verflugbar. So
wurden z.B. in Kiefernnadeln aus der Umgebung einer Tritium verarbeitenden
Anlage nach einer HT-Freisetzung im Mai 1974 erst nach 30 Tagen, nach einer
HTO-Freisetzung im Marz 1981 bereits nach 3 Tagen wieder Backgroundwerte
gefunden [5-7].

Bei der Modellierung der Reemission wird der Boden als Flachenquelle betrach-
tet. HTO wird also von einer Flache in die Atmosphéare emittiert und kann an ei-
ner anderen Stelle am Boden und in Pflanzen wieder abgelagert werden [5-11].

Far die Dosisberechnung in der Umgebung des Emittenten ist die Berucksichti-
gung der Reemission von HTO wichtig, besonders bei einer HT-Freisetzung. Feld-
experimente in Frankreich und Kanada haben gezeigt, daf3 die Strahlenexpositi-
on durch die vorbeiziehende HT-Wolke unter den gegebenen Bedingungen nur
etwa 1 % der Inhalations- und Hautabsorptionsdosis betrug. 99 % wurden durch
die nachfolgende Reemission von HTO verursacht [5-12, 5-13], da die Radiotoxizi-
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tat von HTO um den Faktor 104 héher ist als die von HT. Modellrechnungen (vgl.
Kap. 6.1.2) kommen zu dhnlichen Ergebnissen.

Bei HTO-Freisetzungen ist der Einflul3 der Reemission auf die Dosis geringer. Aus-
gehend von den Bedingungen, die wahrend des HT-Ausbreitungsexperimentes in
Frankreich herrschten, haben Taschner et al. die Inhalations- und Hautabsorpti-
onsdosis fur eine fiktive Tritiumfreisetzung in Form von HTO bei gleicher Aktivi-
tatsmenge und unter gleichen Bedingungen wie dort abgeschatzt. Sie fanden,
daf die Abluftwolke im unginstigsten Fallbei einer HTO-Freisetzung zu etwa 2/3
und die Reemission zu 1/3 zur Gesamtdosis in Fahnenmitte beitragen wirde
[5-13]. Nach Rechnungen mit HTO-Ausbreitungsmodellen ist bei HTO-
Freisetzungen der EinfluB der Reemission auf die Dosis noch geringer (vgl. Kap.
6.1.2).

Wegen der starken Abhangigkeit sowohl der Depositionsgeschwindigkeit von HT
als auch der Reemissionsrate von den meteorologischen Bedingungen kann die
Dosis nach einer HT-Freisetzung stark schwanken. Fur einen Vergleich mit einer
HTO-Freisetzung gleichen Ausmafles kann deshalb kein einheitlicher Faktor an-
gegeben werden. Unter den Bedingungen der Freisetzungsexperimente war die
Dosis durch die HT-Freisetzung etwa um den Faktor 100 niedriger als bei einer
angenommenen Freisetzung der gleichen Tritiummenge als HTO. Eine 20-mal
niedrigere Dosis nach HT-Freisetzung wurde von Bartels [5-80] durch Extrapolati-
on aller Daten aus dem Frankreich- und dem Kanada-Experiment und einer einfa-
cheren Dosisberechnung gefunden. Nach Modellrechnungen von Raskob (vgl.
Kap. 6.1.2) unterscheiden sich die Dosen infolge einer HT-Freisetzung bei der In-
gestion etwa um den Faktor 20 und bei der Inhalation und Hautabsorption etwa
um den Faktor 200 von den Dosen einer HTO-Freisetzung.

5.3 Tritium im Grundwasser

Der Bodenbereich, der fir den Tritiumtransport ins Grundwasser von Interesse ist,
reicht bis zum festen Gestein. Die Wasserbewegungen im Boden erfolgen vor al-
lem in flissiger Form, weniger als Wasserdampf. Dabei wirken zum einen die
senkrecht nach unten gerichtete Schwerkraft (Gravitations-Potential) und zum
anderen Krafte, die sich aus Unterschieden in der Bodensaugspannung in feuch-
ten und trockenen Bodenzonen ergeben (Matrix-Potential), die in alle Richtun-
gen wirksam sein kénnen.

Bei Niederschlagen erfolgt zunachst eine Absattigung der oberen Bodenzonen.
Wenn die maximale Haftwassermenge eines Bodens Uberschritten wird, ver-
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sickert das Wasser durch die Grobporen in die Tiefe. Gleichzeitig kommt es zu Be-
wegungen des Haftwassers in Wasserfilmen und Kapillaren aufgrund der Boden-
saugkrafte. Bei Trockenheit kann das Wasser durch die Saugspannungsdifferenz
auch vom Grundwasser nach oben steigen. Die Geschwindigkeit aller Wasserbe-
wegungen ist stark von den Bodeneigenschaften abhangig.

Tritium erreicht das Grundwassersystem nur in flissiger Form. Die Verteilung er-
folgt durch mechanische Mischung und molekulare Diffusion. Durch diese beiden
Verteilungsprozesse wird das Tritium im Grundwassersystem Uber ein grofies Ge-
biet ausgebreitet, wobei die Tritiumkonzentration stark verdannt wird. Die Ge-
schwindigkeit des Grundwassertransports schwankt normalerweise zwischen 1,5
m/Jahr und 1,5 m/Tag. In gut durchlassigen Schichten kann eine Geschwindigkeit
bis zu einigen 100 m/Tag erreicht werden. Wegen der starken Schwankungen
kann die Verteilung und die Verweilzeit im Grundwasser nur schwer vorherge-
sagt werden, ohne die Geologie des betreffenden Gebietes zu kennen.

In den meisten Fallen ist die Verweilzeit von Tritium in geologischen Systemen
sehr viel grof3er als in atmospharischen, terrestrischen und aquatischen Systemen.
Sie betragt oft ein Mehrfaches der Halbwertszeit von Tritium. Bis das Wasser auf
nattrlichem Weg wieder an die Oberflache gelangt, ist das Tritium zum Teil zer-
fallen. Zu beachten ist jedoch die Nutzung des Grundwassers als Trinkwasser oder
fur die Beregnung.

5.4. Tritium in Pflanzen

Far das Verhalten in der Biosphare ist die chemische Form des Tritiums von ent-
scheidender Bedeutung. In molekularer Form, als HT oder Ty, stellt es ein relativ
inertes Gas dar mit einer geringen Ldslichkeit im Wasser. In oxidierter Form als
HTO findet es mit dem Wasser leichten Eingang in alle biologischen Systeme. In
gasférmigen organischen Verbindungen, z.B. Methan, Formaldehyd, Ammoniak,
ist ein sehr unterschiedliches Verhalten in der Biosphare zu erwarten, wobei es bis
heute hierzu nur sehr wenige Untersuchungen gibt. In pflanzlichen und tieri-
schen Organismen kann Tritium in andere organische Verbindungen eingebaut
werden. Bei solcher Art organisch gebundenem Tritium (OBT - organically bound
tritium) muf unterschieden werden zwischen nicht-austauschbarer Bindung (in
kovalenter Bindung am Kohlenstoff), im Gegensatz zur Bindung an Sauerstoff,
Stickstoff bzw. Schwefel, wo es leicht mit dem Wasserstoff im umgebenden Was-
ser austauscht.
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5.4.1 Tritium im pflanzlichen Gewebewasser

Bei der Betrachtung der Aufnahme von Tritium in Pflanzen ist vor allem das HTO-
Verhalten von Bedeutung. Terrestrische Pflanzen werden vom Boden her Gber
den Transpirationsstrom mit Wasser versorgt. Abgesehen von einigen botani-
schen Sonderfallen, werden im allgemeinen wéahrend des Tages, wenn die Blatt-
o6ffnungen (Stomata) gedffnet sind, groffe Mengen an Wasser von den Wurzeln
in die Blatter transportiert und durch Diffusion an die Atmosphéare abgegeben.
Treibende Kraft dafir ist das im Tagesgang sich andernde Wasserdampfdruck-
defizit, d.h. die Differenz zwischen dem Wasserdampfdruck in der Atmosphare
und dem in den substomataren Atemhohlen der Blatter, der in der Regel standig
gesattigt ist (100 % relative Feuchte). Der Nettostrom von Wasser aus den Blat-
tern in die Atmosphare kann dabei praktisch nicht negativ werden, wenn man
von einigen theoretisch denkbaren Extremfallen absieht. Aus diesen Uberlegun-
gen heraus wurde von friheren Autoren [5-15] erwartet, daf3 sich eine Tritium-
konzentration im Gewebewasser der Blatter einstellt, die etwa der Tritium-
konzentration im Bodenwasser entspricht. Jedoch wurde eine solche Gleichge-
wichtssituation bei Untersuchungen des Tritiumpegels in der Vegetation in der
Regel nicht beobachtet.

Aus radiodkologischer Sicht kann HTO sowohl Gber die Wurzeln als auch Gber die
Blatter in die Pflanze gelangen. Da die Diffusion der Wassermolekile beim Trans-
pirationsvorgang nicht gerichtet ist, lauft der Vorgang in zwei Richtungen ab,
d.h. Wassermolekile gelangen ebenfalls von der Atmosphare in die Blatter. Das
HTO wird dabei entlang einem Konzentrationsgradienten zwischen Blatt und At-
mosphare transportiert, und es findet ein Nettoflu von Tritium aus der Atmo-
sphare in die Blatter statt, wenn die HTO-Konzentration dort héher als in den
Blattern und somit auch im Boden ist.

Die Tritiumkonzentration, die sich im Gleichgewichtszustand in den Blattern ein-
stellt, wird deshalb erwartungsgemaf zwischen den HTO-Konzentrationen in der
Atmosphare und dem Boden liegen. Ein solcher Gleichgewichtszustand |af3t sich
bei genauerer Betrachtung nicht durch eine feste Grof3e darstellen, sondern er
andert sich mit den klimatischen Bedingungen, d.h. in erster Linie mit dem Ver-
haltnis des Wasserdampfdruckes in der Atmosphare zum Wasserdampfdruck in
den Atemhohlen der Blatter, was wertmafig etwa der jeweils in der Atmosphare
herrschenden relativen Luftfeuchte entspricht. Nach diesem Verhaltnis (mit einer
Schwankungsbreite unter normalen klimatischen Bedingungen von 1,0 in der
Nacht und etwa 0,5 am Tage) mischen sich im Gleichgewichtszustand die Tritium-
konzentrationen in der Atmosphare C; und im Boden Cs zu einer im Tagesgang
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variierenden HTO-Konzentration im Blatt C;. Werden die Konzentrationen je-
weils bezogen auf ein Gramm Wasser bzw. Feuchtigkeit angegeben, dann 14t
sich diese Beziehung vereinfacht durch die Gleichung wiedergeben:

C =Ca-RH 4+ G (1-RH) (5-2)

mit RH fur die relative Luftfeuchte in der Atmosphare.

5.4.2 Dynamische und statische Modellierung des Verhaltens von HTO

Belot [5-16] hat diesen Zusammenhang zwischen HTO-Konzentrationen in Blatt
und Atmosphare modelimapig beschrieben, wobei er noch einen konstanten Fak-
tor von 1,1 einfihrte, um den sich die Gleichgewichtskonzentration aufgrund ei-
nes Isotopieeffektes verschiebt. Von Murphy [5-17] wurde spater ein Modell mit
den gleichen Konsequenzen beschrieben, wobei er allerdings noch die Auswir-
kungen einer Differenz zwischen Blatt- und Lufttemperatur bericksichtigte.

Dynamische Modelle

Fir die dynamische Modellierung ist neben dem Gleichgewichtswert noch die
Zeitkonstante k von Bedeutung, mit der dieser Wert erreicht wird. Die Beziehung
zwischen HTO-Konzentration in der Luftfeuchte C5 (Bq - mi-1) und der des Gewe-
bewassers C| 1af3t sich in folgender Exponentialfunktion wiedergeben:

5-3
C=C-1-e™, >3

“p
worin a den Isotopieeffekt aufgrund unterschiedlicher Dampfdricke von H;0

und HTO (1,1) und p die Dichte von Wasserdampf in gesattigter Luft (g - ml-1) be-
deuten. Die Zeitkonstante k (s-1) ergibt sich aus dem Produkt von Um-
rechnungskonstanten und dem Kehrwert eines Gesamtwiderstandes R:

_p 1 (5-4)
=R
mit p als dem Wassergehalt pro Blattflacheneinheit (g - cm-2). Typische Werte von
k liegen tagsiber bei 10-4 s-1. Fir Tomatenblatter z. B. wurde ein k-Wert von

2,5-10-4s-1 an Schénwettertagen ermittelt [5-18].

Entsprechend der Modellierung der Deposition von Tritium auf dem Boden I3t
sich auch die Aufnahme in den Pflanzen durch das von Hicks et al. [5-8] vorge-
schlagene Widerstandsmodell beschreiben. In der Summe von Einzelwider-
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standen, die den Gesamtwiderstand R ergeben, stelit neben dem aerodyna-
mischen Widerstand R; und dem Grenzschichtwiderstand Ry der Blattwiderstand
Rc die pflanzenspezifischen Eigenschaften dar. Hierin sind der stomatare Wider-
stand rst, der Mesophyllwiderstand rmes, die Loslichkeitskonstante des Gases s
und ein Blattflachenindex LAl (leaf area index) zusammengefaft:

Rc = (rst + 5 rmes) / LA, (5-5)

wobei der Blattflachenindex LAl das Verhaltnis angibt, das die gesamte Blatt-
oberflache eines Bewuchses zur entsprechenden Bodenoberflache einnimmt. Im
Falle von HTO-Dampf ist der Mesophyllwiderstand vernachiassigbar.

Als Beispiele einer dynamischen Modellierung werden von Raskob [5-11] als typi-
scher Wert fir eine mitteleuropdische Feld-Wald-Landschaft ein Blattflachenin-
dex von 3 m2/ m2 (Blattflache/Bodenfldche) vorgeschlagen. Fir die Aufnahme
des HTO ins Gewebewasser und die Verteilung in der fllssigen Phase wird bei der
Modellierung im allgemeinen angenommen, daf3 diese Vorgange sehr viel schnel-
ler verlaufen als die in der Gasphase, so daf} entsprechende Widerstandswerte
vernachlassigt werden kénnen. Der stomatare Widerstand variiert im Tagesgang.
Bei der Modellierung wird heute der Einfachheit halber oft nur zwischen Tages-
und Nachtwerten unterschieden, wobei z.B. typische Werte von 4 und 60 s - cm-1
fur Tag bzw. Nacht vorgeschlagen wurden [5-11].

Zur Quantifizierung der Aufnahme von HT in die Pflanzen werden wie beim Bo-
den auch sog. Depositionsgeschwindigkeiten vq verwendet, die - wie bereits
oben erwahnt - dadurch experimentell bestimmt werden, daf3 das Verhaltnis aus
abgelagerter Aktivitdt zum Integral der Aktivitat in der Atmosphéare Gber der
Oberflache gebildet wird. Bezogen jeweils auf eine bestimmte Flache ergibt sich
fur vq eine Mafeinheit von m/s.

Die direkte Aufnahme von HT in pflanzliches Gewebewasser ohne den Umweg
Uber das HTO in Atmosphare und Boden spielt nur eine untergeordnete Rolle we-
gen der sehr geringen Loslichkeit von Wasserstoff in Wasser. Fir eine Reihe von
ernahrungsrelevanten Pflanzen wurden von Strack et al. [5-19] Depositions-
geschwindigkeiten fir HT in das Gewebewasser der Blatter im Bereich von
0,8:10-8 bis 2,3:10-8 (m/s) unter Laborbedingungen bestimmt. Von Spencer et al.
[5-20] wurden Werte im Bereich von 6 - 10-7 bis 2,3 - 10-8 m/s fir verschiedene
Pflanzen in Feldexperimenten gemessen. Bei Modellierungen zur Dosis-
abschatzung wird dieser Weg wegen der geringen Bedeutung allgemein ver-
nachlassigt.
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Statische Modelle

Zur Vereinfachung der Dosisabschatzung bei chronischen Tritiumemissionen wer-
den haufig Modelle verwendet, die von Gleichgewichtsbedingungen zwischen
Pflanzen und der Umgebung ausgehen, sog. statische oder "steady state" Model-
le. Da die Verteilungsraume fur Tritiumwasser in den Organismen bekannt sind
und es nicht zu einer Anreicherung entgegen einem Konzentrationsgefalle kom-
men kann, werden solche Modelle auch "spezifische Aktivitdtsmodelle” genannt.
Die spezifische Tritiumaktivitdt im Gewebewasser der Pflanzen steht dabei in ei-
nem konstanten Verhaltnis zur Tritiumaktivitat in der Atmosphare, wobei diese
im allgemeinen Uber einen Zeitraum von einem Jahr gemittelt wird. Umfangrei-
che Messungen von Anspaugh in den USA [5-21] fuhrten 1977 dazu, daf3 in den
US-Regulatory Guidelines [5-22] dieses Verhaltnis mit 0,5 beziffert wurde. Auf-
grund jahrelanger Beobachtungen von Murphy [5-17] in der Umgebung der Sa-
vannah River Plant mit einem feuchten Klima empfahl er ein mittieres Verhaltnis
von 0,8. In der deutschen Allgemeinen Berechnungsgrundlage [5-23] war das Ver-
haltnis bis vor kurzem mit 1,0 angegeben, d.h. eine Gleichverteilung von HTO in
Luftfeuchtigkeit, Bodenwasser und pflanzlichem Gewebewasser wurde ange-
nommen. Durch umfangreiche Messreihen in der Umgebung des Kernforschungs-
zentrums Karlsruhe [5-24, 5-25, 5-26] konnte gezeigt werden, daf3 eine solche
Modellvorstellung fir Jahresmittelwerte durchaus realistische Werte fur die prak-
tische Dosisabschatzung liefert. Einzelne Messungen in Umgebungsproben hin-
gegen kénnen mit einem solchen Modell nicht erklart werden, weil es saisonale
und tageszeitliche Schwankungen der klimatischen Bedingungen (z.B. der relati-
ven Feuchte) nicht bertcksichtigt und weil wechselnde Windrichtungen nur stati-
stisch erfaf3t werden. In der neuen AllgemeinenVerwaltungsvorschrift [5-27] wur-
de das spezifische Aktivitatsmodell differenziert angewendet, indem das Gewe-
bewasser der Pflanzen in unterschiedliche Anteile von 30 und 70 % aufgeteilt
wird, die jeweils mit der Tritiumkonzentration in der Luftfeuchte bzw. in den Nie-
derschlidagen im Gleichgewicht stehen. Dabei ist eine Unterscheidungsmdglichkeit
zwischen Blattgemuse und pflanzlichen Produkten ohne Blattgemdse (z. B. Wur-
zelgemise) in den Berechnungsformeln grundsatzlich vorgesehen, von ihr wird
bei der eigentlichen Berechnung allerdings kein Gebrauch gemacht.

5.4.3  Organisch gebundenes Tritium (OBT)

Beim Einbau von Tritium in die organische Substanz der Pflanzen sind speziell die
Vorgange bei der Bildung von "nicht-austauschbarem OBT" von Interesse, das ko-
valent an Kohlenstoff gebunden ist. Hierfur wird im allgemeinen der Begriff OBT
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verwendet, wahrend das in den Biomoleklilen an Sauerstoff, Stickstoff und
Schwefel gebundene "austauschbare OBT" in der Regel dem Gewebewasser-
Kompartiment zugerechnet wird. In dieser Form und als HTO im Gewebewasser
ist das Tritium in den Wasserumsatz einbezogen und kann die Pflanze auch ent-
sprechend schnell wieder verlassen (Halbwertszeit etwa 30 Minuten bei norma-
lem Wasserumsatz). Je nach Behandlung vor dem Verzehr und nach Art der Pflan-
zenteile ist mitunter mit einer Reduktion des Tritiumgehaltes aufgrund eines
Austausches mit Wasser aus der Umgebung zu rechnen. Allerdings wurde von
Spencer [5-28] festgestellt, daB es bei kontaminierten Tomatenfrichten wahrend
der Lagerung in tritiumfreier Atmosphére auch Gber 15 Tage zu keinem Verlust
an HTO kommt.

Im Gegensatz dazu kann das OBT wegen seiner wesentlich langeren Verweilzeit
im Organismus in Nahrungsnetzen transportiert werden und so in Form einer In-
gestionsdosis zur Tritiumexposition des Menschen beitragen. Hauptein-
trittspforte far Tritium ins OBT ist die Photosynthese der Pflanzen. Hier wird im
Chloroplasten das Wasser bzw. HTO aufgespalten, wobei der Wasserstoff tber ei-
ne Reihe von Reaktionen an CO; gebunden wird. Wegen des Unterschieds der
Bindung von T bzw. H an den Sauerstoff (zur Spaltung der Bindung zwischen Tri-
tium und Sauerstoff muf} eine héhere Energie aufgewendet werden) wird das
HTO-Molekil gegeniber dem Wassermolektl etwas diskriminiert. Ein solcher
Isotopieeffekt wurde von verschiedenen Autoren vor allem bei Grinalgen be-
schrieben, derart, daf3 die auf den Wasserstoff bezogene spezifische Aktivitat im
OBT um einen Faktor 0,5 bis 0,8 geringer ist als in dem umgebenden Wasser [5-29,
5-30, 5-31]. In terrestrischen Pflanzen wurden dhnliche Verhaltnisse gefunden
[5-52].

Die bei der Photosynthese gebildeten Assimilate werden zum Aufbau der Blatter
verwendet und in diesen spater auch temporédr gespeichert. Durch Translokation
werden sie aber auch vor allem in der Nacht in die Gbrigen Pflanzenteile trans-
portiert und zum Aufbau z.B. der Wurzeln und Frichte verwendet. Zur dynami-
schen Modellierung der OBT-Bildung ist es notwendig, Photosynthese - und
Translokationsraten der Pflanzen in Abhdngigkeit vom Klima zur jeweiligen Ta-
ges - und Jahreszeit zu kennen. Mit solchen Untersuchungen steht man in der
Tritium-Radiodkologie erst am Anfang [5-18].

Ein direkter Einbau von HT ins OBT der Pflanzen wurde vor allem im Zusammen-
hang mit der Abgabe grofer Mengen von HT an die Atmosphére diskutiert.
Sweet und Murphy [5-32] untersuchten diesen Weg an Kiefernnadeln und fanden
Depositionsgeschwindigkeiten in der Gréflenordnung von 10-9 m/s. Zwar hat
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man bisher Uber die Mechanismen dieses Einbaus keine Kenntnisse, Sweet und
Murphy fanden jedoch, daf3 der Einbau im Dunkeln héher ist als im Licht und daf3
die Einbaurate bei steigender HT-Konzentration in der Atmosphare sinkt. Dieses
Verhalten wird als Hinweis auf einen enzymatischen Mechanismus der HT-
Deposition ins nicht-austauschbare OBT diskutiert.

Bei Laborversuchen besteht allgemein die Schwierigkeit, daf} bei hohen HT-
Konzentrationen die Anwesenheit von HTO im Containment unvermeidbar ist
und dieses unter solchen Bedingungen nur mit unzuldnglicher Genauigkeit ge-
messen werden kann. Somit ist eine Aussage dariiber, ob eine beobachtete OBT-
Konzentration vom HT oder vom HTO herrihrt, direkt nicht méglich. Bei verglei-
chenden Expositionsversuchen an verschiedenen Pflanzen bei gleichzeitiger An-
wesenheit von HT und HTO im Vergleich zu ausschlief3licher Anwesenheit von
HTO lief sich bisher jedoch kein relevanter Einbau von HT ins OBT beobachten [5-
19]. Die gemessenen Depositionsgeschwindigkeiten von HT ins nicht-
austauschbare OBT lagen zwischen 1,0-10-11 und 2,3-10-10 m/s.

In den letzten Jahren wurde dieser Punkt vor allem diskutiert, weil ein solcher di-
rekter Einbau von Tritium ins OBT als Erklarung dafir in Frage kam, daf3 in Umge-
bungsproben weltweit in der Regel die spezifische Aktivitdt des OBT hoher ist als
die des Gewebewassers [5-32, 5-33]. Auch wenn sich ein direkter HT-Einbau expe-
rimentell nicht bestatigen lief3, so ist die Diskussion ber diesen Punkt noch nicht
abgeschlossen, da ein direkter Tritiumeinbau auch von organischen Verbindun-
gen wie z.B. Methan oder Formaldehyd ausgehen kénnte. Uber die Mechanismen
solcher Prozesse ist bisher allerdings nichts bekannt.

Seit man in der Lage war, in Umweltproben neben der HTO-Konzentration auch
die OBT-Konzentration zu analysieren, wurde in der Regel immer eine hdhere
OBT-Konzentration in den Proben beobachtet, d.h. das Verhaltnis R (engl. ratio)
ist grofer als 1 [5-34]. Zahlireiche Beispiele wurden zuletzt von Brown [5-35] zu-
sammengestellt. In der Nahe von tritiumemittierenden Anlagen wurden fir R
Hoéchstwerte von 4-5 gemessen. Im Mittel liegen die R-Werte jedoch zwischen 1
und 2. R-Werte, die groer 1 waren, warfen von jeher die Frage auf, ob sich in die
Umwelt emittiertes Tritium in der organischen Phase von biologischen Proben an-
reichern bzw. akkumulieren kénne. Auf die Frage, ob sich Tritium in Nahrungs-
ketten, d.h. beim Durchlaufen der Nahrungsstufen Pflanzen - Pflanzenkonsumen-
ten - Tierkonsumenten, anreichern kann, wird im Kapitel 5.6.4 eingegangen. Bei
der Frage, ob sich Tritium bereits in den Pflanzen anreichern kénne, mussen die
Zusammenhange differenziert betrachtet werden.
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Wie bereits erwahnt, wurde unter Gleichgewichtsbedingungen in Algenkulturen
eine Diskriminierung von Tritium beim Einbau ins OBT festgestellt. Lediglich bei
der Auftrennung einzelner organischer Komponenten aus dem Citronensiu-
recyclus von Blaualgen fanden Rambeck und Bassham [5-36] erhéhte R-Werte z.B.
beim Citrat (1,8), die dadurch zustande kommen, daf} es beim Metabolismus zum
Rickstau tritiierter Verbindungen kommen kann, wenn beim Reaktionsschritt ei-
ne Wasserstoffbindung aufgespalten wird. Anteilig spielen solche Phanomene je-
doch nur eine untergeordnete Rolle, so dafl sie nicht far erhéhte R- Werte verant-
wortlich gemacht werden kénnen. Bei einmaliger Injektion von HTO in kontinu-
ierliche Algenkulturen, also unter Nicht-Gleichgewichtsbedingungen in bezug
auf das Tritium, |aBt sich zeigen, daf3 R-Werte in den Algen aufgrund unterschied-
licher Kinetik von HTO und OBT erheblich ansteigen kénnen [5-37]. Das OBT ver-
laptin diesem Falle das System zwar ebenfalls exponentiell mit der gleichen Rate,
jedoch zeitversetzt, wodurch die Spanne zwischen beiden Konzentrationen stan-
dig grofler wird.

Die Tritiumexposition von terrestrischen Pflanzen durch sog. "chronische Emissio-
nen” erfolgt in der Praxis ebenfalls nicht immer unter Gleichgewichtsbedingun-
gen. Zum einen liegen auch Emissionen beim bestimmungsgemafBen Betrieb sel-
ten konstant in der gleichen Héhe, zum anderen wird eine Pflanze in der Nahe ei-
nes Emittenten infolge wechselnder Windrichtungen nicht gleichméig expo-
niert. Wahrend sich die HTO-Konzentration im Gewebewasser der Pflanzen rela-
tiv rasch an die in der Feuchtigkeit der Umgebung anpafit, verbleibt einmal inkor-
poriertes OBT in den Pflanzen mit ldngeren Verweilzeiten, wodurch die Wahr-
scheinlichkeit, R-Werte > 1 zu beobachten, standig steigt, falls die Probenent-
nahme nicht gerade zu einem Zeitpunkt erfolgt, in dem erhéhte HTO-Konzen-
trationen in der Luftfeuchte vorliegen [5-26].

Erhohte R-Werte bei Frichten sind darauf zurtackzufihren, daB OBT, welches in
Blattern und anderen Pflanzenteilen gebildet wird, durch Translokation zu den
Frichten gelangt und dort gespeichert wird. Der Transport von HTO zu den
Frichten erfolgt dagegen vergleichsweise langsam. Spencer [5-38] hat nach Expo-
sition von Tomatenpflanzen mit HTO in der Atmosphare R-Werte von 1,8 in den
Frichten gemessen.

Die Frage, ob es bei der OBT-Bestimmung durch die Methodik bei der Probenauf-
arbeitung zu erhdéhten R-Werten kommen kann, wurde oft angesprochen. Kim
und Baumgartner [5-39] brachten die Moglichkeit einer Anreicherung von Triti-
um bei der Gefriertrocknung von Proben in die Diskussion. Bei niedrigen Tempe-
raturen sind die Dampfdruckunterschiede zwischen HO und HTQO besonders
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hoch. Dies kénne fur den Fall, da das Vakuum in der Gefriertrocknungsanlage
nicht ausreichend hoch ist, zu einer HTO-Anreicherung an der Eis-Grenzschicht
fuhren. Ein Austausch mit dem austauschbaren OBT der Probe kann dann theore-
tisch zu einem um 7 - 20 % scheinbar erhéhtem OBT-Wert fuihren. Ob dieser Ef-
fekt auch tatsachlich bei der Ublichen Probenaufbereitung jemals eine Rolle ge-
spielt hat, konnte jedoch nicht bewiesen werden.

Fur erhéhte R-Werte in Pflanzen fernab aller bekannten Emittenten wurde als Er-
klarung noch die Mdéglichkeit in Betracht gezogen, daf bei stetig sinkenden HTO-
Konzentrationen des in der Luftfeuchtigkeit global verteilten Tritiums das Triti-
um im Boden (auch organisch gebunden) wesentlich langsamer abnimmt. Aus
diesem Reservoir kdénnten die Pflanzen OBT beziehen. Nachgewiesen werden
konnte diese Erklarung allerdings bisher auch nicht, weshalb die Diskussion um
diesen Punkt der erhéhten R-Werte in Umweltproben bisher noch nicht als abge-
schlossen betrachtet werden kann, auch wenn allgemein nicht an der Erklarbar-
keit durch die bisher bekannten Phanomene gezweifelt wird. Mdglicherweise
kommen die beobachteten erhéhten R-Werte auch jeweils durch unterschiedli-
che Uberlagerung verschiedener bekannter Effekte zustande.

5.5 Tritium in aquatischen Okosystemen

Nahezu samtliches Tritium, das in die Umwelt freigesetzt wurde, erreicht einmal
die Hydrosphare, sofern es nicht vorher durch den physikalischen Zerfall ver-
schwunden ist. Das grof3te Reservoir fur Tritium bilden dabei die Ozeane. Wie an-
dere Gewasser auch, haben sie als Nahrungsquelle eine nicht unerhebliche Be-
deutung. Freigesetztes Tritiumwasser findet allerdings in der Hydrosphére sehr
viel grof3ere Verteilungsrdume vor als in der Atmosphare, in der nur im Mittel et-
wa 10 g Wasser pro Kubikmeter vorhanden sind, so daf es in der Atmosphare in
wesentlich konzentrierterer Form umgesetzt wird.

Die Verweilzeit des Tritiums in aquatischen Systemen wird einerseits bestimmt
durch die Dauer der Einleitung, andererseits durch die Verdinnung bei der
Durchmischung der Gewasser. In Flissen ist der Durchsatz von Wasser in der Re-
gel hoch, in Seen kann sich auch die Evaporation des Tritiumwassers auf die Ver-
weildauer im System auswirken [5-2].

Als HTO hat Tritium in aquatischen Organismen nur eine verhaltnismafig kurze
Verweilzeit, d.h. die HTO - Konzentration im Gewebewasser gleicht sich sehr
schnell an die Konzentration im umgebenden Wasser an, bis sie im Gleichge-
wichtszustand die spezifische Tritiumaktivitat des Umgebungswassers aufweist.



-132-

Die Halbwertszeiten fir den exponentiell verlaufenden Austauschvorgang liegen
bei Plankton-Algen bei etwa 0,5 Minuten [5-40]. Fuir das Gewebewasser von Fi-
schen werden Halbwertszeiten im Bereich von < 0,5 Stunden [5-41] oder auch -
bei einer Beschreibung des Austausches durch zwei Exponentialfunktionen - von
0,2 bis 0,5 h flir das erste und von 0,9 bis 1,5 h fur das zweite Kompartiment ange-
geben [5-42, 5-43].

Beim organisch gebundenen Tritium (OBT) sind die Verhaltnisse wiederum kom-
plizierter. Es 1aBt sich abschatzen, daf etwa 20 % des organisch gebundenen
Wasserstoffes in den Organismen austauschbar sind und somit ebenfalls im
Gleichgewicht mit der spezifischen Tritiumaktivitat des Umgebungswassers ste-
hen. Im folgenden wird daher nur der nicht-austauschbar gebundene Wasserstoff
in der organischen Substanz (z.B. in Fischen ca. 13 % des gesamten Wasserstoffs)
betrachtet.

Far Algen, die Primarproduzenten in den Gewassern, liegen zahireiche experi-
mentelle Untersuchungen vor, in denen beim photosynthetischen Einbau von
HTO in die organische Sustanz Isotopieeffekte beschrieben wurden [5-29, 5-30, 5-
31]. Wie bereits unter 5.4. erwahnt, wurde beobachtet, daf die spezifische Aktivi-
tat des OBT im Gleichgewicht etwa um einen Faktor 0,5 bis 0,8 kleiner ist als die
des Umgebungswassers. Bei Aufzucht von Algen in Abwaéssern von kerntechni-
schen Anlagen fanden Kirchmann et al. [5-44] allerdings sehr viel héhere OBT-
Werte als im Kulturmedium. Als Erklarung hierfar 1af3t sich anfahren, daf in triti-
umbhaltigen Abwassern durchaus tritiummarkierte Biomolekdle, z.B. von pflanzli-
chen und tierischen Ausscheidungen bzw. von abgestorbenen und autolysierten
Organismen, vorkommen kénnen. Solche organischen Verbindungen kénnen von
Algen (wie auch z.B. von Muscheln und Fischen) selektiv aufgenommen werden,
und mitunter beachtlich akkumuliert werden, wie bei zwei marinen Algen experi-
mentell gezeigt werden konnte (siehe Tab. 5-1).

Alle angebotenen Verbindungen werden innerhalb von 30 Minuten aufgenom-
men, allerdings bleibt die intrazellulare Konzentration in vielen Fallen unter der
Konzentration im Kulturmedium. Bei einigen Substanzen Gbersteigt das Verhalt-
nis der Konzentrationen (intrazellular/extern) deutlich den Wert 1 (L-Leucin 11,4
bei D. bioculata, L-Arginin 5,1 und D-Glucose 5,7 bei A. mediteranea.) Adenin
wird von beiden Algen gegeniber der Umgebung betrachtlich konzentriert, bei
D.bioculata sogar um mehr als das Hundertfache, wie man es in Laborversuchen
unter Verwendung von synthetisch markierten Biomolekilen mit hoher spezifi-
scher Tritiumaktivitdt beobachten kann [5-45]. Das Verhalten des Tritiums ist in
diesem Falle extrem abhangig von der chemischen Form des "Tragermolekuls”.
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Konzentrationsverhaltnisse (intrazellulir / extrazellulir)

Dunaliella Acetabularia

bioculata mediterranea
Thymidin-methyl-3H 0,8 1,8
Adenin-2-3H 122,7 4,6
Uridin-5-3H 2,0 0,1
L-Leucin-4-3H 11,4 0,3
Glycin-2-3H 1,1 0,1
L-Arginin-3.4-3H 0,6 5,1
L-Asparaginsiure-2.3-3H 1,0 2,3
L-Phenylalanin-2.3-3H 0,5 2,6
D-Glucose-1-3H 0,4 5,7
D-Glucose-6-3H 0,9 2,7

Tab.5-1:  Aufnahme verschiedener tritiierter organischer Verbindungen durch die Meeresal-
gen Dunaliella bioculata und Acetabularia mediterranea [5-45]. Angegeben sind die
Verhiltnisse der Konzentrationen in den Zellen zur Konzentration im Kulturmedium
nach einer Expositionszeit von 30 Minuten.

In den erwahnten Untersuchungen zum Verhalten von Tritium in Fischen zeigte
sich, daf3 sich beim OBT dieser Fische in etwa die Verhaltnisse widerspiegeln, wie
sie in der organischen Substanz des Futters vorliegen. Kurzzeitige Expositionen
durch Tritiumwasser in einem aquatischen Okosystem wirken sich dabei auf die
OBT-Fraktion kaum aus. Bei jungen Fischen stellt sich jedoch in diesem Komparti-
ment mit einer Halbwertszeit von 18 bis 32 Tagen in etwa die spezifische Tri-
tiumaktivitat ein, die entsprechend auch im Futter vorliegt [5-41].

Abgesehen von dem bekannten Phanomen, daB Algen organische Verbindungen
konzentrieren kénnen, wurden aus den Ergebnissen zahlreicher experimenteller
Studien von kdnstlichen aquatischen Nahrungsketten, wie sie von Blaylock zu-
sammengestellt wurden [5-40], keine Hinweise darauf gefunden, daf3 Tritium
beim Transport in Nahrungsnetzen angereichert wird.

Far Dosisabschatzungen 1aBt sich ableiten, daf kollektive Dosen von Bevélkerun-
gen mehr durch den direkten Konsum von kontaminiertem Wasser beeinfluf3t
werden als durch den Verzehr von kontaminierter Nahrung [5-40]. Beim Verzehr
von Fischen ist auerdem noch der Fall zu berucksichtigen, daf3 die Fische nach
dem Fangen und vor dem Verzehr in tritiumarmer Umgebung gewassert werden,
nur der OBT-Anteil verbleibt. Von diesem OBT werden mehr als 90 % bei der Ver-
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dauung im Menschen wieder zu HTO umgewandelt. Maximal 10 % gehen in den
Organismus als OBT ein.

5.6 Tritium in Tieren und Menschen
5.6.1 Aufnahme von Tritium

Wegen der geringen Reichweite der Tritium -3-Strahlung besteht eine radiologi-
sche Gefahrdung durch Tritium nur durch Inkorporation. Tritiierte Substanzen
kénnen auf verschiedenen Wegen in den Kérper gelangen, zum einen durch In-
gestion und zum anderen durch Inhalation oder Hautabsorption. HTO kann im
Trinkwasser oder im Wasseranteil der Nahrung enthalten sein , bzw. es entsteht
bei der Energiegewinnung aus der Nahrung (Verbrennung). Dampfférmiges HTO
wird aus der Atmosphare durch Inhalation und durch Absorption tiber die Haut in
den Korper aufgenommen. Im Ruhezustand sind die Aufnahmeraten von HTO
Uber beide Pfade in etwa gleich grof3. Bei korperlicher Aktivitat ist die Aufnahme
durch Inhalation etwa doppelt so hoch wie durch Hautabsorption. Wenn tritiier-
tes Wasser mit der Haut in Kontakt kommt, durchdringt es die dufere Haut-
schicht und diffundiert anschlieffend in den Kérper.

Befindet sich HT in der Atmosphare, dann wird vor allem die Lunge exponiert,
die Haut ist relativ undurchlassig far HT. Ein geringer Anteil des inhalierten HT
von 0,004 % |6st sich im Blut und wird im Kérper verteilt. Hiervon wird wiederum
ein geringer Anteil zu HTO umgewandelt, vermutlich durch hydrogenasehaltige
Bakterien im Verdauungstrakt. Nach Abbruch der Exposition wird im Blut gelo-
stes HT wieder exhaliert.

OBT kann uber pflanzliche oder tierische Nahrungsmittel aufgenommen werden.
Ein Teil wird im Kdrper zur Energieerzeugung wieder zu HTO umgewandelt; der
andere Teil wird direkt zum Aufbau kodrpereigener organischer Stoffe benutzt.

Befindet sich erst einmal Tritium in Form von HTO im Korper, wird es im Wasser-
stoffpool des Korpers verteilt. Die Verteilung des Wasserstoffs 1aBt sich am Bei-
spiel einer Rattenleberzelle gut beschreiben [5-46] (Abb. 5-1).

Etwa 80 % des Gesamtwasserstoffs einer Zelle befinden sich im Zellwasser bzw.
in den austauschbaren Positionen der organischen Substanz, wo der Wasserstoff
in O-, S- und N-Bindungen vorliegt. Der Hauptanteil (> 95 %) befindet sich im
Zellwasser. Tritium kann sich schnell (innerhalb weniger Minuten) und nahezu
gleichmapig in diesem Pool verteilen. Die restlichen 20 % befinden sich in einer
stabilen Bindung an Kohlenstoff in den verschiedensten Biomolekulen, wobei
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80 % des Gesamtwasserstoffs 20 % des Gesamtwassersioffs
= austauschbarer Wasserstoff = nicht-austauschbarer Wasserstoff

Proteine 58,9 %

DNA 0,01 %
RNA 0,1 %
Lipide+Steroide 0,09%
Polysaccharide 0,9 %

Proteine 3,7 %

DNA 0,3 %
RNA 1,1 %

Polysaccharide 8,7 %
Lipide+Steroide 31,3 ¢

Zellwasser
95,2 %

Abb. 5-1: Verteilung des Wasserstoffs in einer Rattenleberzelle in austauschbaren (80 %)
und nicht-austauschbaren Wasserstoff (20 %) sowie in verschiedenen Biomolekii-
len [ Werte aus 5-46].

sich der Hauptanteil in Proteinen und Fetten befindet. Nur 0,3 % des nicht-
austauschbaren Wasserstoffs der Zelle kdnnen der DNA, dem besonders strahlen-
sensiblen Erbmaterial, zugeordnet werden. Bei Stoffwechselreaktionen wird Tri-
tium auch in diese Bindungen eingebaut. In welchem Ausmaf Tritium inkorpo-
riert wird, hangt ab von der Expositionsdauer und von der Stoffwechselaktivitat
der einzelnen Organe und des ganzen Organismus.

5.6.2  Ausscheidung von Tritium

Tritium folgt dem Kreislauf des normalen Korperwassers, d.h. es wird durch die
Neuaufnahme von inaktivem Wasser allmahlich wieder ausgespult durch Exkreti-
on, Transpiration und mit der Atemluft. Durch Messung der spezifischen Tritium-
konzentration im Urin kann man den Konzentrationsverlauf im Korperwasser
nach einer Tritiumexposition verfolgen (siehe Abb. 5-2).

Die Kurve zeigt einen logarithmischen Verlauf, der sich mathematisch durch eine
Exponentialfunktion mit drei Termen beschreiben 153t [5-48]:

n2
-t - ——T;f (5-6)

A=A e +B- e +C- e

-
&

no
~
&

3]
o~

Der erste Term entspricht dem Wasserumsatz im Korper; die Halbwertszeit T1 ist
daher abhdngig von der Gréf3e des Wasserkompartiments (entsprechend Kérper-
grofe bzw. Alter) und dem taglichen Wasserumsatz. Fir die Referenzperson [5-1]
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wird ein Wassergehalt von 42 000 g und ein Umsatz von 3 000 g pro Tag ange-
nommen. Daraus berechnet sich eine Halbwertszeit von ca. 10 Tagen. Bei einem
1-jahrigem Kind betragt diese Halbwertszeit nur 3,5 Tage. Aufgrund verschiede-
ner Lebensgewohnheiten und Umgebungstemperaturen schwankt die biologi-
sche Halbwertszeit bei einem Erwachsenen jedoch zwischen 4 und 18 Tagen.
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Abb. 5-2: Verlauf der Tritiumkonzentration im Urin eines Arbeiters nach kurzzeitiger Inhala-
tion von HTO, mit einer durch Regressionsanalyse angepafiten Kurve (aus[5-47]).

In Tierversuchen (z.B.[5-46]) wurde ermittelt, daf} 97 % der als HTO inkorporier-
ten Tritiummenge entsprechend dem Wasserumsatz aus dem Kérper wieder aus-
geschieden werden. Etwa 3 % werden wesentlich langsamer ausgeschieden, weil
dieses Tritium in organische Verbindungen eingebaut wurde. Dies wird mathe-
matisch durch die beiden letzten Terme in der Gleichung 5-6 ausgedriickt. Die Re-
tention dieses Anteils hangt von der metabolischen Aktivitat der einzelnen Orga-
ne und von der Erneuerungsrate verschiedener Biomolekile ab. So sind z.B die
Halbwertszeiten von OBT in der Leber oder Niere kirzer als im Gehirn oder in der
Haut. Proteine in Strukturmaterialien werden schneller erneuert als z.B. DNA-
Molekile.

Die relativ lange biologische Halbwertszeit von Tritium in der DNA (z. B. 318 Tage
in der Leber-DNA von Méausen) muf} in Relation gesehen werden zu der geringen
Menge an DNA (0,3 % des nicht-austauschbaren Wasserstoffs, siehe auch Abb.
5-1) und zu der niedrigen Einbaurate von Tritium in die DNA. Nicht-austauschbar
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gebundenes Tritium kann in der DNA nur wahrend deren Synthese gebildet wer-
den und diese geschieht nur in proliferierenden (sich teilenden) Zellen. Das Triti-
um verbleibt dann in der DNA bis zum Zelltod. Beim Erwachsenen gibt es weniger
proliferierende Zellen (z.B. im Knochenmark) als im Embryo oder im jugendlichen
Organismus. Die Auswirkung des Tritiumeinbaus in die DNA auf die Dosis wird im
nachsten Kapitel diskutiert.

Die Halbwertszeiten fur das zweite Kompartiment liegen beim erwachsenen
Menschen zwischen 20 und 36 Tagen und fir das dritte Kompartiment zwischen
200 und 550 Tagen. Far die Dosisberechnung nach ICRP 56 [5-48] wird eine gleich-
maéfige Tritiumverteilung im Kérper angenommen, und die beiden letzten Terme
der Gleichung 5-6 werden zu einem zusammengezogen.

In2 In2 (5-7)

- —t - —t

Tl T2
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Die im ICRP-Modell verwendete Halbwertszeit wird aus der Kohlenstoffmasse der
Referenzperson [5-1] von 16 kg und dem Kohlenstoffumsatz von 0,3 kg pro Tag
berechnet. Daraus ergibt sich die Halbwertszeit T, fur OBT von ca. 40 Tagen fir
einen Erwachsenen; fir ein 1-jdhriges Kind dagegen errechnet sich ein Wert von
15 Tagen. Der Anteil des OBT an der Gesamtdosis nach Aufnahme von Tritium als
HTO wird mit etwa 10 % veranschlagt.

Mit Hilfe der biokinetischen Daten 143t sich ein Dosisfaktor errechnen, mit wel-
chem die Aquivalentdosis pro Bg aufgenommene Aktivitat fur verschiedene Or-
gane abgeschatzt werden kann. Der 1979 in ICRP 30 [5-1] vorgeschlagene Dosis-
faktor fur Ingestion oder Inhalation von HTO von 1,7-10-'! Sv/Bq fur Erwachsene
(Gesamtkorper) wurde nach Uberarbeitung in ICRP 56 [5-48] auf 1,6-10"" Sv/Bq
gesenkt, obwohl hier zusatzlich OBT berlcksichtigt wird. Zum Vergleich, far ein 3
Monate altes Kind wird ein Dosisfaktor von 5,5-10-11 Sv/Bq fur die HTO-
Aufnahme angegeben.

5.6.3 EinfluB des OBT auf die Dosis

OBT kann von der Bevdlkerung, die in der Umgebung von Tritiumemittenten
lebt, Gber pflanzliche oder tierische Nahrungsmittel aufgenommen werden. Ein
gewisser Anteil des OBT, der nicht zur Energieerzeugung benutzt wird (z.B. es-
sentielle Aminosauren, Monosaccharide, Fettsduren), wird direkt zum Aufbau
kérpereigener Proteine, Kohlenhydrate und Fette verwendet.
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Der Einbau von Tritium in die verschiedenen Organe hdngt von der metaboli-
schen Aktivitat der Organe und von der chemischen Form des aufgenommenen
OBT, also Kohlenhydrate, Fette oder Proteine, ab. Bei Fltterungsexperimenten
wurden hohe Einbauraten in Leber und Nieren und geringe Einbauraten in Ge-
hirn, Muskel- und Fettgewebe gefunden [5-49].

Wenn Tritium als OBT aufgenommen wird, kommt dem OBT-Kompartiment rela-
tiv eine gropere Bedeutung zu, da mehr Tritium in den Pool des nicht-
austauschbaren Wasserstoffs inkorporiert wird als bei einer HTO-Aufnahme. In
Tierversuchen, bei denen die gleiche Tritiumaktivitdt einmal als HTO und einmal
als tritiierte Nahrung Gber einen Zeitraum von vier Wochen an Kaninchen verab-
reicht wurde, war die spezifische Aktivitdt im OBT verschiedener Organe bei OBT-
Futterung 2 bis 9 mal héher als bei HTO-Fltterung [5-49]. Bei Versuchen mit Kal-
bern und Ferkeln [5-50], die dhnliche Ergebnisse erbrachten, wurde auferdem ge-
zeigt, daf3 weniger als 1 % der als HTO verabreichten Aktivitat im OBT der tieri-
schen Gewebe wiedergefunden wurde. Nach Verabreichung von tritiiertem
Milchpulver oder tritiierten Kartoffeln wurden ca. 4 bzw. 11 % der verabreichten
Tritiumaktivitat im OBT der Tiere gefunden.

Der Anteil des OBT an der Dosis bei kurzzeitiger und chronischer Exposition mit
Tritium im Trinkwasser bzw. in der Nahrung wurde experimentell von Komatsu et
al. [5-51] bestimmt. Dabei zeigte sich, daf3 die berechnete Dosis in der Leber von
Mausen nach einer chronischen Exposition mit gleichen Aktivitditsmengen an
HTO und tritiierter Nahrung nahezu gleich grof war. Obwohl wesentlich mehr
Tritium in die DNA eingebaut wurde als bei einer kurzzeitigen Exposition, trug
das Tritium in der DNA nur zu 5 % zur Gesamtdosis bei.

Bei einer kurzzeitigen Tritiumexposition dagegen hatte der Einbau von Tritium in
kdrpereigene organische Stoffe einen gréferen Einfluf3 auf die Dosis wegen der
relativ langen biologischen Halbwertszeit einzelner Komponenten, wie z.B. der
DNA. Der Beitrag zur Gesamtdosis durch den Einbau von Tritium in die DNA war
etwa 19 % nach HTO-Aufnahme und etwa 38 % nach OBT-Aufnahme. Insgesamt
war die Dosis bei einer kurzzeitigen OBT-Aufnahme etwa doppelt so hoch wie bei
einer HTO-Aufnahme [5-51].

Bei noch wachsenden Kindern und Jugendlichen, wo noch viele Zellen in Teilung
begriffen sind und daher viel DNA synthetisiert wird, ist der Anteil des OBT an der
Dosis moglicherweise noch etwas grofer.

Far die Berlcksichtigung des OBT in der Dosisberechnung wird in ICRP 56 [5-48]
die Annahme gemacht, daf3 50 % des als OBT aufgenommenen Tritiums in koh-
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lenstoffgebundenes Tritium umgewandelt wird. Es wird daher folgendes Modell
nach Aufnahme von OBT vorgeschlagen:

In2 In2 (5-8)

A®=05 e ' +05 e

Der erste Term beschreibt das Retentionsverhalten von Tritium im Gewebewasser

mit der Halbwertszeit T (10 Tage fur Erwachsene) und der zweite Term das Ver-

halten im OBT mit der Halbwertszeit T (40 Tage fiir Erwachsene). Die Halbwerts-

zeiten beziehen sich wie oben bereits erwdahnt, auf den Wasser- bzw. Kohlen-
stoffumsatz im Korper.

Der aus den biokinetischen Daten berechnete Dosisfaktor betragt fir die Ingesti-
on von OBT bei Erwachsenen 4,0-10-'! Sv/Bq und ist damit 2,5 mal hdher als fur
die Ingestion von HTO [5-48}. Der héchste Dosisfaktor wird mit 1,1-10°'% Sv/Bq fir
ein 1-jahriges Kind angegeben.

5.6.4  Tritiumanreicherung in den Nahrungsketten

Unter dem Begriff "Tritiumanreicherung” versteht man eine Erhéhung des Isoto-
penverhaltnisses von Tritium zu Wasserstoff in zwei miteinander in Verbindung
stehenden Systemen. Tritium hat wegen seiner héheren relativen Masse gegen-
Gber Wasserstoff (etwa 3:1) ein anderes reaktionskinetisches Verhalten. Die lang-
sameren Reaktionsgeschwindigkeiten von Tritium fuhrten zu der Spekulation,
daf} Tritium in bestimmten Teilen biologischer Systeme zurlckgehalten werden
kénnte. Das wirde bedeuten, daf3 die Tritiumkonzentration in einem Organis-
mus oder in einem bestimmten Organ héher wird als die Tritiumkonzentration im
Trinkwasser, in der Nahrung oder in der Luftfeuchtigkeit.

Das Verhaltnis der spezifischen Aktivitdten in der organischen und wafrigen
Fraktion eines Organismus wird haufig als Indikator dafir benutzt, das Ausmapf
der Tritiumruckhaltung eines biologischen Systems zu beurteilen. Bei der An-
zucht von Luzerne in Hydrokultur mit HTO wurde ein Verhaltnis OBT/HTO von 0,8
[5-52] und bei der Anzucht von Algen ein OBT/HTO-Verhaltnis von 0,75 [5-31] ge-
funden, was eindeutig auf eine Diskriminierung von Tritium hindeutet.

Wenn Tritium bereits in organische Verbindungen eingebaut worden ist, wird es
beim Abbaustoffwechsel wiederum diskriminiert, so daf3 es theoretisch zu einem
Rickstau von Tritium kommen kdnnte. Diese Mdéglichkeit wurde nur bei einigen
Zwischenprodukten des Citratzyklus bei Algen beobachtet [5-30]. Diese Verbin-
dungen stellen jedoch nur einen sehr kleinen Anteil gegeniber denjenigen dar,
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bei denen Tritium wahrend der Synthese diskriminiert wird. Von theoretischen
Uberlegungen her kann es deshalb nicht zu einer Anreicherung von Tritium in ei-
nem Organismus oder in der Nahrungskette kommen.

Mit verschiedenen Tieren durchgefihrte Experimente und Analysen von im Frei-
land lebenden Tieren, die erhéhten Tritiumkonzentrationen in ihrer Umwelt aus-
gesetzt waren, ergaben auch keinerlei Hinweise auf eine Tritiumanreicherung.

So wurden z.B. Kaninchen Uber 3 Generationen einer konstanten Tritiumkonzen-
tration in der Nahrung und im Trinkwasser ausgesetzt. Das Verhaltnis der spezifi-
schen Tritiumkonzentration im OBT und im Gewebewasser lag bei den verschie-
denen Organen zwischen 0,85 (Gehirn) und 1,02 (Leber). Diese Werte sind Mittel-
werte Uber die verschiedenen Generationen, wobei die Schwankungsbreite sehr
gering war. Der Mittelwert Gber alle Tiere und Organe war 0,98. Dieses Ergebnis
belegt, dap} die Tritiumkonzentrationen in den Tieren mit ihrer Umgebung im
Gleichgewicht waren [5-53].

Der Einbau von Tritium in organische Bestandteile von Sekretionsprodukten wur-
de durch Analyse der Milch von Kiithen und Ziegen untersucht [5-54, 5-55]. Nach
4-wochiger OBT-Fltterung war die hochste Konzentration im Milchfett; das Kon-
zentrationsverhaltnis zur tritiierten Nahrung (Heu) betrug 0,84. Nach chronischer
HTO-Flutterung war die hochste Konzentration im Milchwasser, das etwa 86 %
der Gesamtmilch ausmacht, und wesentlich weniger Tritium in den organischen
Bestandteilen. Das bedeutet, auch in den Sekretionsprodukten, welche die mitt-
lere OBT-Konzentration in den Organen widerspiegeln, wird Tritium nicht ange-
reichert.

In den USA wurden die Organe von 52 Rehen analysiert, die auf einem abge-
schlossenen Gelande lebten, auf dem sich mehrere tritiumemittierende Anlagen
befanden. Die Tiere waren unterschiedlichen Tritiumkonzentrationen in der
Atemluft, im Trinkwasser und in der Nahrung ausgesetzt, einmal wegen der
schwankenden Tritiumabgaben aus den Anlagen und zum anderen, weil sich die
Tiere Uber das gesamte Gelande bewegten [5-56]. Diese Situation einer chroni-
schen Tritiumexposition wird auch bei einem Dosismodell fr eine Referenzper-
son angenommen, die standig am Ort einer erhéhten Tritiumkonzentration lebt
und ihre gesamte Nahrung sowie ihr Trinkwasser von diesem Ort bezieht.

Die Analyseergebnisse zeigten, dafd die Tritiumkonzentrationen im Kdrperwasser
und in der organischen Substanz der einzelnen Tierorgane weitgehend den Triti-
umgehalt ihrer Umgebung widerspiegelten. Die Gber die verschiedenen Organe
(Herz, Leber, Milz, Nieren, Gehirn, Muskeln und Fettgewebe) gemittelten Kon-
zentrationen im Gewebewasser lagen zwischen 0,16 und 2,0 Bg/ml. Bei etwa ei-
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nem Drittel der Tiere war die mittlere Tritiumkonzentration im Gewebewasser
und im OBT im Gleichgewicht. Dabei gab es jedoch Schwankungen in beide Rich-
tungen (grofer und kleiner 1) bei verschiedenen Organen im gleichen Tier.

Bei den Tieren mit hohen Konzentrationen im Gewebewasser war die Konzentra-
tion im OBT meist niedriger (Verhaltnis OBT/HTO ist kleiner 1), d.h. die Tritium-
aufnahme lag noch nicht sehr lange zurick; Tritium wurde noch vom Gewebe-
wasser ins OBT eingebaut. Bei den Tieren mit niedrigen Konzentrationen im Ge-
webewasser wurde meist eine héhere Konzentration im OBT gemessen (Verhalt-
nis OBT/HTO bis zu 2,37). Die hohere Konzentration im OBT bedeutet jedoch
nicht, daf} Tritium angereichert wurde, sondern nur, daf3 keine Gleichgewichtsbe-
dingungen mehr vorlagen. Die Tritiumexposition dieser Tiere muf3te schon ldnge-
re Zeit zurickliegen, und da die Konzentration im Gewebewasser wesentlich
schneller sinkt als im OBT, wurde zum Zeitpunkt der Analyse bereits wieder Triti-
um vom OBT ins Gewebewasser abgegeben.

5.7 Auswirkungen von Tritiumemissionen auf die Umwelt

Bei Dosisabschatzungen in der Umgebung von Anlagen, die zu genehmigen sind,
wird vom Gesetzgeber verlangt, konservative Annahmen zu treffen, um sicherzu-
stellen, daf3 die Dosis nicht unterschatzt wird. Dabei werden sogenannte "worst
case”-Bedingungen angenommen. Das bedeutet, daf3 zum Zeitpunkt der Freiset-
zung pessimistische Bedingungen fur die atmospharische Ausbreitung, die Depo-
sition an Boden und Vegetation sowie flir die Reemission von Tritium herrschen.
Die Dosis wird dann fir eine Referenzperson ermittelt, bei der durch standigen
Aufenthalt an der ungunstigsten Einwirkungsstelle der Abluftfahne und durch
Verzehr dort erzeugter Lebensmittel die hochste Strahlenexposition zu erwarten
ist (vgl. [5-27] und Kap. 6).

Far risikoorientierte Abschatzungen der Konsequenzen unfallbedingter Tritium-
freisetzungen kdénnen dariber hinaus probabilistische Analysen mit realitatsna-
hen Berechnungsverfahren durchgefuhrt werden. Diese werden ebenfalls in
Kap. 6 beschrieben.

5.7.1 Kurzzeitige Freisetzungen

Bei einer kurzzeitigen Freisetzung von Tritium (HT oder HTO) wird vor allem die
ndhere Umgebung des Emittenten in der jeweils vorherrschenden Windrichtung
kontaminiert. Mit Ausbreitungsmodellen 14t sich die Tritiumkonzentration in
der Atmosphare in einer bestimmten Entfernung berechnen. Daraus wird die Tri-
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tiumkonzentration im Boden und in der Vegetation abgeleitet. Bei der Dosisab-
schatzung durch Inhalation und Hautabsorption muf3 neben der Tritiumkonzen-
tration in der bodennahen Luft wahrend des Vorbeiziehens der Abluftwolke
noch die Tritiumkonzentration nach dem Vorbeiziehen der Wolke infolge Re-
emission von HTO von Boden und Vegetation berlcksichtigt werden.

In Abb. 5-3 sind die Schlusselprozesse der Ausbreitung und des Transports von HT
in der Umwelt, die bereits in den Kapiteln 5.1 und 5.2 beschrieben wurden, sche-
matisch dargestellt. Der Hauptunterschied gegentber einer HTO-Emission, fur
die viele dieser Prozesse auch gultig sind, besteht darin, daf3 die primare HT-
Wolke durch eine sekundare HTO-Wolke Uberlappt wird, weilche von der Oberfla-
che emittiert wird, wo HT mit dem Boden in Bertthrung gekommen ist. Wegen
der etwa 104-fach hoheren Radiotoxizitat des HTO ist es offensichtlich, daf der
Hauptteil der Strahlenbelastung nach einer HT-Emission von der sekundéaren
HTO-Wolke zu erwarten ist. Die primare HT-Wolke liefert dagegen nur einen ge-
ringen Beitrag zur Dosis.
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Abb.5-3:  Schematische Darstellung der Schliisselprozesse bei der Ausbreitung und beim
Transport von HT in der Umwelt.

Auch die Vegetation wird durch HT indirekt kontaminiert, indem das im Boden
oxidierte HT Uber die Wurzeln aufgenommen wird oder indem atmosphaérisches
HTO, das durch Reemission dorthin gelangt, mit dem Gewebewasser der Blatter
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austauscht. Das Ausmaf3 des OBT-Einbaues ist entscheidend von der Expositions-
dauer mit HTO abhéngig. Diese dauert bei einer HT-Freisetzung ldnger als bei ei-
ner HTO-Freisetzung (siehe Kapitel 5.2.2).

Die Dosis durch Ingestion von kontaminierten Nahrungsmitteln kann ebenfalls
mit Hilfe geeigneter Modelle berechnet werden. In [5-57] wurde eine Auswahl
von Modellen hinsichtlich ihrer Annahmen verglichen, die relevant sind fur die
Dosisberechnung Gber den Ingestionspfad. Einige Modelle sind nicht speziell fur
Tritium ausgelegt, d.h die Bildung von OBT in Lebewesen und die Aufnahme von
Tritium als OBT werden nicht bericksichtigt. Dieser Pfad ist jedoch fur eine reali-
stische Dosisabschatzung notwendig, denn der Beitrag zur Dosis betragt etwa 30-
50 % [5-58]. Die sehr unterschiedlichen Annahmen in den Modellen sind zum Teil
abhangig vom jeweiligen Standort (z.B. Anteil der Nahrung und des Trinkwassers
aus nicht-kontaminierten Gebieten).

5.7.2  Chronische Freisetzungen

Bei der Modellierung von Tritiumemissionen wahrend des Normalbetriebs wird
angenommen, daf3 es bei chronischen Emissionen zu einem Gleichgewicht zwi-
schen der Tritiumkonzentration in der Atmosphére und der Tritiumkonzentration
in den Einzelsystemen der Umgebung kommt. Fir chronische HTO-Emissionen
kann deshalb auf relativ einfache Weise mit dem "spezifischen Aktivitatsmodell"
gerechnet werden.

In der Umgebung eines HTO-Emittenten sind die Mittelwerte der Konzentratio-
nen im Bodenwasser &hnlich der Konzentration im Regenwasser, die wiederum
etwas geringer ist als in der Luftfeuchte [5-3]. Die Konzentration im Gewebe-
wasser der Pflanzen liegt generell zwischen der Konzentration in der Luftfeuchte
und im Bodenwasser. Die Konzentration im OBT der Pflanzen sollte theoretisch
etwas niedriger als im Gewebewasser sein. In der Praxis werden jedoch in der Um-
gebung von Tritiumemittenten oft etwas hohere Werte im OBT als im Gewebe-
wasser gemessen. Mogliche Grinde hierfr werden im Kapitel 5.4.3 diskutiert.

In Tieren, die Uber Atmosphare und Nahrung mit HTO exponiert sind, wird die
Tritiumkonzentration im Kd&rperwasser vor allem durch das Trinkwasser be-
stimmt, das zum Teil vom Regenwasser stammt. Tatsachlich wurden in der Umge-
bung der Savannah- River-Anlage ahnliche Tritiumkonzentrationen (Jahresmit-
telwerte) in der Kuhmilch und im Regenwasser gefunden [5-3]. Die Konzentra-
tion in der organischen Fraktion der Tiere ist etwas niedriger als im Kdrperwas-
ser; bei Uberwiegendem Tritiumanteil im OBT der Nahrung kann die OBT-
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Konzentration im Tier auch héher als im Kérperwasser sein. Trotz grof3er Schwan-
kungen in den Einzelmessungen kann man sagen, daf3 die mittlere Tritiumkon-
zentration in den Tieren der ihrer Umgebung entspricht [5-56].

5.7.3  Globale Ausbreitung von Tritium

Globale Ausbreitungsmodelle far Tritium basieren auf einer Beschreibung des
globalen Wasserkreislaufes. Ein relativ einfaches Modell, das von NCRP 62 [5-59]
vorgeschlagen wurde, enthéalt die 7 Wasserkompartimente Atmosphare, Boden-
oberflache, flieBende Oberflachengewasser (Flusse und Stréme), stehende Ober-
flachengewasser (Inlandseen und Salzseen mit geringem oder keinem Zu- bzw.
AbfluB), Grundwasser, die gut durchmischte obere Schicht der Ozeane (0-75 m)
und das Tiefenwasser der Ozeane (unter 75 m). Das Modell ist ausschlieflich fur
Tritiumfreisetzungen als HTO konzipiert. Die Wasserinventare und die mittleren
Verweilzeiten des Wassers in den einzelnen Kompartimenten sind in Tabelle 5-2

angegeben.
Wasservolumen mittlere
Kompartiment . Verweilzeit von
1-1014 m3
Wasser

Atmosphare 0,13 11 Tage
Bodenoberfldche 0,67 200 Tage
fliefende Oberflichengewisser 1,26 4,1 Jahre
stehende Oberflachengewisser 1,04 210,0 Jahre
Grundwasser 83,50 330,0 Jahre
Ozeane (0-75 m) 270,00 13,8 Jahre
Tiefsee (unter 75 m) 12900,00 810,0 Jahre

Tab. 5-2: Wasserinventare der verschiedenen globalen Kompartimente und
mittlere Verweilzeiten von Wasser [nach 5-591.

Auf der Grundlage des 7-Kompartiment-Modells wurde von Killough und Kocher
[5-60] ein weiter verfeinertes Modell vorgeschlagen (siehe Abb. 5-4). Zunachst ist
es nur fur HTO konzipiert. Eine erweiterte Version fur HT wurde jedoch von den
Autoren angekiindigt, da die Verweilzeit des HT in der Atmosphare und damit
die globale Mobilitdt betrachtlich héher ist. Die ermittelte Halbwertszeit von HT
in der Atmosphare betrdagt 4,8 Jahre (siehe Kapitel 5.1.2); dagegen wurde fur
HTO nur eine mittlere Verweilzeit von 11 Tagen geschatzt [5-59].



- 145 -

siidliche Hemisphiire nérdliche Hemisphire

Stratosphire 4T

80-80°} 40-80°"[ 20-40"| 0-20°| 0-20°| 20-40"| 40-60"| 60-80"

Troposphére sud | sid | sid | Xa@ | Xa | Nord. | Nord | Nerd

Terrestrische
Kompartimente WF ws ws ws we WE
- - ]
Priizipitation
Evaporation
A \
Zullauf ow aw Zulaut
Obertilichenwasser
der Ozeane 60-80°( 40-60°( 20-40°| 0-20°( 0-20°]| 20-40°| 40-60"| 80-80"

{0-78 m)
Sid Stg Sid  {e] Xa Nord Nord Nord
<> > > P > e e

Tlefenwasser Transport durch éc
{unter 75 m) Diffusion Je-D -2_..
z

XQ: Aquator

WF: Wasser In Fliigsen und Strémen

WB: Wasser in Bodenoberfliche

WS: Wasser In Seen (SiiB- und Salzwasser)
GW: Grundwasser

Abb. 5-4:  Das globale Transportmodell fiir Tritium (HTO) nach Killough und Kocher {5-60].

In dem Modell wurde bericksichtigt, daf3 in Niederschlagen Gber den Ozeanen 3-
4 mal niedrigere Tritiumkonzentrationen als Gber dem Land gefunden werden.
Durch die Evaporation von Wasser mit relativ niedriger HTO-Konzentration aus
den Ozeanen wird die Tritiumkonzentration in der Atmosphare dariber ver-
dinnt. In dem Modell erfolgte weiterhin eine Unterteilung der Atmosphdre in
Stratosphare und Troposphére. Stratosphare, Troposphare, die terrestrischen
Kompartimente und das Oberflaichenwasser der Ozeane (0 - 75 m) wurden in
nérdliche und sadliche Hemisphare, die Troposphéare und das Oberflachenwasser
der Ozeane zusatzlich in 8 Breitenzonen unterteilt. Dadurch wurde eine bessere
Beriicksichtigung einer ungleichmafigen Bevoélkerungsverteilung maoglich. Das
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Tiefenwasser der Ozeane (unter 75 m) wird als ein Kompartiment betrachtet, und
der Austausch mit dem Oberflachenwasser wird durch ein Diffusionsmodell si-

muliert.

In [5-60] wurde gezeigt, daff das Modell die gemessenen Umweltkonzentrationen
reproduzieren kann, unter der Annahme, daf} etwa 50 % der bei den Kernwaf-
fentests in der Atmosphare freigesetzten Tritiummenge als HTO in die nérdliche
Stratosphare gelangtsind. Fir eine angenommene, gleichmafig verteilte Freiset-
zung von 1 TBg HTO in die Troposphéare wurde eine Kollektivdosis von 7,8-10*
Personen-Sievert, bezogen auf eine Weltbevolkerung von 5-10° Menschen, er-
rechnet.

5.8 Somatische und genetische Wirkungen von Tritium

Die beim Zerfall von Tritium im Kdérper entstehenden 3-Strahlen kénnen, dhnlich
wie andere Formen ionisierender Strahlung, cancerogene und genetische Wir-
kungen induzieren. Die geringe Reichweite der 3-Teilchen (5,7 keV mittlere Ener-
gie) von etwa 6 pm in Wasser (Weichgewebe) hat zunachst zur Folge, dap die
Strahlenwirkung auf eine kleine Umgebung des Radionuklides beschrankt bleibt.
Es ist experimentell gut abgesichert, daf3 fir cancerogene und genetische Effekte
ausschlieflich das im Zellkern befindliche Erbmolekil DNA das relevante Strah-
lentarget ist und eine Bestrahlung des Zytoplasmas demgegeniiber praktisch wir-
kungslos ist. Daraus folgt, daf3 nur im Zellkern oder in seiner unmittelbaren Nihe
vorhandenes Tritium, d.h. die Zellkerndosis, fiir die Abschatzung der Strahlenwir-
kung relevant ist. Neben der Berechnung der absorbierten Dosis stellt die Bestim-
mung der Relativen Biologischen Wirksamkeit der Tritium-3-Strahlung ein weite-
res zentrales Problem dar.

Fiar die Dosisermittiung ist die Gewebeverteilung des mit der Nahrung und dem
Wasser aufgenommenen Radionuklides von Bedeutung. Von besonderem Inter-
esse hierbei ist der Einbau von Tritium in nicht-austauschbare Positionen der DNA
(Kohlenstoff-Wasserstoff-Bindungen), woraus eine asymmetrische Dosisbe-
lastung bestimmter, mit dem somatischen und genetischen Risiko verknipfter
Zellpopulationen resultiert. Auf die hiermit verbundenen Probleme wird zu-
nachst eingegangen.
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58.1 Tritium in nicht-austauschbaren Wasserstoffpositionen der DNA

Wie in 5.6.1 spezifiziert, kann Uber metabolische Prozesse ein Teil des aufgenom-
menen Tritiums in nicht-austauschbare Positionen von Biomolekilen, insbeson-
dere der DNA, gelangen. Der fir die Risikoabschatzung wesentliche Aspekt ist
hierbei einmal, daf3 der Einbau in die DNA nur im Zuge der DNA-Synthese erfol-
gen kann und somit nur bei bestimmten proliferierenden (sich teilenden) Zellen
moglich ist. Zum anderen ist ein derartiger Einbau wegen der hohen metaboli-
schen Stabilitat der DNA sehr langlebig und kann zu einer Strahlenbelastung der
Zelle wahrend ihrer gesamten Lebensspanne fihren. Eine besondere Situation
tritt ein, wenn Tritium in Form markierter DNA-Vorstufen inkorporiert wird.

Kritische Zellpopulationen im Kérper

Im adulten Organismus gibt es im Gegensatz zum jugendlichen nur wenige proli-
ferierende Gewebe. Risikozellen flr den Tritiumeinbau sind in erster Linie proli-
ferierende Zellen, nach deren Exposition es vor allem zur Entstehung von Krebs
oder zu genetischen Mutationen kommen kann. Solche Zellen sind beispielsweise
die Stammzellen im blutbildenden Gewebe, im Gastrointestinaltrakt und in der
Haut, wobei die Stammzellen des Knochenmarks besonders im Hinblick auf die
Leukamieinduktion von Bedeutung sind. In den Fortpflanzungsorganen sind Risi-
kozellen die Spermatozyten, Spermatogonien und die QOozyten, deren Schadi-
gung zu genetischen Defekten in der Nachkommenschaft fihren kann.

Tritiierte DNA-Vorstufen

Tritiierte Nukleoside der 4 DNA-Basen, z.B. 3H-Thymidin, werden von proliferie-
renden Zellen in die DNA eingebaut und bewirken damit eine selektive Expositi-
on des Zellkerns. Die Kerndosis pro Tritiumzerfall hangt unter diesen Bedingun-
gen von der Zellkerngréfe ab und schwankt fr verschiedene Gewebe der Maus
zwischen 1,9 und 6,1 mGy [5-61]. Die von 37 kBq (1 uCi) 3H-Thymidin pro g Kér-
pergewicht im markierten Knochenmarksstammzellkern absorbierte Gesamtdosis
betragt bei Ingestion in Mausen 57 mGy, gegeniber 280 mGy bei intravendser In-
jektion [5-62]. Bezogen auf gleiche HTO-Aktivitat fihrt die orale Aufnahme des
markierten Nukleosids zu einer 10 mal héheren Stammzellexposition (bei Injekti-
on 50-fach).
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Der Transmutationseffekt

Beim Einbau des Tritiums in eine Kohlenstoff-Wasserstoff-Bindung der DNA, wie
er beispielsweise nach Inkorporation von 3H-Thymidin vorliegt, ist neben der
Emission eines 3-Teilchen auch die moégliche biologische Bedeutung der Transmu-
tation von Tritium zu 3He zu bericksichtigen. Hierbei kommt es zur Zerstérung
dieser Bindung unter Bildung eines positiv geladenen und reaktiven Carbonium-
lons, welches molekulare Folgereaktionen und Strukturumwandlungen auslést.
Hinweise auf eine biologische Relevanz des Transmutationseffektes in Form posi-
tionsspezifischer Effekte resultieren vielfach aus Experimenten an bakteriellen
Systemen, in deren DNA tritiierte DNA-Vorstufen eingebaut wurden. So wurde an
Coli-Bakterien eine héhere Mutationseffizienz beobachtet, wenn der Tritium-
zerfall an der 5-Position des Pyrimidinringes stattfand, gegeniber einer Markie-
rung der unmittelbar benachbarten 6-Position [5-62].

Im Hinblick auf die Bedeutung des Transmutationseffektes fir das radiologische
Tritiumrisiko ist zunachst zu berlcksichtigen, daf3 das Experimentieren mit triti-
ierten DNA-Vorstufen in erster Linie ein laborpraktischer Kunstgriff ist, um die
Wirkung selektiver Tritiierung an der DNA zu studieren. Bei der fur die Praxis re-
levanten Tritiumaufnahme mit der Nahrung oder mit dem Wasser ist die Wahr-
scheinlichkeit, daf3 das Nuklid in solche spezifischen und empfindlichen DNA-
Positionen eingebaut wird, auferordentlich gering, etwa 0,0005 [5-62]. Ferner
liegen die biologischen Wirkungen eingebauter Tritiumaktivitdt innerhalb des
Bereiches, der auf Grund der absorbierten Kerndosis im Rahmen der inharenten
dosimetrischen Unsicherheiten zu erwarten ist [5-63]. Ein mdglicher Transmutati-
onseffekt |aft sich damit infolge des dominierenden Beitrages der pro Tritium-f3-
Zerfall an der DNA erzeugten 150 bis 200 lonisationen nicht auflésen und ist des-
halb ohne praktische Bedeutung fir das Tritiumrisiko.

5.8.2 Tritiierte Aminosduren und RNA-Vorstufen

Proteine und RNA sind im Gegensatz zur DNA Uber die gesamte Zelle verteilt, so-
daf} die Kerndosis beim Einbau markierter Vorstufen, der auch in nicht-
proliferierenden Zellen stattfindet, derjenigen von zufallsverteilter Tritium-
aktivitat entspricht. Tritilerte Aminosduren kdénnen auch in Proteinkompo-
nenten des Zellkerns (Histone) eingebaut werden, woraus dann eine ahnliche
Kernbelastung resultiert, wie etwa nach 3H-Thymidin-Einbau. Bei Mause-
Embryonen waren tritiierte Aminosauren (3H-Arginin), bezogen auf gleiche Tri-
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tiumaktivitat, sogar radiotoxischer als 3H-Thymidin, was auf ihre héhere Einbau-
rate zurlckfGhrbar war [5-64].

RNA-Vorstufen werden von der Zelle sehr effizient genutzt zur Neusynthese von
RNA, die nach ihrer Synthese den Zellkern verlaf3t, ebenso aber auch zur DNA-
Synthese. Die Dosis im Knochenmarksstammzellkern der Maus ist bei Ingestion
von 37 kBqg (1 uCi) RNA-Vorstufen pro g Kérpergewicht im Mittel etwa halb so
grof3 wie im Falle der 3H-Thymidin-Ingestion [5-65].

5.8.3 Linearer Energie-Transfer (LET) und Relative Biologische Wirksamkeit
(RBW) von Tritium-B-Strahlung.

Ein wesentliches Ziel der biologischen Experimente ist die Bestimmung der relati-
ven biologischen Wirksamkeit, RBW, der emittierten (3-Strahlung gegentber an-
deren Strahlenarten (meist 200-250 kVp-Réntgen- oder 60Co-Gamma-Strahlung).
Sie ist definiert als Verhaltnis der Energiedosen von Referenzstrahlung zu Test-
strahlung zur Erzielung des gleichen Effektausmafes. Die RBW nimmt innerhalb
eines bestimmten Bereiches mit dem Linearen Energie-Transfer (LET; Einheit
keV/pm) der verwendeten Strahlung zu. Die mittleren LET-Werte betragen fir
die Tritium-B-Strahlung ungefahr 5,5 keV/pm; fir 60Co- bzw. 200 kVp Réntgen-
strahlung liegen sie bei 0,3 bzw. 2,5 keV/pym [5-66]. Mit zunehmendem LET der
Teststrahlung gegentber der Referenzstrahlung steigt die RBW (ber den Wert 1.
Demzufolge ist auch der erwartete RBW-Wert fir Tritium-3-Strahlen gréfer als 1,
wobei i.allg. fur 60Co-Referenzstrahlung héhere Werte resultieren als fir Ront-
genstrahlen.

Mikrodosimetrische Berechnungen fihren zu &hnlichen Schlufolgerungen. Nach
[5-65] ist die RBW der Tritium-B-Teilchen vergieichbar mit derjenigen von 65 kVp
Réntgenstrahlen. Bezogen auf ein empfindliches Volumen vom Durchmesser 1
bzw. 5 pym (Zellkerndurchmesser ca. 8 pm) und auf 60Co-Gamma-Referenz-
strahlung betragt die RBW der Tritium-f-Strahlung 3,8 bzw. 2,5. Legt man 65
kVp-Réntgen-Referenzstrahlung zugrunde, liegt die RBW bei 1.

5.8.4  Faktoren, die zu einer Erhéhung der RBW flihren

Angesichts der Bedeutung der RBW bei der Beurteilung der Gefahrlichkeit einer
Strahlung mussen besonders Faktoren in Betracht gezogen werden, die zu deren
Erhéhung fuhren kénnen. Tatsachlich hangt die oben definierte RBW von ver-
schiedenen experimentellen Gegebenheiten ab, so natirlich vom Testkriterium
selbst, insbesondere aber von der Form der Dosis-Wirkungskurven, aus denen die
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RBW-Werte in der Regel ermittelt werden. Nur wenn diese Kurven fur beide
Strahlungen von gleicher Kinetik sind, ist die RBW unabhangig vom Ausmaf des
biologischen Effektes und damit von der Dosis. Dies ist jedoch i.allg. nicht der Fall,
da sich Dosis-Wirkungskurven mit zunehmendem LET meist einem linearen Ver-
lauf annadhern, wahrend diejenige der locker ionisierenden Referenzstrahlung,
bedingt durch eine quadratische Dosiskomponente, gewdhnlich eine konkave
Kriammung aufweist. Hierdurch ergibt sich der haufig beobachtete Trend zu ho-
heren RBW-Werten bei geringeren Strahleneffekten und damit Strahlendosen.

Die RBW hangt auferdem von den Dosisleistungen der zu vergleichenden Strah-
lenarten ab. Da eine Reduktion der Dosisrate (Dosis-Protraktion) in der Regel eine
Abflachung der Dosis-Wirkungskurve bedingt, die bei der Referenzstrahlung star-
ker ausgepragt ist als bei der i.allg. dichter ionisierenden Teststrahlung, ergibt
sich bei protrahierter Bestrahlung ebenfalls ein Anstieg der Tritium-f3-RBW.

Auf diese Faktoren ist bei der Bewertung hoher RBW-Werte besonders zu achten,
da sonst die Gefahr einer Fehlinterpretation des Tritium-Strahlenrisikos besteht.
Grundsatzlich muf3 davon ausgegangen werden, daf}, bezogen auf gleiche Ener-
giedosen, dieses Risiko quantitativ vergleichbar ist mit demjenigen von 60-80
kVp-Roéntgenstrahlen (s. oben).

5.8.5  Experimentelle RBW-Werte fir kultivierte Zellen und Embryonen

An Zellkulturen und Embryonen lassen sich zahlreiche das somatische und geneti-
sche Tritiumrisiko betreffende Untersuchungen besonders vorteilhaft durchfiih-
ren. So kénnen an Mauseembryonen in vitro neben anderen zytogenetischen
Tests Zellproliferation und Entwicklungsprozesse analysiert werden. Der Vorteil
des Experimentierens mit kultivierten Siugetierzellen liegt vor allem in der Uber-
sichtlichkeit dieses Modells. So kann selektiv das Verhalten einer einheitlichen
Zellpopulation studiert werden, und es entfallen komplizierende Faktoren, wie
etwa die Gewebeverteilung von Tritium. Die Exposition erfolgt hier einfach durch
Supplementierung des Nahrmediums mit der gewinschten tritiierten Verbin-
dung. Da genetische und cancerogene Wirkungen auf DNA-Schadigungen indivi-
dueller Zellen beruhen, bieten in vitro-Ergebnisse zugleich eine realistische Basis
fur die Beurteilung dieser Spatschaden.

Zum Test der Strahlenwirkung an Zellkulturen werden insbesondere Zellabt6-
tung, Mutationsauslésung und Zelltransformation herangezogen. Aus solchen
Untersuchungen an Zellen, die in HTO-haltigem Nahrmedium kultiviert wurden,
ergaben sich, je nach biologischem Test, RBW-Werte (bezogen auf 60-Co-
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Strahlung) im Bereich zwischen 1 und 2,5 [5-67, 5-68]. Werte Gber 3 wurden bei
einer Herabsetzung der Dosisleistung von ca. 1 auf 0,001 Gy/min erreicht [5-67]
(siehe hierzu 5.8.4). Wurden dem Ndhrmedium tritiierte Aminosauren anstelle
von HTO zugesetzt, so ergaben sich Dosis-Wirkungskurven, die nicht signifikant
von denen der HTO-Exposition abwichen [5-68], so daf3 in beiden Fallen dhnliche
RBW-Werte erhalten werden.

Auf der Basis der Blastozystenbildung von in vitro befruchteten Mause-Eizellen
mit anschlieBender Kultivierung der Embryonen ergaben sich fur HTO RBW-
Werte zwischen 1,1 und 1,7, je nachdem in welchem Entwicklungsstadium die Ex-
position begann [5-69]. RBW-Werte zwischen 1,6 und 2 resultierten aus der Be-
stimmung von Chromosomenaberrationen in diesem System.

Experimente an kultivierten Praimplantationsembryonen nach 3H-Thymidin-
Einbau ergaben gegeniber einer HTO-Exposition ein 10000-fach erhdhtes Risiko
[5-64]. Bezieht man solche Effekte allerdings auf gleiche Zellkerndosen, so beste-
hen keine signifikanten Unterschiede zwischen HTO-Exposition und DNA-
inkorporiertem Tritium [5-63]. Ahnliches gilt fur Zellkulturen nach 3H-Einbau.
Auch hier lassen sich die Effekte allein aufgrund der mittleren absorbierten Kern-
dosis vorhersagen [5-70].

5.8.6  Somatische und genetische Tritiumwirkungen im Tierexperiment

Bei injektion von 3H-Thymidin (ca. 37-370 kBq (1-10 pCi)/g Kérpergewicht) in ver-
schiedene Maus-Stdmme wurde in einigen Experimenten eine Zunahme der Inzi-
denz verschiedener Tumoren beobachtet [5-71, 5-72]. Andere Studien ergaben
keine Zunahme [5-73, 5-74], was mdglicherweise mit unterschiedlichen Tumorsus-
zeptibilitaten der verschiedenen Maus-Stdmme zusammenhdngt. Das Auftreten
von Tumoren unter diesen experimentellen Bedingungen scheint mit Blick auf die
bei einer Aktivitatszufuhr von 37 kBq /g Korpergewicht resultierende Dosislei-
stung von 40 mGy/d in den kritischen Zellen plausibel (s.[5-75], Anhang VI).

Aus einer Reihe von Experimenten an Mausen, denen Tritium als HTO und 3H-
Thymidin verabreicht wurde, ergaben sich RBW-Werte gegenilber Gamma-
Strahlung zwischen etwa 1,3 und 2,5. Dabei wurden verschiedene Wirkungskrite-
rien untersucht, wie Mortalitat, Abtétung von Spermatogonien und Organ-
Atrophien. (Ndheres zu diesen Arbeiten und den damit verbundenen Problemen
der Dosisabschatzung und RBW-Ermittlung siehe [5-75], Anhang Il1).

RBW-Werte zwischen 1 und 3 gegenitber Co-y-Strahlung wurden fir die Abté-
tung von Qocyten in Mausen erhalten [5-76]. Hierbei wurde Tritium als HTO wah-
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rend der Schwangerschaft verabreicht. Die weiblichen Tiere des Wurfs wurden im
Alter von 2 Wochen auf die Zahl ihrer Oocyten pro Ovar untersucht. Ahnliche Ex-
perimente wurden mit Affen durchgefiihrt. Die Strahlenempfindlichkeit fir die
Oocytenabtotung war, insbesondere bei den Affen, auferordentlich hoch. Ferner
hatte die TritiumUlberlebenskurve einen rein exponentiellen Verlauf. Diese Fakto-
ren dirften jedoch nicht ausschlaggebend sein fiir die beobachteten hohen RBW-
Werte von bis zu 3, denn diese wurden mit den niedrigsten in dieser Arbeit ver-
wendeten Gamma-Dosisleistungen erzielt (vgl. 5.8.4).

5.8.7  Der Qualitatsfaktor

Die Abhangigkeit der Strahlenwirkung von der Strahlenqualitdt wird im Bereich
des Strahlenschutzes durch die Angabe der Aquivalentdosis bericksichtigt, die
sich durch Multiplikation der absorbierten Dosis mit dem sog. Qualitatsfaktor Q
ergibt. Der vom LET abhangige Q-Wert ermdéglicht eine grobe Berlicksichtigung
der Wirkung der untersuchten Strahlung gegeniber einer Referenzstrahlung. Fur
LET-Werte kleiner als 10 keV/um empfiehlt ICRP den Q-Wert 1 [5-77]. Dieser wur-
de von diesem Gremium auch far Tritium-p-Strahlen vorgeschlagen [5-78] und
diente weltweit als Berechnungsgrundlage fur Strahlenschutzzwecke, aufer in
der UdSSR, wo ein Q-Faktor von 2 verwendet wurde.

Nach Empfehlungen der ICRU [5-79] sollte der Q-Wert allerdings nicht auf den
LET, sondern auf den sog. Linealen Energie-Transfer bezogen werden. Diese Zu-
fallsvariable ist definiert als die in einem kleinen Volumen deponierte Energie, di-
vidiert durch den mittleren Durchmesser des Volumens. Durch diese mikrodosi-
metrische Betrachtungsweise wird insbesondere die fir die Dosisberechnung
wichtige intrazellulare Energieverteilung bertcksichtigt. Far Tritium-3-Strahlung
fahrt die Anwendung dieses Konzeptes zu einer Erhéhung des effektiven Q-
Faktors auf 2 [5-79], was ungefahr dem Mittelwert der experimentellen RBW-
Werte entspricht (vgl. 5.8.5 und 5.8.6).

Diesen Vorschidgen ist die ICRP in ihren Empfehlungen von 1990 nicht gefolgt [5-
77]. Das Gremium ist insbesondere der Ansicht, daf3 die bisher benutzten forma-
len Q-LET-Beziehungen durch die Unsicherheiten in den verfligbaren strahlenbio-
logischen Daten nicht gerechtfertigt sind. Anstelle des Q-Faktors tritt nun der
sog. Strahlen-Wichtungsfaktor, Wy, der auf einer Neubewertung der biologischen
Informationen, insbesondere in bezug auf die Vielfalt der Bestrahlungsbedingun-
gen, basiert. Fir Photonen, Elektronen (aufler Auger-EIektronen) und Mponén al-
ler Energien hat sich die ICRP, sowohl fur dufere Bestrahlung des Kérpers als auch
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fur die Exposition durch innere Emittoren, auf den Wert W,=1 festgelegt [5-77],
der damit auch far die Tritium-B-Strahlung gilt.

5.9 Forschungsprogramme in der Radiodkologie

In den grofen Forschungszentren der Welt, in denen Fusionstechnologie bzw.
Tritiumtechnologie betrieben wird, gibt es auch Forschungsgruppen auf dem Ge-
biet der Radiodkologie von Tritium. Die experimentellen Arbeiten dienen dabei
zur Schaffung einer Datenbasis fir Computermodelle, welche die Ausbreitung
von Tritium, das dynamische Verhalten von Tritium im Boden, in Vegetation und
in Tieren sowie letztendlich die Dosis im Menschen berechnen. Wahrend in den
letzten 20 Jahren hauptsachlich grundlegende experimentelle Arbeiten durchge-
fuhrt wurden, haben die heutigen Forschungsprogramme vor allem zum Ziel, die
vorhandenen Rechenmodelle zu verfeinern.

5.9.1  Ertichtigung von Computermodellen

Um die Dosisberechnung in der Umgebung von Tritiumemittenten besser den
ortsabhdangigen Bodenparametern anzupassen, werden die Depositionsge-
schwindigkeiten von HT an unterschiedlichen Bodenarten experimentell be-
stimmt. Diese Arbeiten werden in Frankreich bei CEA Fontenay-aux-Roses durch-
gefuahrt. Bei Ontario Hydro (Kanada) wird ein Rechenmodell entwickelt, um die
aktuelle Depositionsgeschwindigkeit von HT aufgrund bekannter Bodenparame-
ter zu berechnen.

Arbeiten zur Reemission von HTO vom Boden, einschlieflich der Mdéglichkeiten
zur Modellierung, laufen bei CEA Fontenay-aux-Roses (Frankreich) und im NIR
Hannover (Bundesrepublik Deutschland).

Von Ontario Hydro und Chalk River (Kanada) wird ein Freilandexperiment ge-
plant, bei dem ein Baum in einer oben offenen Kammer (open top chamber) far
ca. 2 Wochen mit HT begast werden soll. Dieses Experiment soll eine chronische
HT-Exposition der Umgebung, wie sie beim Normalbetrieb zu erwarten ist, simu-
lieren.

Die Tritiumdeposition auf Pflanzen sowie der Einbau ins OBT von fliichtigen orga-
nischen Verbindungen, wie z.B. tritiiertes Methan oder Formaidehyd, wird bei
CEA Fontenay-aux-Roses untersucht.

Im Kernforschungszentrum Karlsruhe werden Experimente zur Translokation von
OBT in eBbare Pflanzenteile durchgefuhrt. Dabei werden zusatzlich die tageszeit-
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lich und saisonal abhangigen Pflanzenparameter untersucht, welche die Tritium-
aufnahme beeinflussen. Auferdem wird an einem verbesserten Modell fur die
Dosisberechnung in der Umgebung durch Tritiumfreisetzungen im Normalbe-
trieb gearbeitet.

Die Verbesserung der Modellierung von OBT in der Nahrungskette wird auch von
SRD (England) angestrebt.

5.9.2 Dosimetrie von Tritium

Untersuchungen zur Dosimetrie von Tritium werden am Brookhaven National La-
boratory (USA), in Chalk River (Kanada) und in verschiedenen Forschungseinrich-
tungen in Japan durchgefihrt. Im Vordergrund stehen dabei Fragen zur Dosime-
trie von OBT sowie zur Altersabhangigkeit des Dosisfaktors (z. B. fétale Dosen).

Im Zusammenhang mit der Fusionsforschung gibt es in Chalk River (Kanada) in-
tensive Untersuchungen (ber die Folgen von Hautkontakt mit Oberflachen, die
mit hohen Tritiumkonzentrationen in Berihrung gekommen sind. Geplant sind
Untersuchungen zum Hautkontakt mit tritilertem Pumpendl, zur Inhalation von
flichtigen organischen Verbindungen und von tritiumhaltigen Aerosolen und
Staub.

5.10 Zusammenfassung
Radiodkologie

Die wichtigsten Tritiumverbindungen, die in die Umwelt freigesetzt werden, sind
tritiierter molekularer Wasserstoff (HT) und tritiiertes Wasser (HTO) in flussigem
oder gasféormigem Zustand. Beim direkten Vergleich ist HT bei Inhalation etwa
10 000 mal weniger radiotoxisch als HTO. In der Umwelt wird jedoch ein Teil des
freigesetzten HT zu HTO umgewandelt.

Far Dosisberechnungen in der Umgebung von tritiumemittierenden Anlagen sind
vor allem die Freisetzungen in die Atmosphare relevant. Mit Hilfe von mathema-
tischen Modellen kénnen die Auswirkungen einer HT- bzw. HTO-Freisetzung un-
ter Berucksichtigung der verschiedenen Einzelprozesse und EinfluBparameter
rechnerisch vorhergesagt werden. Die wichtigsten Einzelprozesse sind:

- Ausbreitung in der Atmosphare,

- nasse Deposition aus der Atmosphare (rainout, snowout, washout),
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- trockene Deposition auf Boden und Vegetation, wobei HT zu HTO
umgewandelt wird,

- Reemission von HTO von Boden und Vegetation,

- Einbauvon Tritium in organisches Material (OBT).

Der Transport von tritiierten Verbindungen in der Atmosphare wird i.allg. mit ei-
nem Gauf-Modell beschrieben. Die berechneten Tritiumkonzentrationen in der
Luft sind die Ausgangsdaten fir die Deposition am Boden und in Pflanzen. Die
Anfangskonzentrationen im Boden und in Pflanzen werden entweder mit dem
Konzept der Depositionsgeschwindigkeit oder mit dem sogenannten Wider-
standsmodell errechnet, wobei die meteorologischen Bedingungen sowie die Bo-
den- und Pflanzenparameter zum Zeitpunkt der Freisetzung eine wichtige Rolle
spielen. Im Falle von HT ist die Depositionsgeschwindigkeit am Boden ein Maf fur
die Oxidationsrate zu HTO, die durch die Aktivitat der Mikroorganismen im Bo-
den bestimmt wird. Die Deposition von HT auf Pflanzen ist so niedrig, daf sie bei
Dosisberechnungen vernachlassigt wird. Es erfolgt jedoch eine indirekte Konta-
mination durch HT, das im Boden zu HTO oxidiert wurde und Gber die Wurzeln
oder als HTO-Dampf Uber die Blatter aufgenommen wird.

Die Verweilzeit von Tritium in einem terrestrischen System wird von den meteo-
rologischen Bedingungen, den Boden- und Pflanzenparametern in der Zeit nach
der Freisetzung bestimmt. Dies gilt insbesondere flir die Reemission von HTO
nach einer HT-Freisetzung, da in diesem Fall etwa 99 % der Inhalationsdosis
durch die Reemission von HTO verursacht wird. Der Dosisanteil durch Exposition
in der voriberziehenden HT-Wolke ist vergleichsweise gering.

HTO wird in Pflanzen und in Tieren, zu einem geringem Anteil auch im Boden, in
organische Verbindungen eingebaut, wobei ein Teil fest an Kohlenstoff gebun-
den wird. Bei Pflanzen geschieht dies vor allem durch die Reaktionen der Photo-
synthese, also wahrend des Tages. Tritiiertes organisches Material (OBT) hat eine
langere Verweilzeit in der Biosphére als HTO, da der Abbau nur GUber Enzymreak-
tionen erfolgt. Beim Menschen tragt das im Organismus aus HTO gebildete OBT
nur mit wenigen Prozenten zur Gesamtdosis bei. Bei Ingestion von OBT wird ein
kleiner Teil direkt in kérpereigenes OBT eingebaut, wahrend der iberwiegende
Teil zur Energieproduktion bendétigt und damit zu HTO oxidiert wird. Die Dosis in-
folge Ingestion von OBT kann daher bis zu 100% hoher sein als bei Ingestion ei-
ner entsprechenden HTO-Menge. Flr eine Anreicherung von Tritium in Nah-
rungsketten gibt es keine Hinweise.
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Radiobiologie

Die derzeit vorliegenden experimentellen Befunde zeigen, daf} fir die biologi-
schen Effekte inkorporierten Tritiums allein die im Zellkern absorbierte Dosis der
emittierten B-Strahlen mapgeblich ist. Positionsspezifische Wirkungen beim Tri-
tiumeinbau in nicht-austauschbare Wasserstoffbindungen der DNA (Transmutati-
onseffekt) lassen sich nachweisen, sind aber fir die Risikoabschdatzung ohne Be-
lang. Da Tritiumeinbau in die DNA nur bei proliferierenden Zellen erfolgen kann,
sind in diesem Fall besonders die Stamm- und Keimzellen als Risikozellen fur die
somatische und genetische Tritiumwirkung von Bedeutung.

Die experimentell beobachteten RBW-Werte legen fir locker ionisierende Refe-
renzstrahlung (60Co-Gamma) einen Q-Faktor von 2 nahe, wie er auch aus mikro-
dosimetrischen Abschatzungen und Uberlegungen folgt. In ihren Empfehlungen
von 1990 [5-77] formuliert die ICRP allerdings Bedenken gegentiber dem Konzept
des Q-Faktors, insbesondere beziiglich der zugrundeliegenden formalen Q-LET-
Beziehungen. Sie empfiehlt aus einer Reihe von Grinden den Ersatz von Q durch
eine neue Gr6fe, den Strahlen-Wichtungsfaktor, der fir Photonen und Elektro-
nen (aufer Auger-Elektronen) und damit auch far Tritium-B-Teilchen den Wert 1
hat.
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6. Abschatzung der radiologischen Auswirkungen von
Tritiumfreisetzungen auf die Bevdlkerung

W. Raskob, J. Ehrhardt, A. Wicke

6.1 Strahlenexposition durch luftgetragene Tritiumfreisetzungen

Das folgende Kapitel befaf3t sich mit der Quantifizierung der radiologischen Fol-
gen von luftgetragenen Tritiumfreisetzungen wahrend des Routinebetriebs einer
tritiumfuhrenden Anlage und bei Unfallen. Als Ma8 fir die radiologischen Folgen
wird die im menschlichen Kérper akkumulierte Strahlendosis ermittelt. Die in den
einzelnen Organen unterschiedlich absorbierte Strahlungsenergie pro Massen-
einheit wird als Aquivalentdosis bezeichnet und in der Einheit Sievert (Sv) ange-
geben. Sie berechnet sich fir Tritium i.a. durch die Multiplikation der in den Kér-
per aufgenommenen Aktivitat (Bq) mit dem den unterschiedlichen Organen und
chemischen Formen von Tritium zugeordneten Dosisfaktor (Sv/Bq).Der Dosisfak-
tor quantifiziert die Energiedeposition in Organen unter Beriicksichtigung der
zeitabhangigen Stoffwechsel- und Transportprozesse im Kérper. Sein Wert ist mit
physikalisch-biologischen Rechenmodellen vorberechnet und fir verschiedene In-
tegrationszeiten nach Inkorporation in Tabellen veréffentlicht. Betragt die Inte-
grationszeit 50 Jahre, spricht man von 50-Jahre-Folge-Aquivalentdosis.

Mit der Absorption von Strahlenenergie im menschlichen Kérper direkt verbun-
den ist ein organspezifisches Risiko fur stochastische somatische Schaden (Krebs).
Die in ICRP 26 bzw. ICRP 60 angegebenen Wichtungsfaktoren sind ein Maf fur
den Beitrag der Einzelorgane zum gesamten Krebsrisiko. Mit Hilfe der Wich-
tungsfaktoren wird die effektive Aquivalentdosis (Ganzkérper) aus den einzel-
nen Organdosen berechnet. Im folgenden Beitrag wird ausschlieBlich die noch
far die Bundesrepublik Deutschiand gultige effektive 50-Jahre-Folge-Aquivalent-
dosis nach ICRP 26 diskutiert, der Einfachheit halber wird sie nur noch mit "Dosis"
bezeichnet.

6.1.1 Freisetzungen wahrend des Normalbetriebs

Man geht davon aus, da8 wahrend des Normalbetriebs eines Reaktors oder son-
stiger tritiumverarbeitender Anlagen Tritium Uberwiegend in Form von tritiier-
tem Wasserdampf (HTO) aus dem Kamin in die Atmosphare entweicht. Um die
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Strahlenexposition einer Tritiumfreisetzung abzuschatzen, sind die folgenden
drei Expositionspfade - siehe auch in Kap.5 - zu bericksichtigen:

1. Aufnahme von Tritium Gber die Atemwege
2. Aufnahme von Tritium Gber die Haut

3. Aufnahme von Tritium durch den Verzehr von kontaminierten Nahrungsmit-
teln.

Es ist Ublich, die beiden ersten Expositionspfade zusammenzufassen und ihnen
gemeinsam die Inhalationsdosis zuzuordnen.

Der erste Schritt einer Dosisabschatzung besteht darin, die Tritiumaktivitat in der
Luftfeuchte oder auch im Bodenwasser an den interessierenden Aufpunkten zu
berechnen. Da die Ableitungen wahrend des Normalbetriebs durchgangig wah-
rend des Jahres auftreten, wird im Rechenmodell angenommen, daf3 sie homo-
gen Uber das Jahr verteilt sind. Basierend auf einer langjahrigen Wetterstatistik
der meteorologischen GréBen Windrichtung, Windgeschwindigkeit, Regeninten-
sitat und atmospharische Stabilitat, werden fur die Umgebung einer tritiumemit-
tierenden Anlage Ausbreitungsrechnungen durchgefiihrt. Hieraus ergibt sich die
mittlere jahrliche Tritiumaktivitat als Funktion der Entfernung von derAniage.
Der zweite Schritt besteht darin, die Tritiumaktivitat in der Atmosphare - oder ge-
nauer in der Luftfeuchte - mit derjenigen im Pflanzenwasser in Beziehung zu set-
zen. Experimente und langjahrige Messungen in der Umgebung von tritiumemit-
tierenden Anlagen haben die Annahme bestarkt, da3 sich die Tritiumkonzentra-
tion in der Luftfeuchte, im Gewebewasser der Pflanzen und auch in Nahrungsmit-
teln, wie z.B. der Milch, weitgehend im Gleichgewicht befinden. Die gemessenen
Tritiumkonzentrationen in den Pflanzen lagen bei 70 bis 80 % derjenigen der
Luftfeuchte [6-11].

Auf diesen Erkenntnissen basiert das haufig verwendete Gleichgewichtsmodeli,
das die spezifische Tritiumkonzentration im Gewebewasser der Pflanzen der der
Luftfeuchte gleichsetzt. Andere Rechenmodelle, wie z.B. das BMU-Modell [6-4],
berlcksichtigen zusatzlich auch noch die Tritiumkonzentration im Bodenwasser.
Dabei wird angenommen, daf3 die Tritiumkonzentration in der Pflanze zu 30%
aus der Luftfeuchte und zu 70% aus dem Bodenwasser stammt. Transferfaktoren
bestimmen dann die Tritiumkonzentration in Milch- und Fleischprodukten. Mit
der Kenntnis der Tritiumaktivitat in Luft und Nahrungsmitteln kann mit Hilfe der
jahrlichen Atem-, Verzehr- und Hautabsorptionsraten die Dosisaufnahme Uber
die drei Expositionspfade relativ einfach berechnet werden; sie ergibt sich durch
Multiplikation der aufgenommenen Aktivitdt mit dem Dosisfaktor des jeweiligen
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Expositionspfades. Spezielle Effekte, wie z.B. die erneute Verdunstung von Triti-
um aus Boden- und Pflanzenwasser, werden im allgemeinen vernachlassigt, was -
wie Messungen gezeigt haben - fur HTO-Freisetzungen durchaus zulassig ist.
Wird dagegen von einer HT-Freisetzung ausgegangen, so sind diese Verein-
fachungen nicht erlaubt, da der groBte Teil der Dosis aus dem reemittierten
HTO- Anteil resultiert. Allerdings werden in Genehmigungsverfahren immer
HTO-Freisetzungen unterstellt, die grundsatzlich héhere Dosen liefern als HT-
Freisetzungen.

Deterministisch-konservative Abschdtzung der Strahlenexposition beim Normal-
betrieb

Zur Abschatzung der Strahlenexposition beim Normalbetrieb einer tritiumfih-
renden Anlage stehen weltweit zahlreiche Rechenmodelle zur Verfagung. Sie
werden meist far deterministisch-konservative, d.h. pessimistische Dosisabschat-
zungen im Vorfeld bzw. im Rahmen von Genehmigungsverfahren eingesetzt. Die
in der Literatur angegebenen Rechenergebnisse weichen stark voneinander ab
(teilweise um mehr als zwei GréBenordnungen) und sind wegen sehr unter-
schiedlicher Rechenannahmen im allgemeinen nicht direkt vergleichbar.

Eine sorgfaltige Gegenuberstellung der Ergebnisse aus Modellrechnungen mit 20
verschiedenen Rechenprogrammen [6-1] hat allerdings gezeigt, da3 die Unter-
schiede in den errechneten Dosiswerten fur eine Person am héchstbelasteten
Aufpunkt in der Umgebung des Tritiumemittenten nicht primar durch unter-
schiedliche tritiumspezifische Modelle bedingt sind, sondern hauptsachlich auf
unterschiedliche Randbedingungen der Rechnungen zuriickzufihren sind. Reka-
libriert man die Originalergebnisse auf gleiche Ausgangswerte fir alle wichtigen
Annahmen bezlglich Wettergeschehen, Ausbreitungsparameter, Freisetzungs-
hohe, mittlere jahrliche Luftfeuchte, Qualitatsfaktor, Atemrate und Verzehrge-
wohnheiten, und eleminiert man Modelle, die offensichtlich unrealistische Er-
gebnisse produzieren, so unterscheiden sich die rekalibrierten Gesamtdosiswerte
nur noch um den Faktor 2 - 3 voneinander.

Unter Zugrundelegung einer Freisetzungsrate von 3,7 - 109 Bq/Tag (1 Ci/Tag)
HTO, einer Freisetzungshéhe von 100 m, einer typischen Ausbreitungsbedingung
und eines Qualitatsfaktors von 1 ergeben sich far eine Person am hochstbelaste-
ten Aufpunkt (das sogenannte Most Exposed individual - MEI) unmittelbar am
Anlagenzaun (1000m) die in Tabelle 6-1 zusammengestellten Dosisbandbreiten:
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Dosis Minimaler Wert Maximaler Wert
Inhalation + Hautabsorption 0,03 p Sv/Jahr 0,15 p Sv/Jahr
Ingestion 0,2 p Sv/Jahr 0,4 pn Sv/Jahr

Tab. 6-1: Bandbreite der Dosis in 1000 m Entfernung von der Quelle fiir eine Freisetzungsrate
von 3,7 - 1010 Bg/Tag (1Ci/Tag) und eine Freisetzungshéhe von 100 m; Ergebnisse
eines Modellvergleichs [6-1] fiir den Normalbetrieb

Sensitivitdtsanalyse zum EinfluBB der wichtigsten Eingabeparameter auf die Strah-
lenexposition beim Normalbetrieb

Um den EinfluB der wichtigsten Eingabeparameter auf die Dosisergebnisse im
Detail zu analysieren, wurden Rechnungen mit dem sogenannten BMU-Modell
[6-4] durchgeflhrt. Dies erscheint sinnvoller als der Versuch, aus den vorliegen-
den, teilweise nur unvollstandig dokumentierten Berechnungen die Variationsur-
sachen zu erklaren.

Das BMU-Modell, das im Genehmigungsverfahren einer tritiumverarbeitenden
Anlage oder eines zuklnftigen Fusionsreaktors zur Anwendung gelangen musB,
enthalt eine Reihe von konservativen Annahmen, damit Unsicherheiten und Ver-
einfachungen beim vorgeschriebenen Rechenmodell nicht zur Unterschatzung
der zu erwartenden Dosis fihren. So wird unterstellt, daB Tritium allein in Form
von HTO in die Umgebungsluft freigesetzt wird. Abgeschatzt wird die Dosis so-
dann far eine Person, die am hdchstbelasteten Aufpunkt in der Umgebung der
Anlage lebt und sich dort 24 Stunden am Tage ungeschitzt im Freien aufhalt.
Weiterhin wird angenommen, daB3 die Lebensmittel, mit denen die betrachtete
Person ihren gesamten Nahrungsmittelbedarf deckt, an diesem Aufpunkt produ-
ziert werden. Die Lage dieses Aufpunkts kann bei einer zukiinftigen Fusionsania-
ge im Abstand von etwa 1000m angenommen werden, der in etwa der Entfer-
nung des Begrenzungszaunes der Anlage und einer ersten ‘realen Nut-
zungsmoglichkeit’, wie sie im Vorschriftstext definiert ist, entspricht. Eine weite-
re konservative Annahme betrifft die Menge an aufgenommener Nahrung, die
etwa 3 mal hoéher ist als diejenige Menge, die ein Bundesblrger durchschnittlich
verzehrt [6-15], (Tab. 6-2).
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Parameter

Wert (fur BMU-Modell)

Ausbreitungsparameter

Quellhohe

Quellstiarke
Entfernung

Standort

Sektorbreite in der Wetterstatistik

Washoutkoeffizient

Atemrate

Aufnahme iiber die Haut
Verzehrrate pflanzlicher Produkte
Verzehrrate Milchprodukte
Verzehrrate Fleischwaren
Dosisfaktor Inhalation
Dosisfaktor Ingestion

Qualitatsfaktor

Karlsruhe-dJiilich [6-4|

Kamin mit 150 m Héhe, (ochne Einflull durch
umgebende Gebiude)

3,7-1010 Bg/Tag bzw. 1 Ci/Tag HTO
1000 m

Wetterstatistik von 5 verschiedenen Standorten in
Deutschland von 1982

12 Sektoren (30%)

3,5-10-5 x I (I=Niederschlagsintensitit
in mm/Std.) [6-4]

20m3/Tag [6-4]

500 kg/Jahr (6-4]
330 kg/Jahr [6-4]
150 kg/Jahr [6-4]
1,6-10-11 Sv/Bq 16-4]
1,6-10-11 Sv/Bq {6-4]
1

Tab.6-2: Angabe wichtiger Basiswerte zur Berechnung des Referenzdosiswertes mit dem

BMU-Modell fir luftgetragene Tritiumfreisetzungen aus dem Normalbetrieb

Das zur Zeit gultige BMU-Modell berechnet die Inhalationsdosis (Aufnahme von
Tritium Uber die Atemwege unter Vernachlassigung der Hautabsorption) an
Hand der Tritiumkonzentration in der Luft. Die Ingestionsdosis (Aufnahme von
kontaminierten Nahrungsmitteln) basiert auf der Tritiumkonzentration in den
Nahrungsmitteln. Hierbei wird angenommen, daf3 die Tritiumkonzentration in
der Pflanze zu 30 % aus der Luftfeuchte und zu 70% aus dem Bodenwasser
stammt. Mit Hilfe des im Vegetationszeitraum gefallenen Niederschlags, der
durch den Niederschlag ausgewaschenen Tritiummenge (washout) und der dar-
aus resultierenden Tritiumkonzentration im Bodenwasser wird die Tritiumauf-
nahme Uber die Wurzeln berechnet. DieTransferfaktoren, die die Tritiumkonzen-

tration in Milch- und Fleischprodukten bestimmen, wurden [6-4]. entnommen.
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Bei den vorliegenden Untersuchungen wurden Wetteraufzeichnungen aus dem
Jahr 1982 benutzt. Die Ausbreitungsstatistik fur das BMU-Modell wurde mit Hilfe
des statistischen Ausbreitungsmodells ISOLA V [6-9] berechnet: Alle innerhalb ei-
nes gewissen Wertebereichs gleichen Wettercharakteristika (Windrichtung,
Windgeschwindigkeit, Diffusionskategorie und Niederschlagsintensitat) werden
in entsprechende Haufigkeitsklassen einsortiert. Fir jede dieser Klassen wird
dann eine vereinfachte geradlinige GauB3-artige Ausbreitungsrechnung durchge-
fahrt, deren Ergebnis mit der Haufigkeit des Auftretens dieser Wettersituation
gewichtet wird. Die so ermittelten Boden- und Luftkonzentrationen bilden die
Basis einerseits fur die Berechnung der Dosis durch Inhalation und Hautaufnah-
me, und andererseits bestimmen sie die Tritiumkonzentration in den Nahrungs-
mitteln. Als Freisetzungshdéhe wurde 150 m angenommen, was der charakteristi-
schen Kaminhdhe deutscher Kernkraftwerke entspricht. Die Freisetzungsrate flr
die hier durchgefiihrten Berechnungen wurde auf 3,7- 1010 Bg/Tag (1 Ci/Tag)
HTO normiert. Sie fihrt bei einem Erwachsenen, der in 1000 m Entfernung von
der Anlage am héchst belasteten Aufpunkt lebt, unter Verwendung der Eingabe-
werte in Tabelle 6-2 zu einer Dosis von 0,003 uSv/Jahr durch Inhalation + Haut-
absorption und 0,065 pSv/Jahr durch Ingestion.

Aufgrund unterschiedlicher duBerer Randbedingungen und Modellvereinfachun-
gen, wie z.B. Wettergeschehen, Freisetzungshdhe, Verzehrgewohnheiten, kann
allerdings die Dosis pro freigesetzter Menge an Aktivitat eine erhebliche Schwan-
kungsbreite aufweisen. Dieser Einflu3 auf das Endergebnis wurde im einzelnen
untersucht. Tabelle 6-3 enthalt minimale und maximale Dosiswerte im Vergleich
zum Referenzwert; Tabelle 6-4 zeigt den EinfluB einzelner Parameter auf die Do-

sis.
Dosis Minimaler Wert Referenzwert Maximaler Wert
Inhalation + Hautabsorption | 0,0008 uSv/Jahr 0,003 uSv/Jahr 0,06 nSv/Jahr
Ingestion 0,008 pSv/Jahr 0,065 pSv/Jahr 0,44 uSv/Jahr

Tab. 6-3:  Dosiswerte in 1000m Entfernung von der Quelle fiir eine Freisetzungsrate von
3,7-10'° Bg/Tag (1 Ci/Tag) und eine Freisetzungshohe von 150m;
Ergebnisse einer Sensitivititsstudie mit dem BMU-Modell
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Schliisselparameter (fiir BMU-Modell) Mugfﬁﬁ:;?ioor:fikmr Multiaﬁl;z:ﬁ:;)f aktor
autabsorption)

Standort (Meteorologie) ; 0,5-1.5 » 0,7-2,5

Wahl der Ausbreitungsparameter 1,0-1,8 1,0-1,2

Freisetzungshéhe (200m/100m) 0,5-5,0 0,7-1,5

Verzehrgewohnheiten - 0,4

Hautabsorption 14 -

Beriicksichtigung von OBT 1,5

Tab. 6-4: EinfluB} einzelner Parameter auf die Dosis durch luftgetragene Tritiumfreisetzungen
im Normalbetrieb

Aus Tabelle 6-4 ergibt sich, daf8 die von Standort zu Standort unterschiedliche
Meteorologie - Haufigkeitsverteilung von Windrichtung, Windgeschwindigkeit
und Niederschlag - das Ergebnis um einen Faktor zwischen etwa 0,5 und 2,5 ver-
andern kann. Die Wahl anderer als der im Genehmigungsverfahren vorgeschrie-
benen Ausbreitungsparameter von Karlsruhe-Jalich fihrt im allgemeinen zu ei-
ner Erhéhung der zu erwartenden Dosen (besonders fur die Inhalation). Ausbrei-
tungsparameter sind empirisch bestimmte GréBen, die die Verdiinnung des frei-
gesetzten Schadstoffs in der Luft in Abhangigkeit von der Umgebung des Stand-
ortes, des Turbulenzzustandes der Atmosphare und der Entfernung von der Quel-
le angeben. Die meisten anderen Datensatze von Ausbreitungsparametern wur-
den in Experimenten ermittelt, die in flachen unbebauten Gegenden durchge-
fahrt wurden. Je weniger aber ein Gelande strukturiert ist, desto geringer ist die
mechanisch angeregteTurbulenz in den unteren Luftschichten und somit auch die
Verdinnung der Fahne. Es existieren z.B. Standorte in Kistennahe oder im Flach-
land, fur die die Benutzung derartiger Ausbreitungsdatensatze empfohlen wer-
den kann. Die Folge waére eine Erhéhung bei der Dosis aus der Ingestion um etwa
20% und bei der Dosis aus der Inhalation um etwa 80%.

Mit einer Freisetzungshdhe von 150 Metern wurde eine charakteristische Hohe
der Kamine deutscher Kernkraftwerke unterstellt. Die Erniedrigung der Freiset-
zungshéhe auf 100m hatte eine Erhéhung der Ingestionsdosis bis zu etwa 50%
zur Folge, da die Tritiumkonzentration im Niederschlagsmodell nur gering mit
der Freisetzungshéhe korreliert ist. Eine Erhéhung auf 200 m fuhrt zu einer Re-
duktion der Ingestionsdosis bis auf etwa 30%. Auf die Inhalationsdosis wirkt sich
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eine Erniedrigung auf 100m deutlich starker aus. Die Inhalationsdosis wiirde sich
auf das 5-fache des urspriinglichen Wertes erhdhen. Eine Freisetzungh6éhe von
200 m fihrt zu einer Halbierung der urspriinglichen Inhalationsdosis. Als Ursache
ist die Geometrie der Fahne zu nennen. Bei groBen Freisetzungshéhen kommen
wiéahrend eines Jahres Wettersituationen vor, bei denen die Fahne den Boden in
1 km Entfernung noch nicht oder eben erst erreicht hat. Bei niedrigen Freiset-
zungshohen aber liegt die maximale bodennahe Tritiumkonzentration innerhalb
dieser Entfernung, da die Fahne schon deutlich friher den Boden berihrt. Auf-
grund der nichtlinearen Konzentrationsverteilung innerhalb der Fahne im Nah-
bereich kann eine verhaltnismaBig geringe Variation der Freisetzungshéhe eine
Uberproportionale Variation in der Dosis herbeifihren.

Betrachten wir die ermittelten Dosiswerte, so fallt ins Auge, da3 die Dosis durch
die Aufnahme von kontaminierten Nahrungsmitteln deutlich héher ausfallt als
diejenige Uber Atemwege + Hautabsorption. Als einer der wichtigsten EinfluB-
parameter (besonders hinsichtlich der Genehmigung einer Anlage) muB3 daher
die Wahl der Verzehrgewohnheiten angesehen werden. Bei Rechnungen zu Ge-
nehmigungsverfahren muf3 die Dosis fur eine Referenzperson mit vorgeschriebe-
nen Aufenthaltszeiten und maximalen Verzehrmengen berechnet werden. Aus
diesem Grund ist in den Vorschriften eine Anhebung der durchschnittlichen Ver-
zehrraten um etwa den Faktor 3 enthalten. Weiterhin sind auch noch die Klein-
kinder (1 Jahr) zu berlcksichtigen, far die ein gegeniber einem Erwachsenen er-
héhter Dosisfaktor (siehe auch Kap. 5.6) sowie modifizierte Verzehrraten vorge-
schrieben sind. Werden in einer Abschatzung kritische Gruppen nicht bericksich-
tigt, so vermindert sich die Dosis um etwa den Faktor 2,5.

Die Nichtberucksichtigung der Hautabsorption im BMU-Modell fuhrt bei der Do-
sis infolge Inhalation und Hautabsorption zu einer Unterschatzung von etwa
40%.

Die Bericksichtigung des organisch gebundenen Tritiums erhdht die Ingestions-
dosis um etwa 50 %. Ursache hierfir ist, daB3 etwa 15 -20% der aufgenommenen
Nahrung aus organischem Material besteht, dessen Wasserstoffanteil sich im spe-
zifischen Gleichgewicht mit dem Wasserkompartiment befindet. Gekoppelt mit
dem etwa 2,5mal héheren Dosisfaktor von OBT (gegeniiber HTO) ergibt sich die
genannte Erhéhung der Ingestionsdosis.

Die Variation des Washoutkoeffizienten wirkt sich besonders stark auf die Bo-
denkontamination und damit auf die Ergebnisse aus, die mit dem aktuellen BMU-
Modell ermittelt werden. Eine Bandbreite wird hier allerdings nicht angegeben,



-170-

da fur den Washoutkoeffizienten von HTO nur sehr wenige gesicherte Messun-
gen vorliegen.

Es fallt auf, daB3 die Referenzdosiswerte des BMU-Modells unterhalb der interna-
tionalen Vergleichswerte (siehe Tabelle 6-1) liegen. Dies kann auf zwei Griinde
zuriackgefihrt werden. Die Freisetzungshdhe im internationalen Vergleich be-
trug 100 m, in der Sensitivitatsstudie mit dem BMU-Modell 150 m, was z.B. bei der
Inhalationsdosis etwa einen Faktor 5 ausmacht. Beim BMU-Modell wurden 150 m
Freisetzungshéhe gewahlit, da zu erwarten ist, daB auch die Kamine ktnftiger Fu-
sionsreaktoren eher Bauhohen von 150 m und mehr aufweisen werden. Zum
zweiten benutzen die meisten internationalen Modelle Ausbreitungsparameter,
die auf flaches unbebautes Geldnde zugeschnitten sind. Diese bedingen aber en-
gere Fahnen, héhere Fahnenachsenkonzentrationen und damit héhere Dosen.
Den Ausbreitungsparametern des BMU-Modells sind dagegen bewaldetes und
bebautes Geldnde zuzuordnen, eine Landschaftsform, die in Deutschland haufi-
ger anzutreffen ist als z.B. in den USA.

Mit dem leicht unterschiedlichen Ansatz im BMU-Modell, der nicht auf dem Triti-
umgleichgewicht in der Luftfeuchte und im Gewebewasser der Pflanzen beruht,
sondern, wie oben beschrieben, auch die Tritiumkonzentration im Bodenwasser
berlcksichtigt, werden bei gleichen Rechenannahmen dennoch &hnliche Dosiser-
gebnisse erzielt wie mit den Ubrigen zum Vergleich herangezogenen Modellen.
Die verhaltnismaBig enge Bandbreite aller rekalibrierten Modelle weist auf ein
relativ gutes Verstandnis der physikalischen Vorgange hin und ist ein Indiz dafur,
daB die Summe der in Tabelle 6-1 angegebenen maximalen Dosiswerte flr die Ex-
positionspfade Inhalation+ Hautabsorption und Ingestion von 0,55 uSv/Jahr bei
freigesetzten 3,7-10'° Bq / Tag (1 Ci/Tag) tatsachlich als obere Abschitzung anzu-
sehen ist.

Fir den Betrieb der zukinftigen ITER-Anlage werden Freisetzungsraten von we-
niger als 3,7-1011 Bg / Tag (10 Ci/Tag) abgeschatzt [6-12]. Dies bedeutet nach al-
len Modellen eine maximale Strahlenexposition von etwa 5 uSv/Jahr
(0,5 mrem/Jahr) am Zaun der Anlage. Dieser Wert liegt in der gleichen GréBen-
ordnung wie die Strahlenexposition in der Nahe eines grof3en Kohlekraftwerkes
(durch emittierte natlrliche Radionuklide). Er liegt deutlich unter dem Grenzwert
von 300 uSv (30 mrem) pro Jahr, der bei der Planung bzw. beim Betrieb von kern-
technischen Anlagen einzuhalten ist, und weit unterhalb der natdrlichen Strah-
lenexposition, die in Deutschland 1500 bis 4000 uSv/Jahr, im Mittel etwa 2400
uSv/Jahr (240 mrem/Jahr) betragt.
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6.1.2 Unfallbedingte Freisetzungen

Bei Unfallen kann Tritium entweder in Form von Tritiumgas (HT) oder in der ra-
diotoxisch wirksameren chemischen Form des tritiierten Wasserdampfes (HTO)
freigesetzt werden. Freisetzungsdauer und -héhe hdngen stark von Art und Ab-
lauf des Unfalls ab. Im allgemeinen rechnet man pessimistisch mit kurzen Freiset-
zungszeiten (= 2 min.) und geringen Freisetzungshéhen (10 - 20 m).

Deterministisch - konservative Abschdtzung der Strahlenexposition bei Unféllen

Wie beim Normalbetrieb basieren auch die meisten Veréffentlichungen zur Ab-
schatzung der unfallbedingten Strahlenexposition auf konservativen Annahmen.
Die Rechnungen werden deterministisch fir einen sogenannten“worst case”, al-
so einen besonders ungunstigen Freisetzungsfall, mit klar definierten auBeren
Randbedingungen durchgefiihrt. Den Parametern der radiologischen Modelle
(wie z.B. atmospharische Ausbreitung, Ablagerung und Reemission) werden
moglichst konservative, aber nicht véllig unrealistische Zahlen zugewiesen. Eben-
so werden fir die Dosisberechnung bei Gré8en wie Verzehrraten und Lebensge-
wohnheiten deutlich konservative Annahmen getroffen.

Ein typisches Beispiel fur deterministisch - konservative Abschatzungen der Strah-
lenexposition bei einem Unfall ist in [6-10] beschrieben. Da die in der Bundesre-
publik Deutschland zur Zeit guitige Berechnungsgrundiage [6-3] fir unfalibe-
dingte Strahlenexpositionen keine tritiumspezifischen Vorschriften aufweist,
wird soweit wie moglich auf das Normalbetriebsregelwerk zurickgegriffen. So
wird in [6-10] unterstellt, daB die Tritiumfreisetzung in Form von HTO erfolgt. Fur
die Emission wird eine kurze Freisetzungsdauer (2 min) unterstellt; die Freiset-
zung erfolgt in einer H6he von 20m aus einem Gebaude mit 50 m x 50 m Grund-
flache und 70 m Hohe. Diese Daten gehen in die Berechnung des Gebaudeeinflus-
ses auf die atmospharische Ausbreitung ein. Als Abstand des Emissionsortes zum
Zaun werden 500, 1000 und 2000 m betrachtet.

Zur Berechnung der Ausbreitung in der Atmosphare dient das in [6-3] angegebe-
ne Rechenverfahren: Fur ein einfaches Gauf3-Modell werden verschiedene Wet-
tersituationen vorgegeben. Die Strahlenexposition wird fir die ungunstigste die-
ser Wettersituationen berechnet. Die Ausbreitungsrechnung liefert einen Kurz-
zeitausbreitungsfaktor sowie einen Washoutfaktor, mit deren Hilfe die Aktivi-
tatskonzentration in der bodennahen Luft am betrachteten Aufpunkt sowie die
deponierte Tritiumkonzentration ermittelt wird.
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Im vorliegenden Fall wurde als ungiinstigste Wettersituation eine stabile Diffusi-
onskategorie ohne Niederschlag angenommen. Es wurde weiterhin angenom-
men, daf3 das deponierte Tritium gemischt mit dem im Wurzelraum vorhandenen
Bodenwasser fur die Aufnahme Gber die Wurzeln in die Pflanzen zur Verfligung
steht.Durch den Wasserumsatz im Boden nimmt die Tritiumkonzentration im Erd-
reich wieder ab; hierbei wurde eine exponentielle Halbwertszeit von 7 Tagen an-
gesetzt.

Zur Modellierung der Tritiumaufnahme und -abgabe der Pflanzen wurde wie
beim vorher beschriebenen Gleichgewichtsmodell davon ausgegangen,daf3 ein
Teil des Tritiuminventars der Pflanzen aus der Luftfeuchte, der restliche Teil aus
dem Bodenwasser stammt. Wahrend der Freisetzungsdauer nahert sich die Triti-
umkonzentration in der Pflanze (bezogen auf den Wassergehalt) derjenigen der
Luftfeuchte an. Nach dem Durchzug der Aktivitatsfahne erfolgt eine exponen-
tielle Abnahme.

Der Tritiumtransfer (ber das Fleisch zum Menschen bleibt auBBer Betracht. Die Tri-
tiumkonzentration in der Milch wurde proportional zu der in den Pflanzen ange-
setzt. Die gesamte Ingestionsdosis des Menschen Gber die Nahrungsmittel ergibt
sich aus der zeitlichen Integration der mit den Verzehrmengen gewichteten Triti-
umkonzentration in Pflanzen und Milch.

Die Strahlendosis durch Inhalation und Hautabsorption wird aus der zeitinte-
grierten Aktivitdtskonzentration in der bodennahen Luft am betrachteten Auf-
punkt, der Atem- bzw. Hautabsorptionsrate und dem Dosisfaktor fur HTO be-
rechnet.

Mit diesen Annahmen und den sehr einfachen Modellansatzen wird in [6-10] fur
eine erwachsene Person bei Daueraufenthalt am hochstbelasteten Aufpunkt im
Bereich des Anlagenzaunes (1000 m) pro in Form von HTO freigesetztem Gramm
Tritium (3,7-1014 Bq)*» eine Dosis aus Inhalation + Hautabsorption von 0,2 mSv
und eine Ingestionsdosis von 2,3 mSv berechnet. (Die entsprechenden Dosiswerte
far Kleinkinder sind 0,4 mSv bzw. 3,2 mSv pro in Form von HTO freigesetztem
Gramm Tritium).

“) Wegen der haufigen Umrechnungen von Bq, Ci und g wird hier mit einer spezifischen Tri-
tiumaktivitat von ca. 3,7 E14 Bq/g gerechnet (Der genaue Wert ist 3,558 E14 Bq/g, vgl. Tab.
1-1). Damit ergibt sich: 1 g Tritium = 3,7 E14 Bq = 1 E04 Ci
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Weitere deterministische Abschatzungen findet man in [6-7], [6-8] und [6-12].
Dort wurden meist Modelle eingesetzt, die Uber einfache Gleichgewichts-
Kompartiment-Modelle, wie sie noch in den 70er und 80er Jahren benutzt wur-
den, hinausgehen. Bei einer normierten Freisetzung von einem Gramm (3,7-10™
Bq) Tritium in Form von HTO werden flr Inhalation + Hautabsorption Strahlen-
dosen von 0,2 bis 1,5 mSv und fir Ingestion Strahlendosen von 0,6 bis 5,5 mSv in
1000 m Entfernung von der Quelle berechnet (vergleiche Tabelle 6-5).

Dosis Minimaler Wert Maximaler Wert
Inhalation + Hautabsorption 0,2 mSv 1,5 mSv
Ingestion®) 0,6 mSv 5,5 mSv

Tab. 6-5: Deterministische Dosiswerte fir eine Entfernung von 1000 m bei einem Quellterm
von 1 g (3,7-1014 Bg) Tritium in Form von HTO
*) kann geméf [6-3] mit Ausnahme der ersten 24 Stunden in einem Umkreis von 2 km
unberiicksichtigt bleiben.

Bei Storfallen ist die Ingestion ein Expositionspfad, der sich leicht durch admini-
strative MaB3nahmen, wie z. B. Verzehrverbot von kontaminierten Nahrungsmit-
teln verhindern [aBt. In Landern wie den USA oder GroBbritannien wird daher die
Ingestion bei der Abschatzung einer stérfallbedingten Strahlenexposition der Be-
volkerung nicht bericksichtigt. In Deutschland kann die Ingestion in einem Um-
kreis von 2 km (mit Ausnahme der ersten 24 Stunden) ebenfalls unbertcksichtigt
bleiben.

Probabilistisch - realistische Analysen

Im Rahmen von Genehmigungsverfahren werden in der Regel - wie oben be-
schrieben - konservative Dosisabschatzungen durchgefliihrt, da der Gesetzgeber
Unkenntnisse oder Unsicherheiten in Rechenmodellen und Daten durch pessimi-
stische Annahmen berucksichtigt. Zur Beurteilung der zu erwartenden Konse-
guenzen von unfallbedingten Aktivitatsfreisetzungen -insbesondere im Hinblick
auf den Strahlenschutz der Bevdlkerung - ist es notwendig, mdéglichst realitétsna-
he Berechnungsverfahren einzusetzen. Derartige Rechenmodeile wurden in der
Vergangenheit vor allem fir probabilistische Unfallfolgenabschatzungen im Rah-
men von Risikostudien fir Leichtwasserreaktoren oder Schnelle Brutreaktoren
entwickelt und angewendet ([6-5]und [6-6]). Die Vorgehensweise bei probabilisti-
schen Analysen wird im folgenden kurz erlautert.
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Im Gegensatz zu den Freisetzungen wahrend des Normalbetriebs einer tritium-
fihrenden Anlage, die kontrolliert und mehr oder weniger kontinuierlich Gber
den Betriebszeitraum erfolgen, sind bei unfallbedingten Tritiumfreisetzungen
weder Héhe und Zeitpunkt noch die dann vorliegenden Umgebungsbedingun-
gen - insbesondere das Wettergeschehen - im voraus bekannt. Allerdings lassen
sich aus meteorologischen Aufzeichnungen der Vergangenheit Wahrscheinlich-
keitsaussagen (ber Wettersituationen und Wetterabldufe machen. Werden fir
eine Vielzah!l derartiger Situationen Dosisabschatzungen durchgefihrt, lassen
sich die Ergebnisse in Wahrscheinlichkeitsverteilungen darstellen. Die probabili-
stische Vorgehensweise liefert also ein umfangreiches Spektrum der bei unfalibe-
dingten Tritiumfreisetzungen mdglichen Dosiswerte mit ihren zugehérigen Ein-
trittswahrscheinlichkeiten und ist damit aussagekraftiger als eine rein determini-
stische Betrachtungsweise, da die Relevanz fest vorgegebener Situationen nur
schwer einschatzbar ist.

Die Basis einer probabilistischen Abschatzung bilden im aligemeinen Datensatze,
die stindliche Aufzeichnungen des Wettergeschehens und andere relevante Um-
weltgroBen enthalten. Prinzipiell waren - wie bei der Abschatzung fir den Nor-
malbetrieb - stindliche Ausbreitungsrechnungen lber den Zeitraum von z.B. ei-
nem Kalenderjahr méglich. Da die Prozesse, die das Verhalten von Tritium in der
Umwelt und damit auch die zu erwartende Dosis bestimmen, sehr komplex sind
(siehe auch Kap. 5.1), ist aus Grinden der Rechnerkapazitat die Dosisberechnung
fur 8760 Einzelsituationen nicht praktikabel. Als Ausweg besteht jedoch die Még-
lichkeit, das Wetter- und Umweltgeschehen fiir bestimmte Zeitrdume durch eine
bestimmte Anzahl von reprasentativen Wetterabldufen wiederzugeben. Hierzu
wird der Betrachtungszeitraum, zumeist ein Jahr, in Perioden mit unterschiedli-
chem Vegetationszustand (z.B. Sommer- und Winterhalbjahr) eingeteilt. Flr jede
Periode wird eine reprasentative Anzahl von Wetterablaufen (ein Wetterablauf
beinhaltet ein eigenstdndiges Wettergeschehen) mit den zugehérigen Wahr-
scheinlichkeiten ausgesucht, die das Umwelt- und Wettergeschehen dieses Zeit-
raums ausreichend gut charakterisieren.

Die probabilistische Vorgehensweise wird am Beispiel des Rechenprogramms
UFOTRI [6-13] verdeutlicht. UFOTRI ist bis jetzt weltweit allein in der Lage, sowohl
die Frihphase mit atmosphéarischer Ausbreitung und Reemission (Expositionspfad
Inhalation + Hautabsorption) als auch die Spatphase (Expositionspfad Ingestion)
in einem kombinierten Modell sowohl realitdtsnah als auch probabilistisch zu be-
handeln.
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Die im folgenden dargestellten Rechenergebnisse wurden allein fir den Zeitraum
mit Vegetation ermittelt. Als Standort wurde die meteorologische MeBstation
von Frankfurt ausgewahlt, die die Region des Oberrheingrabens klimatologisch
reprasentiert. Die meteorologische Datenbasis entstammt nicht einem konkreten
Bezugsjahr, sondern es wurde ein sogenanntes Test-Referenzjahr ausge-
wahlt [6-2], das in seinem Verlauf dem charakteristischen Wettergeschehen in der
Region entspricht.

Prozesse, die bei der Abschatzung von Unfallfolgen von Tritiumfreisetzungen be-
racksichtigt werden missen, sind im einzelnen in Kap. 5 diskutiert worden. Es er-
abrigt sich deshalb, noch einmal naher auf die physikalisch-chemischen Prozesse,
die im hier angewendeten Rechenprogramm UFOTRI modelliert sind, einzuge-
hen. Es werden nur kurz die wichtigsten Schllsselprozesse beschrieben.

Ausgehend von einer Freisetzung von HT und/oder HTO wird die Ausbreitung der
primaren Fahne in der Atmosphére mit Hilfe eines GauB3-artigen Trajektorienmo-
dells verfolgt und die nasse und trockene Deposition von HTO bzw. die trockene
Deposition von HT mit der anschlieBenden Umwandlung von HT in HTO durch die
Mikroorganismen im Boden beriicksichtigt. Die erneute Verteilung des aus dem
Boden und der Vegetation reemittierten Tritiums wird mit einem einfachen Fla-
chenguellenmodell mit geradliniger Ausbreitung berechnet. Einfache hydrologi-
sche Ansatze beschreiben die Verlagerung des Tritiums innerhalb des Bodens. Der
Austausch Pflanze-Atmosphére sowie Boden-Atmosphéare wird mit Hilfe von Wi-
derstandsbeziehungen modelliert. Das weitere Verhalten von Tritium in der
Okosphére, das fur die Berechnung der Ingestionsdosis notwendig ist, also z.B.
die Berucksichtigung von OBT in Tieren und Pflanzen sowie die Transfers Kuh-
Atmosphare, Kuh-Weidepflanze, Kuh-Milch und Nahrungsmittelpflanze-
Umgebung, werden in UFOTRI explizit berlcksichtigt. Die hohe Komplexitat der
Austauschvorgange lief3 es vorteilhaft erscheinen, in dem Modell zwei verschie-
dene Zeitbereiche zu unterscheiden. Kurz nach Beginn der Freisetzung werden
fur einige Tage alle relevanten Prozesse im Stundentakt bericksichtigt und die je-
weiligen Austauschvorgange stiindlich neu berechnet. Spater, wenn der Trans-
port von Aufpunkt zu Aufpunkt keine entscheidende Rolle mehr spielt, wird ein
Kompartimentmodell eingesetzt, das das weitere Verhalten des Tritiums in den
Nahrungsketten dynamisch berechnet. Die zeitabhangigen Transferraten werden
dann durch Transferraten ersetzt, die die gesamte Vegetationsperiode reprasen-
tieren.

Im Ingestionsmodell von UFOTR! werden zur Zeit drei Nahrungsmittelpflanzen
(Gemuse, Getreide und Kartoffeln) sowie ein Weidetier (Milchkuh) bericksichtigt
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[6-14]. Nach Durchfiahrung und Auswertung von Pflanzenexperimenten (siehe
auch Kap. 5) werden die benutzten Ansatze verfeinert und erweitert.

Im Gegensatz zu den Abschatzungen fir den Normalbetrieb werden fir die pro-
babilistischen Ergebnisse keine Unsicherheitsbander angegeben. Es wird eine
Rechnung mit einem realistischen Eingabedatensatz, der z.B. fir Deutschland re-
prasentative Mittelwerte von Pflanzenbewuchs und Verzehrraten enthalt, be-
nutzt. Die unterstellte Freisetzungszeit von 2 Minuten entspricht eher einer kon-
servativen Annahme (Tab. 6-6) Bei der Rechnung werden die radiologischen Fol-

Parameter

Wert

Ausbreitungsparameter

Quellhéhe

Quellstiarke
Freisetzungsdauer
Entfernung

Pflanzen und Bodenparameter
Atemrate

Aufnahme tiber die Haut
Verzehrrate Gemiise
Verzehrrate Getreide
Verzehrrate Kartoffeln
Verzehrrate Milchproduke
Verzehrrate Fleischwaren
Dosisfaktor Inhalation
Dosisfaktor Ingestion (HTO)
Dosisfaktor Ingestion (OBT)

Qualitatsfaktor

Klug

10 m Hohe mit Beriicksichtigung der
umgebenden Gebaude

1 g Tritium (3,7-10** Bq), als HT bzw. HTO
2 Minuten

1000 m

reprasentativ fir Deutschland
20 m*/Tag

12 m*Tag

77 kg Jahr [6-15]

72 kg/Jahr [6-15]

74 kg/Jahr [6-15]

110 kg/Jahr [6-15]

104 kg/Jahr [6-15])

1,6-10-11 Sv/Bq

1,6-10-11 Sv/Bq

4,0-10-11 Sv/Bq

1

Tab. 6-6:. Spezifikationen wichtiger Basiswerte fiir realitdtsnahe Unfallfolgerechnungen

gen flr eine Person, die am Rande der Anlage (1000 m Entfernung) lebt und sich
dort 24 Stunden am Tage im Freien aufhalt, abgeschatzt. Weiterhin wird ange-
nommen, daf3 alle Nahrungsmittel, die sie verzehrt, am selben Aufpunkt produ-
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ziert werden. Durchgeflihrt wurden die Rechnungen fir einen Tritium-Quellterm
von 1 Gramm, in Form von HT bzw. HTO.

Die Abbildungen 6-1 bis 6-6 zeigen die komplementaren kumulativen Wahr-
scheinlichkeitsverteilungen (CCFD) der zu erwartenden Inhalations-und Ingesti-
onsdosen fir eine HT- bzw. HTO-Freisetzung ohne Berucksichtigung von Schutz-
und GegenmaBBnahmen wie z.B. Verzehrverboten. Sie sind wie folgt zu interpre-
tieren: Jedem Dosiswert ist eine Wahrscheinlichkeit zugeordnet, mit der dieser
Dosiswert -oder ein groBerer- auftritt. So ist z.B. Abb. 6-1 zu entnehmen, daf3 Do-
sen groBer als etwa 3-10-6 mSv in 1 % der Unfallfolgesituationen zu erwarten
sind, bzw. daB in 99% der Falle Dosen kleiner als 3-10-6 mSv auftreten (99%-
Fraktilwert). Die CCFD wird aus allen Dosiswerten gebildet, die auf dem in 72 Sek-
toren unterteilten Kreisring in einer bestimmten Entfernung (hier 1000 m) und
bei allen Wetterablaufen auftreten. Es werden also nicht nur die maximalen Do-
siswerte fir das Most Exposed Individual (MEI), wie im deterministischen Fall ge-
schehen, ausgewiesen. Wegen dieser unterschiedlichen Betrachtungsweise ist ein
direkter Vergleich von CCFD- und MEI - Dosiswerten nicht sinnvoll.

Betrachten wir die Ergebnisse fiir die HT-Freisetzung, so wird der EinfluB3 der Re-
emission des in HTO umgewandelten Tritiumgases besonders deutlich sichtbar.
Die Dosiswerte bei gleicher Eintrittswahrscheinlichkeit, resultierend aus Hautab-
sorption + Inhalation, erhéhen sich um mehr als den Faktor 50 gegenuber denje-
nigen aus dem Fahnendurchzug allein. Wie auch bei den Abschatzungen fir den
Normalbetrieb liegt die Strahlenexposition aus der Aufnahme von kontaminier-
ten Nahrungsmitteln tber allen anderen Aufnahmewegen (Abb. 6-1 bis 6-3).

Bei HTO-Quelltermen fallt im Vergleich zu Freisetzungen von HT-Gas auf, daf3
sich die Dosis bei Beriicksichtigung des Reemissionsvorganges fir den Expositi-
onspfad Inhalation + Hautabsorption kaum erhéht. Nur die Wahrscheinlichkeit
steigt an, daf3 urspriinglich nicht betroffene Gebiete durch wieder in die Atmo-
sphare reemittiertes HTO kontaminiert werden. Die Dosiswerte durch Verzehr
von kontaminierten Nahrungsmitteln liegen auch hier (iber denjenigen der ande-
ren Expositionspfade (Abb. 6-4 bis 6-6). Die Tatsache, daB sich die Ergebnisse der
Abschatzungen flr beide chemischen Formen nicht um den Faktor von ca. 10000
unterscheiden, wie vom Dosisfaktor her zu erwarten ware, sondern, bei gleicher
Eintrittswahrscheinlichkeit, um etwa den Faktor 20 bei der Ingestion und etwa
den Faktor 200 bei der Inhalation + Hautabsorption,erklart sich durch die Um-
wandlung von HT in HTO im Boden mit anschlieBender Reemission.
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6.2 Strahlenexposition bei der Ableitung von Tritium mit dem Abwasser
6.2.1 Grundlagen

Ausgangspunkt fur die Berechnung der Strahlenexposition bei der Ableitung von
radioaktiven Stoffen mit dem Abwasser ist die Konzentration der zu berick-
sichtigenden Radionuklide im sog. "Vorfluter". Darunter versteht man das Ge-
wasser, in das die Abwasser einer Anlage eingeleitet werden. Die Konzentration
der Radionuklide ergibt sich im wesentlichen aus dem Mischungsverhatitnis aus
der Ableitung und dem Abfluf3 des Vorfluters.

Bei der Berechnung der Strahlenexposition durch die Ableitung kerntechnischer
Einrichtungen wird das Rechenmodell der Richtlinie zu § 45 der Strahlenschutz-
verordnung [6-4} zugrunde gelegt. Ziel dieser Richtlinie ist es, auf der Basis eines
radiodkologischen Modells die gewahlten Parameter so festzulegen, daf3 die zu
erwartende Strahlenexposition nicht unterschatzt wird.

Die Strahlenexposition ist danach flr eine Referenzperson an den unguinstigsten
Einwirkungsstellen zu ermitteln. Die ungunstigsten Einwirkungsstellen sind die
Orte in der Umgebung einer Anlage oder Einrichtung, bei denen aufgrund der
Verteilung der abgeleiteten radioaktiven Stoffe in der Umwelt durch Aufenthalt
oder durch Verzehr dort erzeugter reprasentativer Lebensmittel die hochste
Strahlenexposition zu erwarten ist.

6.2.2  Expositionspfade

Bei der Ableitung und Verteilung radioaktiver Stoffe mit dem Abwasser sind fol-
gende Expositionspfade zu bericksichtigen [6-4]:

- Aufenthalt auf Sediment,
- Aufnahme von Trinkwasser,
- Verzehrvon Fisch,
- Verzehr von pflanzlichen Nahrungsmitteln (ohne Blattgemise),
- Verzehrvon Blattgemdse,
- Verzehr von Fleisch (Rindfleisch) und Fleischprodukten Gber
-- Viehtranke -> Rind und
-- Beregnung - > Futter -> Rind,

- Aufnahme von Milch Gber
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-- Viehtréanke -> Rind und
-- Beregnung -> Futter -> Rind,
- landwirtschaftliche Nutzung von Uberschwemmungsgebieten,

- landwirtschaftliche Nutzung von Fluf3- und Klarschlamm.

Bei der Ermittlung der Strahlenexposition durch die Ableitung von Tritium bleibt
- Tritium ist ein reiner 3-Strahler - die aufere Exposition durch Aufenthalt auf Se-
diment unbericksichtigt.

Die beiden letzten Expositionspfade werden nur betrachtet, wenn dies aufgrund
ortlicher Besonderheiten begrindet ist.

6.2.3  Berechnung der Strahlenexposition

Die Jahresdosis H durch Tritium berechnet sich fur das betrachtete Organ nach
folgender Beziehung [6-4]:

H = (UW CW + UFi CFi + UPf CPf + UBIcBI + UFI CFI + UMi CMi) g (6-1)
Dabei sind:
U':  Verzehrmengen fir folgende Nahrungsmittel i:

Erwachsene | Kleinkinder

W: Wasser 800 | 250 |

Fi: Fisch 20 kg ---

Pf: pflanzl. Produkte 460 kg 50 kg
Bl: Blattgemuse 40 kg 10kg
Fl: Fleisch 150 kg 20 kg
Mi: Milch 330 kg 200 kg

g: Dosisfaktor far Ingestion, fur alle Organe:

Erwachsene 1,6-10-11 Sv/Bq, Kleinkinder 4,6:10-'* Sv/Bq

Ch Nuklidkonzentration in den betrachteten Nahrungsmitteln
(siehe unten)
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Aktivitat im Trinkwasser

Bei Trinkwasser wird eine Entnahme direkt aus dem Vorfluter angenommen.
Die Konzentration von Tritium im Trinkwasser (CV) wird daher der des Vorflu-
ters gleichgesetzt. Die Verzégerungszeit zwischen Entnahme, Aufbereitung
und Einspeisung in das Trinkwassernetz spielt bei einer physikalischen Halb-
wertszeit von 12,3 Jahren bei Tritium keine Rolle.

Aktivitat im Fischfleisch

Nach dem spezifischen Aktivitditsmodell entspricht die spezifische Aktivitat im
Fischfleisch (CF) der Konzentration von Tritium im Wasser.

Aktivitat in pflanzlichen Produkten

Bei pflanzlichen Produkten einschliefllich Blattgemise und dem Futter der Tie-
re wird ausschlieflich eine Wasseraufnahme (ber die "Beregnung” betrach-
tet. Daher ist die Tritiumkonzentration in den Pflanzen (CP"®') gleich der des
Beregnungswassers zu setzen.

Aktivitat im Fleisch

Bei Fleisch und Fleischprodukten (Rindfleisch) wird die Wasseraufnahme des
Rindes sowohl Gber den Pfad “Viehtranke” als auch Uber den Pfad "Bereg-
nung -> Pflanze" berucksichtigt. Bei dem Pfad "Viehtranke"” ergibt sich die
Tritiumkonzentration im Fleisch aus folgender Beziehung:

C=CWLTH (6-2)
Dabei bedeuten:

CW:  Tritiumkonzentration des Trankwassers (vgl. Aktivitat im Trinkwasser)
L: Wasseraufnahme des Rindes (75 |/d)

TF:  Transferfaktor von Wasser zum Fleisch (0,02 d pro kg Fleisch)

Bei der “"Beregnung” gelangt das Tritium Uber das Futter in das Rind. Fur die
Konzentration von Tritium im Fleisch ergibt sich auf diesem Wege:

CFI — CFu MFu TFI (6-3)
wobei:

Cfu: Tritiumkonzentration im Futter (entspricht der Tritiumkonzentration
des Beregnungswassers C%)
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MFu: Futteraufnahme des Rindes (65 kg/d)
Damit lapt sich Gl. (6-3) wie folgt schreiben:
CFI —_ CW MFu TFI (6-38)

Fur Gleichung (6-1) werden bei Fleisch die beiden Anteile aus Gl. (6-2) und Gl.
(6-3) addiert. Ein Abklingen der Tritiumaktivitat bei Verarbeitung, Transport
und Lagerung von Fleisch kann bei Tritium vernachlassigt werden.

Aktivitat in Milch

Auch bei Milch werden die Beitrdge aus den Pfaden "Viehtranke" und "Bereg-
nung" bericksichtigt. Bei der Betrachtung des Pfades "Viehtranke" wird fol-
gende Beziehung zugrunde gelegt:

M= CW LTV, (6-4)
wobei aufer den bereits erlauterten Parametern:
TMi = Transferfaktor vom Wasser zur Milch (0,02 d pro kg Milch)

Bei dem Expositionspfad "Beregnung"” wird das Tritium aus dem Bereg-
nungswasser Uber das Futter von dem Rind aufgenommen. Fir die Kon-
zentration in der Milch ergibt sich:

CMi — CFu MFu TMi (6_5)

Alle Parameter sind bereits oben erlautert. In den Futterpflanzen wird wie
oben die Tritiumkonzentration im Futter (C™) gleich der des Beregnungswas-
sers (CWV) gesetzt. Damit ergibt sich aus Gl. (6-5):

CMi = CW MFu TM (6-5a)

Beide Beitrage - “"Viehtranke” und “Beregnung”- sind bei der Gesamtbe-
lastung additiv zu berucksichtigen.

Gesamtdosis

Nach den Ausfihrungen zu den einzelnen Expositionspfaden 13t sich die Ge-
samtdosis nach Gl. (6-1) wie folgt formulieren:

H=[UWCW + UFCW + (UP+UBHCW + UP CW TF(L + MFY) +
+ UMW TMI(L + MPY)] g (6-6)
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Esist leicht zu sehen, daf die Konzentration in den Nahrungsmitteln nunmehr
auf die Tritiumaktivitat im Wasser und damit im Vorfluter zurlckgefthrt ist.

Bezogen auf eine Tritiumkonzentration von 1 Bq pro m3 im Vorfluter, erhalt
man nach Einsetzen der numerischen Parameterwerte die in Tab. 6-7 zusam-
mengestellten normierten Dosisbeitrage.

Expositionspfad Jahresdosis, Sv

Trinkwasser 1,3-10"
Fisch 3,210
Milch tiber Viehtranke 8,0-10°'* |

iber Beregnung 6,9-10°"* f 1,5-10™"
Fleisch iber Viehtrinke 3,6-10% |

iiber Beregnung 3,1-10"® f 6,7-10"2
Pflanze (ohne Blattgemiise) 7,4-107 |
Blattgemiise 6,5-10'% f 8,1:10"2

Tab. 6-7: Normierte Dosisbetriage, bezogen auf eine Tritiumkonzentration von 1 Bg/m3 im
Vorfluter

Als Summe Uber alle Expositionspfade ergibt sich bei einer Tritiumkonzentration
von 1Bqg/m3 im Vorfluter eine Jahresdosis von 4,3-10°'1 Sv.

Die Tritiumableitung eines klinftigen Fusionsreaktors wird in [6-16] mit etwa
5.10" Bqg (50 TBqg) pro Jahr abgeschatzt. Wiurde man z. B. den Rhein (FluB
1000 m3/s) als Vorfluter benutzen, so ergibt sich unter Annahme einer vollstandi-
gen Durchmischung eine mittlere Tritiumkonzentration im FlieBwasser von
1600 Bg/m3. Daraus errechnet sich eine Jahresdosis von etwa 7 - 108 Sv (0,07 uSv).
Dieser Wert ist sowohl gegenliber dem Grenzwert nach § 45 StrlSchV (0,3 mSv) als
auch im Vergleich zur mittleren natirlichen Strahlenexposition (2,4 mSv) ver-
nachlassigbar.

Die aufgezeigte Dosisberechnung ist im Sinne des Strahlenschutzes
"konservativ”, d.h. das Rechenmodell und die Parameter sind so gewahlt, daf die
zu erwartende Strahlenexposition nicht unterschatzt wird. Berechnungen mit
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dem Ziel der Ermittlung der tatsachlichen Strahlenexposition mup die realen
Nutzungsmdglichkeiten und Verzehrgewohnheiten einbeziehen.

6.3 Zusammenfassung

Die radiologischen Folgen einer luftgetragenen Tritiumfreisetzung wahrend des
Normalbetriebes einer Anlage konnen mit Hilfe unterschiedlicher Modellansatze
abgeschatzt werden. Die international gebrauchlichen Gleichgewichtsmodelle
wie auch das Modell der Berechnungsgrundlage der Strahlenschutzverordnung
(BMU-Modell), das im Falle eines Genehmigungsverfahrens zur Anwendung ge-
langt, erzielen nahezu Gbereinstimmende Dosiswerte bei gleichen Anwendungs-
fallen. Die Ergebnisbandbreiten einer auf 3,7-1010 Bq/Tag (1 Ci/Tag) und 100 m
Kaminhdhe normierten HTO-Freisetzung sind in denTabellen 6-1 und 6-4 angege-
ben. Die verhdltnismaBig enge Bandbreite aller rekalibrierten Modelle weist auf
ein relativ gutes Verstandnis der physikalischen Vorgange hin und ist ein Indiz da-
far, daB der in Tabelle 6-1 angegebene obere Dosiswert von Inhalation, Hautab-
sorption und Ingestion von etwa 0,5 uSv/Jahr bei einer Freisetzung von 3,7-1010
Bqg / Tag (1 Ci/Tag) wohl als obere Abschatzung anzusehen ist.

Wahrend des Betriebs der zukunftigen ITER-Anlage sind Freisetzungsraten von
weniger als 3,7-1011 Bq / Tag (10 Ci/Tag) zu erwarten [6-12]. Dies bedeutet nach
allen Rechenmodellen eine maximale Strahlenexposition von etwa 5 uSv/Jahr
(d.h. ca. 0,5 mrem/Jahr) am Zaun der Anlage. Dieser Wert liegt in der gleichen
GroéBenordnung wie die Strahlenexposition in der Nahe eines gro3en Kohlekraft-
werkes (durch emittierte natlrliche Radionuklide). Er liegt deutlich unter dem
Grenzwert von 300 uSv (30 mrem) pro Jahr, der bei der Planung bzw. beim Be-
trieb von kerntechnischen Anlagen einzuhalten ist, und weit unterhalb der natr-
lichen Strahlenexposition in der Bundesrepublik Deutschland von 1500 bis 4000
pSv/Jahr, im Mittel etwa 2400 uSv (240 mrem) pro Jahr.

Werden luftgetragene Tritiumfreisetzungen wahrend Stér- bzw. Unféllen be-
trachtet, so liegen keine tritiumspezifischen Vorschriften von seiten des Gesetz-
gebers vor. Somit kommen verschiedene Vorgehensweisen bei der Abschatzung
der radiologischen Folgen flr die Bevolkerung in Betracht. Zum einen sind deter-
ministisch - konservative Rechnungen mit einem 'worst case’-Szenario moglich
(vgl. Tab. 6-5), zum anderen kann mit Hilfe von probabilistischen Unfalifolgenab-
schatzungen das Spektrum der Dosiswerte zusammen mit den zugehérigen
Wahrscheinlichkeiten realitatsnah ermittelt werden (vgl. Abb. 6-1 bis 6-6). Bei al-
len Abschatzungsweisen wird deutlich, daf3 der groBte Anteil der zu erwarten-
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den Dosis - bei Unfallen oder im Normalbetrieb - durch den Verzehr von kontami-
nierten Nahrungsmitteln verursacht wird.

Die Dosiswerte bei einer HT-Freisetzung sind um den Faktor 20 und mehr gerin-
ger als diejenigen einer vergleichbaren HTO-Freisetzung.

Deterministisch-konservative Abschatzungen haben gezeigt (vgl. Tab. 6-5), daB
bei einer storfallbedingten Tritium-Freisetzung von 3,7-1014 Bq (1 g Tritium in
Form von HTO) am Anlagenzaun mit einer Dosis von max. 1,5 mS durch Inhalation
und Hautabsorption und max. 5,5 mSV durch Ingestion zu rechnen ist.

Hierbei ist die Ingestion ein Expositionspfad, der sich im Stérfall leicht durch ad-
ministrative MaBBnahmen, wie z.B. Verzehrverbot von kontaminierten Nahrungs-
mitteln, verhindern |&8t. Deshalb wird z.B. in den USA und Grof3britanien zur Ab-
schatzung einer storfallbedingten Stahlenexposition der Bevélkerung allein die
Dosis aus Inhalation und Hautabsorption herangezogen.

In Deutschland wird gemag Storfallleitlinie [6-3] unterstellt, daB3 die Verhdngung
von Verzehrverboten spatestens nach 24 Stunden greift. In einem Umkreis von
2 km braucht daher der Ingestionspfad nach den ersten 24 Stunden nicht mehr
berlcksichtigt zu werden. Die maximale Gesamtdosis am Anlagenzaun ergibt sich
dann zu etwa 2,0 mSv. Vergleicht man diesen Wert mit dem Grenzwert von
50 mSv der in Deutschland gultigen Vorschriften [6-4], so ergibt sich, daB3 die stor-
fallbedingte Freisetzung von Tritium in Form von HTO auf etwa 25 g beschrankt
werden muB.

Die Strahlenexposition bei der Ableitung von Tritium mit dem Abwasser hangt al-
lein von der Tritiumkonzentration im Vorfluter ab (darunter versteht man das Ge-
wasser, in das die Abwasser einer Anlage eingeleitet werden). Bei Anwendung
der Richtlinie zu § 45 der deutschen Strahlenschutzverordnung [6-4], ergibt sich
bei einer Tritiumkonzentration von 1 Bq/m? im Vorfluter fir eine Referenzperson
an der ungunstigsten Einwirkungsstelle Gber alle Expositionspfade eine Jahresdo-
sisvon 4,3-107 11 Sv.

Die Tritiumableitung eines kiinftigen Fusionsreaktors wird in [6-16] mit 5-10'3 Bq
(50 TBq) pro Jahr abgeschatzt. Wiirde man z. B. den Rhein (FluB 1000 m3/s) als
Vorfluter benutzen, so ergibt sich unter Annahme einer vollstandigen Durchmi-
schung eine mittlere Tritiumkonzentration im FlieBwasser von 1600 Bg/m3. Dar-
aus errechnet sich eine Jahresdosis von etwa 7 - 108 Sv (0,07 uSv). Dieser Wert ist
sowoh| gegentber dem Grenzwert nach § 45 StrISchV (0,3 mSv) als auch im Ver-
gleich zur mittleren natirlichen Strahlenexposition (2,4 mSv) vernachlassigbar.
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7. Strahlenschutz
H. Dilger, A. Wicke

7.1 Schutzziele

Zur Minimierung von beruflichen Strahlenexpositionen dienen zum einen die
technische Auslegung von tritiumfihrenden Systemen und zum anderen die
MaBnahmen des betrieblichen Strahlenschutzes. Die Einhaltung der gesetzlich
vorgegebenen Dosisgrenzwerte fir die allgemeine Bevolkerung ist im Normalbe-
trieb durch die Beschrankung der Abgabe von Tritium Gber den Luft- und Wasser-
pfad zu gewahrleisten. Fur Stérfalle mu3 unter der Annahme des unglnstigsten
Storfallablaufes und der damit verbundenen Tritiumfreisetzungen rechnerisch
nachgewiesen werden, daf3 fir eine Referenzperson an der ungtinstigsten Einwir-
kungsstelle die gesetzlichen Grenzwerte fur die Kérperdosen nicht Uberschritten
werden.

7.1.1  Radiotoxische Einwirkungsméglichkeiten von Tritium (vgl. Kap. 5)

Aufgrund einer maximalen Reichweite der Tritium-Betateilchen in Geweben von
etwa 6 pm kdénnen die Basalzellen der Haut durch duBBere Bestrahlung nicht er-
reicht werden [7-1]. Deshalb kann es nur nach Aufnahme von Tritium in den Kor-
per zu einer Strahlenexposition kommen. Dabei ist Tritium in der oxidierten Form
als HTO strahlenbiologisch ca. 10000 mal wirksamer als HT. Als HTO nimmt es am
normalen Wasserhaushalt des Organismus teil, wahrend HT in vernachlassigba-
ren Mengen vom Kérper absorbiert wird.

HTO kann iber drei Pfade ins Innere des Krpers gelangen:

- durch Inhalation von tritiumhaltigem Wasserdampf oder von an Partikel ge-
bundenem Tritium,

- durch Ingestion von tritiumhaltigen Nahrungsmitteln und Flussigkeiten,

- durch Aufnahme Uber die Haut durch Eindiffundieren von luftgetragenem
Tritium oder durch Absorption nach Kontaminierung.



190

Von diesen drei Aufnahmepfaden sind die Inhalation und die Hautaufnahme fur
den beruflichen Umgang mit Tritium maf3gebend, wahrend die Ingestion fur die
allgemeine Bevdlkerung vorrangig ist.

7.1.2  Primdre und abgeleitete Grenzwerte fur die Exposition mit Tritium

Die primaren Grenzwerte sind als effektive Dosen im Kalenderjahr in der Strah-
lenschutzverordnung (StriSchV) [7-2] festgelegt (vgl. auch Kap. 8):

- fur beruflich strahlenexponierte Personen 50 mSyv,
- fur eine Referenzperson auBerhalb eines Strahlenschutzbereiches 0,3 mSv.

Aus diesen primaren Grenzwerten sind fiir beruflich strahlenexponierte Personen
abgeleitete Grenzwerte der Jahresaktivitatszufuhr Gber die Luft und durch Was-
ser und Nahrung berechnet worden. Der Grenzwert betragt fir beide Formen der
Zufuhr 3-109 Bq. Die Exposition der allgemeinen Bevolkerung wird unter der An-
nahme von in der Strahlenschutzverordnung festgelegten Expositionspfaden und
Lebensgewohnheiten einer Referenzperson (Verzehrraten von Nahrungsmittein,
Aufenthaltsdauer und Atemraten) nach einer Verwaltungsvorschrift berechnet

[7-3].

Far beruflich strahlenexponierte Personen a3t sich aus dem abgeleiteten Grenz-
wert fur die Jahresaktivitatszufuhr Gber die Luft ein weiterer Grenzwert fiur die
Aktivitatskonzentration der Luft von 8:105 Bq/m3 ableiten. Dabei wird von einer
jahrlichen Aufenthaltsdauer von 2000 h, einer mittleren Atemrate von 1,2 m3/h
und einer mittleren Hautabsorptionsrate von 0,6 m3/h [7-4] ausgegangen.

Im beruflichen Bereich sind weiterhin die Grenzwerte flir Schutzmaf3nahmen bei
Oberflachenkontaminationen von Arbeitspldtzen und Gegenstanden nach der
Strahlenschutzverordnung [7-2] Anlage IX zu beachten. Dabei handelt es sich um
organisatorische Grenzwerte, um eine unkontrollierte Verschleppung der Radio-
aktivitat zu vermeiden. Fir Tritium betragt dieser Wert im Kontrollbereich 500
Bg/cm2, im betrieblichen Uberwachungsbereich 50 Bq/cm2 und im allgemeinen
Staatsgebiet 5 Bg/cm2.
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7.1.3  Festlegung von betrieblichen Interventionswerten

Diese Festlegungen richten sich nach den speziellen betrieblichen Abldufen. Hier-
bei sind die Betriebszeit der Anlage, die Aufenthaltszeit von Personen, das Inkor-
porationsrisiko bei verschiedenen Arbeiten und die modgliche Freisetzung bei
Storfallen zu berlcksichtigen.

Eine bewahrte betriebliche Praxis ist es z.B., einen Tageswert als Interventions-
wert fur die Inkorporation festzulegen [7-5]. Dieser betragt 1/250 des Jahres-
grenzwertes und belduft sich auf 1,2:107 Bq. Eine weitere betriebliche Einschran-
kung ist nach der deutschen StriISchV moéglich, indem man Personen als beruflich
strahlenexponierte Personen der Kategorie B tatig werden laB3t. Dann ist die zu-
lassige effektive Dosis pro Jahr 15 mSv bzw. der abgeleitete Grenzwert fur die
Jahresaktivitatszufuhr 9-108 Bq.

Betrieblich kann man z.B. auch festlegen, dal3 die Arbeitsraume aufB3erhalb von
umschlossenen Apparaten und Einrichtungen als betriebliche Uberwachungsbe-
reiche gelten. Dann sind die entsprechenden Werte fir die Oberflachenkontami-
nation der Anlage IX Spalte 3 StriSchV zu verwenden.

7.2 Arbeitsplatz- und Personeniiberwachung
7.2.1  Schutz- und Uberwachungsstrategie

Die Handhabung von gréB8eren Mengen Tritium muf3 in geschlossenen Boxen
oder Abzigen mit Handschuhen erfolgen (vgl. Kap. 3). ZweckmaBigerweise wird
in der Boxenluft die Tritiumaktivitatskonzentration kontinuierlich Gberwacht.

Da die Boxen nur eine definierte Leckrate haben, ist bei bestimmungsgemaBem
Betrieb der Anlagen nur eine geringe Tritiumdiffusion nach auBBen maoglich. Die
Permeation des Tritiums durch die Handschuhe ist bei den betrieblich tblichen
Aktivitdtskonzentrationen zu vernachlassigen. Bei Storféallen oder bei Offnung
der Boxen ist mit der Freisetzung einer groBBeren Tritiumaktivitat in die Raumluft

zu rechnen.

In der Raumluft sollte die Aktivitdtskonzentration kontinuierlich gemessen wer-
den. Dabei kénnen sowohl Monitoren mit Alarmgebern als auch passive Sammier

eingesetzt werden.
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An den Oberflachen haftet stets ein Feuchtigkeitsfilm von HTO. Beim Berihren
dieser Oberflachen kann HTO Uber die Haut aufgenommen werden oder, falls die
Haut schon kontaminiert war, kann so die Kontamination auf vorher saubere
Oberflachen Gbertragen werden. Deshalb muf3 die Oberflachenaktivitat laufend
Uberprift werden.

Da die Strahlenexposition mit HTO nur durch Inkorporationen méglich ist, kann
die physikalische Strahlenschutzkontrolle des Personals allein durch regelmaBige
Untersuchungen der Tritiumaktivitatskonzentration im Urin erfolgen.

7.2.2  MeBgeréate (vgl. auch Kap. 3.9)

Zur kontinuierlichen Bestimmung der Aktivitatskonzentration in der Luft stehen
lonisationskammern und Proportionalzahler zur Verfigung [7-1]. Dabei wird die
tritiumhaltige Luft ins Innere von MefBBkammern gesaugt. Bei lonisationskam-
mern ist die Nachweisgrenze von der GroBe des Mef3volumens abhangig. Sie liegt
far eine 11-Kammer bei ca. 50 kBq/m3. Die Anzeige dieser Kammern ist empfind-
lich gegen y-Einstrahlung und wird durch eine Parallelkammer ohne Tritium-
durchflul kompensiert. Hoherenergetische f3-Strahlung wird durch eine besonde-
re konzentrische Anordnung von zwei MeBkammern eliminiert. Um HTO von HT
zu unterscheiden, wird ein Teil des Luftstroms Ublicherweise durch einen Feuch-
tigkeitsadsorber geschickt (Molekularsieb oder Silicagel), so dal3 nur noch HT ge-
messen wird, wahrend im anderen Strom die gesamte Tritiumaktivitat bestimmt
wird. In Boxen, in denen eine Zirkulation vorhanden ist, kann das gesamte Triti-
um in einer offenen lonisationskammer gemessen werden.

In den Proportionalzéhlern wird die MeBluft mit einem Zahlgas gemischt und so
in den Zahler eingebracht. Durch Reichweitendiskriminierung oder Impulsform-
analyse kann zwischen Tritium und héherenergetischen f3-Strahlern unterschie-
den werden. Der Proportionalzahler ist nicht so empfindlich auf y-Einstrahlung
wie die lonisationskammer. Er hat eine niedrigere Nachweisgrenze als die loni-
sationskammer; sie kann bei ca. 1TkBg/m3 liegen.

Zur diskontinuierlichen Bestimmung der Aktivitdtskonzentration stehen Sammler
zur Verfagung. Sofern nur HTO gemessen werden muB, kann eine einfache An-
ordnung mit einer Waschflasche verwendet werden. Die Aktivitatskonzentration
des Wassers wird dann durch FlassigszintillatormeBtechnik ausgewertet und mit
dem Durchsatz auf die Aktivitatskonzentration in der MeBluft hochgerechnet.
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Falls selektiv HT und HTO gemessen werden soll, wird mit Molekularsieben gear-
beitet [7-6]. Zuerst wird HTO zuriickgehalten, dann das verbleibende HT mittels
eines Katalysators oxidiert und dann ebenfalls in einem zweiten Molekularsieb
festgehalten. Beide Molekularsiebe werden durch lonenaustausch mit tritium-
freiem Wasser ausgespult. Das tritiumhaltige Wasser wird wieder wie oben be-
schrieben ausgewertet. Die Nachweisgrenze betragt ca. 20 Bq je Molekularsieb.

Zur Kontrolle der Oberflachenaktivitat ist Wischprobenahme am giinstigsten. Es
werden Styroporplattchen verwendet, die sich anschlieBend im Szintillatorcock-
tail auflosen. Die von der Strahlenschutzverordnung geforderten Nachweisgren-
zen von 5 Bg/cm?2 lassen sich problemlos erreichen. Direktmessende Proportional-
zéahler mit offenem Zahler kénnen nur bei ebenen, nicht lichtleitenden Oberfla-
chen verwendet werden.

Zum Nachweis des Tritiums im Urin kann eine direkte Bestimmung ohne vorheri-
ge Aufarbeitung erfolgen, wenn keine anderen Nuklide vorliegen. Die Nachweis-
grenze betragt dann 200 Bg/l im Urin.

7.2.3  Organisatorischer Ablauf der Arbeitsplatz- und Personentberwachung

Die Aktivitatskonzentration der Boxenluft und der Raumluft ist kontinuierlich zu

messen.

Vor Ort sollte beim Uberschreiten von betrieblichen Interventionswerten akusti-
scher und optischer Alarm erfolgen. Im TLK (Tritiumlabor Karlsruhe) sind diese in-
terventionswerte z.B. auf 1-1010 Bqg m-3 in der Boxenluft bzw. auf ein Konzentra-
tionsintegral von 2-106 Bq m-3 h in der Raumluft festgelegt. Diese Werte sind so
gewahlt, daf3 gentgend Zeit bleibt, um den Arbeitsplatz geordnet zu verlassen,
ohne mehr als einen Tageswert zu inkorporieren.

Die Oberflacheniberwachung sollte an ausgewadhlten Stellen mit haufigem
Handkontakt (z.B. Turklinken) taglich, sonst an reprasentativen Oberflachen der
Anlagen wéchentlich erfolgen.

Die Personen, die routinemafig mit Tritium umgehen, werden monatlich zur
Urinuntersuchung herangezogen. Dieses intervall reicht aus, um sowoh! bei
Einmal- als auch Dauerinkorporationen weniger als 1 % der Grenzwerte der Jah-
resaktivitatszufuhr erkennen zu kénnen [7-7].
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7.2.4  Schutzkleidung

Schutzkleidung ist nur insoweit notwendig, wie sie zur Begrenzung einer Konta-
minationsverschleppung beitragt. Angemessene MalBnahmen bestehen im Tra-
gen von Berufskitteln und dem Waschen der Héande vor Verlassen der Anlage.
Beim Hantieren in den Boxen sollten noch Innenhandschuhe aus PVC getragen
werden, um die Permeation von Tritium auf vernachlassigbar kleine Werte zu re-
duzieren.

7.2.5  StrahlenschutzmaBnahmen bei Montagearbeiten an Handschuhkdésten

Zum Einbringen von gréBeren Aggregaten und zur Durchfihrung umfangreicher
Montagearbeiten muissen die Handschuhkasten - zumeist durch Abbau eines Sei-
tenteils - gedéffnet werden [7-5]. Der Austritt von an inneren Oberflachen adsor-
biertem Tritium in die Raumatmosphare sollte soweit wie maoglich verhindert
werden. Zu diesem Zweck ist eine drtliche Absaugeinheit mit einer Férderung von
einigen Hundert m3 Luft pro Stunde in der Nachbarschaft der Interventionsstelle
zu installieren, durch die eine gerichtete Strémung zur Absaugdffnung hin einge-
stellt werden kann.

Die abgesaugte Luft sollte Gber einen gesonderten Kanal in die Geb3udeabluft
eingeleitet werden.

Die Aktivitatsiberwachung sollte zusatzlich zu den ortsfesten Geraten durch ein
mobiles Mef3system erfolgen, das Raumluft direkt aus dem Einzugsbereich der lo-
kalen Absaugung entnehmen kann. Das ortliche MefB3system ist mit einer Warn-
einrichtung auszustatten, die bei Uberschreitung eines Schwellenwertes ein 6rtli-
ches Warnsignal auslost.

7.2.6 StrahlenschutzmafBnahmen bei Stor- und Unféllen

Nach der Definition der Strahlenschutzverordnung ist ein Storfall ein Ereignisab-
lauf, fir den die Anlage auszulegen ist oder fur den bei der Tatigkeit vorsorglich
Schutzvorkehrungen vorgesehen sind [7-2]. In Abgrenzung zum Unfall treten
beim Storfall keine die Grenzwerte der Kérperdosen fur beruflich strahlenexpo-
nierte Personen Ubersteigende Strahlenexpositionen ein. Im Falle von HTO be-
deutet dies, daf3 die Zufuhr auf 3-109 Bg begrenzt werden muf3. Betrieblich sollte



195

die Alarmschwelle fur den Storfallalarm bei den Raumluftiberwachungsanlagen
auf einen tieferen Wert, z.B. 1:108 Bq m-3 festgelegt werden. Damit wird der Tat-
sache Rechnung getragen, daf3 eine Person naher an der Quelle sein kann als das
MefB3gerat und die MeBgerate eine Ansprechzeit benétigen, um Alarm auszulé-

sen.

Beim Ansprechen dieses Storfallalarms muB3 das Gebaude schnellstméglich verlas-
sen werden. Die betroffenen Personen haben eine Urinprobe zur Untersuchung

abzugeben.

Bei Kontaminationsverdacht werden Kérper und Kleidung mit Gblichen Propor-
tionalzahlern auf Kontamination untersucht. Mit diesen Gerdten kénnen Werte
oberhalb von etwa 100 Bq cm-2 festgestellt werden.

Far die Rettungstrupps sind gasdichte Vollschutzanzige mit Fremdbeluftung be-
reit zu halten.

7.3 Fortluft-, Abwasser- und Umgebungsiiberwachung
7.3.1  Rechtliche Grundlagen (vgl. auch Kap. 8)

Nach den Vorschriften zu § 45 der Strahlenschutzverordung [7-2] hat der Strah-
lenschutzverantwortliche eine kerntechnische Anlage so zu planen und zu betrei-
ben, daB durch die Ableitung radioaktiver Stoffe mit Luft oder Wasser die Strah-
lenexposition des Menschen an der ungunstigsten Einwirkungsstelle unter Be-
racksichtigung aller relevanten Expositionspfade eine Effektivdosis von jeweils
0,3 mSv pro Jahr nicht Gberschreitet (“30-mrem-Konzept”).

Daim allgemeinen eine Direktmessung dieser Dosis in der Umgebung kerntechni-
scher Anlagen nicht méglich ist, wird diese rechnerisch ermittelt. Die sogenannte
“Allgemeine Verwaltungsvorschrift” zu § 45 der Strahlenschutzverordnung [7-3]
legt im einzelnen fest, unter welchen Randbedingungen aus den angenomme-
nen oder gemessenen Ableitungen die Dosiswerte zu berechnen sind. Dabei ist si-
chergestellt, daB durch die Wahl der benutzten Parameter die so errechnete Do-
sis an der ungulnstigsten Einwirkungsstelle auf jeden Fall groBer ist als die tat-
sachliche Dosis von Einzelpersonen, die in der Umgebung einer kerntechnischen
Anlage leben.
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Nach § 46 der Strahlenschutzverordnung ist zum Schutz der Umgebung dafir zu
sorgen, daf3 bei der Mdglichkeit des Entweichens radioaktiver Stoffe

- eine unkontrollierte Ableitung vermieden wird,
- die abgeleitete Aktivitat so gering wie moglich ist (Minimierungsgebot),

- die Ableitung Gberwacht und spezifiziert nach Art und Aktivitat der zustandi-
gen Behorde mindestens jahrlich angezeigt wird.

Die Emissionsiberwachung dient zur Ermittlung der Abgaberaten kerntechni-
scher Anlagen bei bestimmungsgemafBem Betrieb und bei Storféllen. Die Grund-
satze sind zusammen mit den Vorschriften fur die Umgebungsiberwachung in
der "Richtlinie zur Emissions- und Immissionsiberwachung kerntechnischer Anla-
gen” festgelegt [7-8]. Die erforderlichen Messungen zur Emissonsiberwachung
sind entsprechend den kerntechnischen Regeln KTA-1503 (Fortluft) {7-9] und
KTA-1504 (Abwasser) [7-10] durchzufihren. Diese Messungen werden vom Be-
treiber einer kerntechnischen Einrichtung eigenverantwortlich durchgefihrt. Sie
mussen allerdings durch Kontrollmessungen behdrdlich eingeschalteter Sachver-
standiger entsprechend der Richtlinie Gber die "Kontrolle der Eigeniiberwachung
radioaktiver Emissionen aus kerntechnischen Einrichtungen” Gberprift werden
[7-11]. Analoge Vorschriften gelten fir die Umgebungsiberwachung [7-8].

7.3.2  Fortluftiberwachung

Zur Uberwachung und Bilanzierung der Ableitung radioaktiver Stoffe sind die
Abgaberaten der abgeleiteten radioaktiven Stoffe zu ermitteln. Die erforderti-
chen Messungen bzw. Probenahmen werden in der Regel kontinuierlich in einem
Teilstrom zur Kaminabluft vorgenommen. Zur Ermittlung der abgeleiteten Ra-
dioaktivitat muf3 neben der im Teilstrom gemessenen Radioaktivitdt der Volu-
menstrom von Kaminabluft und Teilstrom bekannt sein.

Der Probenahmeort ist so zu wahlen, daf3 die dort entnommenen Proben repra-
sentativ fur die Zusammensetzung der Kaminabluft sind. Das Material der Pro-
benahmeleitungen muf3 so beschaffen sein, da3 es ein geringes Adsorptionsver-
mogen fir den zu messenden radioaktiven Stoff besitzt.

Zur Uberwachung der Tritiumableitungen erfolgt eine kontinuierliche Direktmes-
sung zur Erfassung von Emissionsspitzen. Nach dem Stand der Technik wird far
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diesen Zweck ein Proportionalzahirohr mit einer lonisationskammer kombiniert,
wodurch ein MeBbereich zwischen 104 und 1011 Bq/m3 sicher erfaBt wird. Aus
dem MeBsignal wird unter Bericksichtigung von MefB3gasstrom (Teilstrom) und
Gesamtfortluftstrom die Aktivitdtsfracht berechnet. Bei Uberschreitung von
Kurz- und Langzeitgrenzwerten werden Warn- und Alarmsignaie ausgeldst.

Die fur die Bilanzierungsmessungen eingesetzten Sammler missen grundsatzlich
geeignet sein, den in der MeB3gasluft vorhandenen Wasserdampf und damit das
HTO abzuscheiden. Fir diesen Zweck kénnen z.B. Adsorptionspatronen mit Mole-
kularsieb benutzt werden [7-6]. Liegt Tritium in der Form von HT vor, so erfolgt
zunachst in einer katalytischen Oxidationseinheit eine Umwandlung in HTO, das
in einer weiteren Adsorptionspatrone abgeschieden wird.

Die Sammler werden in regelmaBigen Abstanden ausgetauscht. Im Labor wird
mit Hilfe der FlUssigszintillationsmeBtechnik die Tritiumaktivitat bestimmt. Die
Aktivitatsfracht wird wie bei der Direktmessung durch Berlcksichtigung von
MeBgasstrom und Gesamtfortluftstrom errechnet.

7.3.3  Abwassertiberwachung

Die radioaktiven Stoffe, die in den Abwassern einer kerntechnischen Anlage an-
fallen, werden zunichst im Rahmen der innerbetrieblichen Uberwachung hin-
sichtlich festgesetzter Grenzwerte kontrolliert. Abwasser mit Konzentrationen
oberhalb der Grenzwerte werden der Dekontamination, Abwasser mit Konzen-
trationen unterhalb der Grenzwerte werden der Klaranlage zugefihrt. Nach Kla-
rung werden die Abwasser in den sogenannten Ubergabebehéltern gesammelt.

Vor der Einleitung in den Vorfluter (das Gewasser, in das die Abwdsser einer An-
lage eingeleitet werden) werden die Konzentrationen der radioaktiven Stoffe im
Abwasser anhand einer reprasentativen Probe bestimmt. Danach wird Uber die
Ableitung entschieden.

Die Bilanzierung der mit dem Abwasser abgegebenen radioaktiven Stoffe wird
anhand von Mischproben, die mengenproportional aus den Einzelableitungen
zusammengestellt werden, durchgefihrt. Die eingesetzten MefB3- und Probenauf-
bereitungsverfahren richten sich nach der Art der emittierten Nuklide. Die Tri-
tiumaktivitat wird, nach Abtrennung von den Gbrigen Nukliden durch Destillati-
on des Probengutes, im Flussigszintillationsspektrometer gemessen.



198

7.3.4  Umgebungstuberwachung

Die Uberwachung der Immissionen in der Umgebung kerntechnischer Anlagen
erganzt die Uberwachung der Emissionen. |hre Ergebnisse dienen der Beweissi-
cherung, der Beurteilung der Einhaltung der Dosisgrenzwerte im bestimmungs-
gemaBen Betrieb sowie der Beurteilung von Stérfallauswirkungen. Bei storfallbe-
dingten Freisetzungen soll durch geeignete Probenahmen und Messungen in der
Umgebung schnell ein Uberblick (iber die Situation geschaffen werden, um frih-
zeitig Entscheidungshilfen zur Verfigung zu haben. Hierzu sind Messungen in
Gebieten vorgesehen, in denen Immissionen aufgrund der Ausbreitungsbe-
dingungen am wahrscheinlichsten sind.

Fiir die Umgebungsiberwachung kerntechnischer Anlagen werden zwei Uberwa-
chungsprogramme erstellt:

- ein Programm, das vom Betreiber der Anlage durchzufihren ist,

- ein erganzendes und kontrollierendes Programm, das von unabhangigen

MeRBstellen durchzufthren ist.

Dabei werden die fir die jeweilige kerntechnische Anlage spezifischen értlichen
und technischen Gegebenheiten bericksichtigt.

Folgende Expositionspfade sind bei der Umgebungstiberwachung grundsatziich
zu bericksichtigen:
- Beta-Submersion,
- Gamma-Submersion,
- Gamma-Bodenstrahlung,
- Inhalation von Radionukliden,
- Ingestion von Radionukliden Gber die Aufnahme von
Trinkwasser,
pflanziichen Produkten (z. B. Blattgemuse, Getreide),
tierischen Produkten (z. B. Fleisch, Fisch, Milch).

Far die Umgebungsiiberwachung einer Tritiumanlage sind dabei die Expositions-
pfade “Beta/Gamma-Submersion” und “Gamma-Bodenstrahlung” nicht relevant.

Der far die Umgebungstiberwachung von Tritium relevante Expositionspfad ist
die Ingestion, d. h. die Aufnahme von Radionukliden Gber die Nahrung. Im Rah-
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men des Programms zur Umgebungsiberwachung werden daher regelmaBige
Messungen der Tritiumaktivitdtskonzentration von Grund- und Trinkwasser an
Wasserwerken und Brunnen, die in GrundwasserflieBrichtung liegen, vorgenom-
men. Dartber hinaus wird die Tritiumaktivitat im Vorfluter und weiteren Ober-
flachengewassern in der Umgebung des Emittenten bestimmt. A

In den Hauptausbreitungsrichtungen werden regelma3ig Bewuchs- und Boden-
proben genommen und Aktivitditsmessungen durchgefihrt. Je nach Jahreszeit
sind unterschiedliche landwirtschaftliche Produkte von Interesse. Flr die Ermitt-
lung der Tritiumkonzentration im Niederschlag sind in den Hauptausbreitungs-
sektoren Niederschlagssammler installiert.

Im Zuge der Storfallvorsorge werden durch den Betreiber einer kerntechnischen
Anlage und durch die unabhangige MeBstelle bestimmte MeB- und Auswertever-
fahren bereitgehalten, die eine rasche Aussage (ber Kontaminationen ermégli-
chen. Die erforderlichen Messungen werden durch monatliche MeBfahrten des
Betreibers und durch halbjahrliche Mef3fahrten der unabhangigen MeBstelle trai-
niert.

Bei storfallbedingten Freisetzungen radioaktiver Stoffe sollen der Betreiber und
die unabhangige Mefstelle zunachst stichprobenartige Messungen in den mogli-
chen Gefahrdungsbereichen vornehmen. Zusatzliche UberwachungsmaBnahmen
im Storfall richten sich nach der Lage des Einzelfalles.

7.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel werden nach der Darlegung der Schutzziele fir beruflich strah-
lenexponierte Personen und die allgemeine Bevélkerung die moglichen Expositi-
onspfade fur HTO aufgefuhrt. Aus den durch die Strahlenschutzverordnung vor-
gegebenen Grenzwerten werden beispielhaft betriebliche Interventionswerte
abgeleitet. Im Abschnitt Gber die Arbeitsplatz- und Personeniberwachung wer-
den zuerst die mogliche Freisetzung und Inkorporationswege sowie die MeBge-
rate zu ithrem Nachweis behandelt. Danach werden praktische Strahlenschutz-
maf3nahmen im Routinebetrieb, bei UmbaumaBnahmen sowie bei Stérfallen be-

schrieben.

Weiterhin wird ausgeflihrt, wie die Forderung des § 45 Strahlenschutzverord-
nung nach Einhaltung von Dosisgrenzwerten fur die allgemeine Bevdlkerung
(0,3 mSv/a Effektivdosis) bei Planung und Betrieb einer Anlage praktisch umge-
setzt werden kann. Die Uberwachung der radioaktiven Ableitungen (ber die
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Fortluft und Gber das Abwasser durch geeignete MeBeinrichtungen wird dabei
erganzt durch regelmafBige Probenahme und Auswertung von Umweltmedien im
Rahmen eines Umgebungsiiberwachungsprogramms.

Die praktische Erfahrung hat gezeigt, daB die geltenden Vorschriften und Richtli-
nien sich weitgehend bewahrt haben. Voraussetzung fir einen weiterhin wirksa-
men Strahlenschutz ist neben qualifiziertem Personal die laufende Anpassung
der UberwachungsmaBnahmen an den Stand von Wissenschaft und Technik.

7.5
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[7-2]

[7-3]

(7-4]

{7-5]

[7-6]
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8. Rechtliche Aspekte und Vorschriften beim Umgang mit
Tritium
D. Stinkel

8.1 Einordnung des Tritiums in das Rechtsgefiige des Deutschen Atom-
gesetzes (AtG)

Tritium fallt wegen seiner Eigenschaft als radioaktiver Stoff in den Anwendungs-
bereich des Atomgesetzes [8-1], das in § 1 unter der Zweckbestimmung des Geset-
zes den Schutz von Leben, Gesundheit und Sachgutern vor der schadlichen Wir-
kung ionisierender Strahlen auffuhrt.

In der Systematik des Atomgesetzes fallt Tritium nach § 2 Abs. 1 Ziffer 2 des
Atomgesetzes (AtG) unter die Stoffe, die, ohne Kernbrennstoffe zu sein, ionisie-
rende Strahlen spontan aussenden (sonstige radioaktive Stoffe).

Wihrend die Uberwachungsvorschriften fur den Umgang mit Kernbrennstoffen
in und aufBlerhalb von kerntechnischen Anlagen im Atomgesetz selbst geregelt
sind, gelten fur den Umgang mit sonstigen radioaktiven Stoffen die Bestimmun-
gen der Strahlenschutzverordnung (StriSchV) [8-2], die als ausfullende Rechtsver-
ordnung aufgrund der §§ 11, 12 und 54 AtG erlassen wurde.

In der Strahlenschutzverordnung werden insbesondere die Genehmigungs-
bedurftigkeit des Umgangs mit sonstigen radioaktiven Stoffen und die hierbei
einzuhaltenden Schutzvorschriften geregelt.

Nach der vorstehend ausgefiihrten Unterscheidung zwischen der Behandlung
von besonderen spaltbaren Stoffen (Kernbrennstoffen) und sonstigen radio-
aktiven Stoffen, ergibt sich fur Tritium eine unterschiedliche Behandlung, je
nachdem, ob es als Nebenprodukt in kerntechnischen Anlagen, die nach § 7 AtG
genehmigt sind, zusammen mit Kernbrennstoffen in einem nach § 9 AtG geneh-
migten Umgang oder fir sich allein (d.h. ohne gleichzeitige Anwesenheit von
Kernbrennstoffen) eingesetzt wird.

8.1.1 Tritium als Nebenprodukt in kerntechnischen Anlagen

Tritium entsteht im Neutronenstrahlungsfeld durch Kernreaktionen mit Wasser-
stoff (Protium bzw. Deuterium). Dies trifft insbesondere flr schwerwasser-
moderierte Reaktoren zu, bei denen sich im Laufe des Betriebes Tritium-
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Aktivitatskonzentrationen im Bereich von 1014 Bg/m3 im Priméarkuhlmittel ein-
stellen. Auch bei der Wiederaufarbeitung bestrahlter Kernbrennstoffe tritt Triti-
um als Nebenprodukt auf (vgl. Kap 2).

Kernkraftwerke und Wiederaufarbeitungsanlagen werden als kerntechnische
Anlagen aufgrund von Genehmigungen nach § 7 AtG betrieben. Die Behandlung
des Tritiums ist somit ein Bestandteil der insgesamt zu betreibenden Sicher-
heitsvorsorge und wird bei der Sicherstellung der Einhaltung der Genehmigungs-
voraussetzungen im Genehmigungsverfahren und in der staatlichen Aufsicht
nach § 19 AtG miterfa3t.

8.1.2  Tritium als Nebenprodukt beim Umgang mit Kernbrennstoffen
auBerhalb von kerntechnischen Anlagen

Der Umgang mit Kernbrennstoffen auBerhalb von kerntechnischen Anlagen ist
nach § 9 Atomgesetz genehmigungspflichtig. Die Genehmigungstatbestande
umfassen insbesondere Tatigkeiten aus dem Forschungs- und Entwicklungs-
bereich sowie der Verarbeitung und Entsorgung kernbrennstoffhaltiger Abfalle.
Sofern es sich um die Be- und Verarbeitung von bestrahlten Kernbrennstoffen
und kernbrennstoffhaltigen Abfallen handelt, treten im Regelfall - als Spalt- und
Reaktionsprodukte - auch als sonstige radioaktive Stoffe zu behandelnde Nukli-
de, unter ihnen Tritium, auf.

Nach § 3 Abs. 2 der Strahlenschutzverordnung (StriSchV) schlieBt eine Genehmi-
gung nach § 9 AtG zum Umgang mit Kernbrennstoffen auch die hierbei vorlie-
genden sonstigen radioaktiven Stoffe mit ein. Dementsprechend werden die
MaBnahmen der Sicherheitsvorsorge, die sich auf den Umgang mit sonstigen ra-
dioaktiven Stoffen - hier mit Tritium - beziehen, in die Prafung der Geneh-
migungsvoraussetzungen nach § 9 (2) AtG und die staatliche Aufsicht nach § 19
AtG einbezogen.

8.1.3 Verwendung von Tritium auBerhalb von kerntechnischen Anlagen und
eines genehmigungspflichtigen Umgangs mit Kernbrennstoffen

Die Verwendung von Tritium oberhalb des 10fachen der Freigrenze aus Tabelle
IV/1 Spalte 4 der Strahlenschutzverordnung von 5 E6 Bq bedarf der Genehmigung
nach § 3 Strahlenschutzverordnung. Dieses Genehmigungserfordernis gilt unein-
geschrankt fur alle Gebiete der Tritiumanwendung im industriellen- wie im For-
schungsbereich. Bei Kleinmengen bis zum 10fachen der vorstehend genannten
Freigrenze kann die erforderliche Genehmigung durch eine Anzeige bei der zu-
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standigen Behorde ersetzt werden. Maf3gebend fur das Genehmigungserforder-
nis ist die Gesamtmenge an Tritium, die innerhalb einer nach organisatorischen,
raumlichen und technischen MaBstdben abgeschlossenen Betriebsstatte einge-

setzt wird.

Eine Ausnahme von dieser Regel besteht nur insoweit, als nach Anlage Ill Teil A
Ziffer 5 Strahlenschutzverordnung die Verwendung von Tritium in festhaftenden
radioaktiven Leuchtfarben ohne Genehmigung zugelassen ist, wenn die Aktivitat
des Tritiums im einzelnen Gerat das 50fache der Freigrenze nicht Gberschreitet.
Da Tritium als offener radioaktiver Stoff vorliegt, ergibt sich auch keine Ausnah-
me von dem Genehmigungserfordernis, wenn dieses als fester Bestandteil in ei-
ner geschlossenen Vorrichtung, wie z. B. in Analysengeraten, eingebaut ist.

Im Unterschied zu den Genehmigungen nach dem Atomgesetz sieht die Strahlen-
schutzverordnung fiir Genehmigungen nach § 3 nicht die Moéglichkeit des Geneh-
migungsversagens im Ermessen der Behorde vor. Dementsprechend ist eine sol-
che Genehmigung zu erteilen, wenn die Genehmigungsvoraussetzungen erfallt
sind. Die Genehmigungsvoraussetzungen sind in § 6 Strahlenschutzverordnung
festgelegt. Insbesondere werden in diesem Paragraphen unter Abs. 1 Ziffer 5 in
rechtlich nicht weiter konkretisierter Form Bestimmungen Uber die Einhaltung
der Schutzvorschriften nach dem Stand der Technik getroffen.

Diese Anforderungen sind im Rahmen des Genehmigungsverfahrens zu kon-
kretisieren. Im Regelfall sind hierzu die sonstigen Bestimmungen der Strahlen-
schutzverordnung (siehe dazu weiter unter Abschnitt 8.3) heranzuziehen.

Die Erfillung der Genehmigungsvoraussetzungen wird von der zustéandigen Be-
hérde - gegebenenfalls unter Hinzuziehung von Fachgutachtern - gepruft. Der
Umfang dieser Priifungen orientiert sich an den maéglichen Strahlenwirkungen
auf die Umgebung und das eingesetzte Personal unter EinschluB der Schadens-
auswirkungen im Storfall. Diese werden im wesentlichen von Menge und Form
der gehandhabten Aktivitdt sowie der Qualitadt der EinschlieBungsmaBnahmen
beeinfluBt. Bei Einsatz von gasférmigem Tritium und Gesamtaktivitdten im Be-
reich von 1015 und 1016 Bq, wie sie bei heutigen gréBeren Tritiumversuchs-
anlagen ublich sind, wird der im Genehmigungsverfahren zu betreibende Auf-
wand zum Nachweis der Einhaltung der Schutzvorschriften annahernd mit dem
fur kerntechnische Anlagen vergleichbar.
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8.1.4  Verwendung von Tritium als Brennstoff in Kernfusionsanlagen

Eine Kernfusionsanlage (Fusionsreaktor) ist in jedem Fall nach der begrifflichen
Definition als Anlage einzustufen. Sie ist jedoch keine kerntechnische Anlage im
Sinne des Atomgesetzes, weil eine solche nach § 7 Abs. 1 AtG begrifflich immer
mit Kernbrennstoffen verbunden ist. Die in § 2 unter Abs. 1 Ziffer 1 AtG aufge-
fahrten Kernbrennstoffe kommen jedoch in einer Kernfusionsanlage nicht vor.
Das dort als Brennstoff eingesetzte Tritium ist ebenso wie die im Rahmen der
Kernfusion entstehenden radioaktiven Stoffe als sonstige radioaktive Stoffe
(§ 2 Abs. 1 Ziffer 2 AtG) eingestuft. Ein entsprechendes Aquivalent zu den kern-
technischen Anlagen fiir den Einsatz von sonstigen radioaktiven Stoffen ist in der
Systematik des Atomgesetzes nicht vorgesehen. Hierzu wirde es also einer ent-
sprechenden Erganzung des Atomgesetzes bedurfen.

8.1.5  Ein- und Ausfuhr von Tritium, Beférderung von Tritium

Die Einfuhr von sonstigen radioaktiven Stoffen, also in diesem Fall von Tritium,
bedarf keiner Genehmigung nach Deutschem Recht, sofern sichergestellt ist, daf3
eine weitere Verwendung in einem Bereich erfolgt, fur den entsprechende Ge-
nehmigungen nach Atomgesetz oder Strahlenschutzverordnung erteilt worden
sind, und auBerdem die vorgesehene Einfuhr bei der zustdndigen Bundesbehor-

de angezeigt ist.

Ebenso bedarf die Ausfuhr von sonstigen radioaktiven Stoffen keiner Genehmi-
gung nach der Strahlenschutzverordnung, falls dabei die Grenze vom 108fachen
der Freigrenze aus Tabelle IV 1 der StriSchV pro Versandstlick eingehalten wird.
Die Genehmigungsbedrftigkeit nach dem AuBBenwirtschaftsgesetz bleibt unbe-

rahrt.

Nach § 8 StriSchV ist fir die Beférderung sonstiger radioaktiver Stoffe auf 6ffent-
lichen Verkehrswegen eine Genehmigung durch das Bundesamt fir Strahlen-
schutz erforderlich. Als Genehmigungsvoraussetzung ist die Einhaltung der An-
forderungen aus den Verordnungen (ber die innerstaatliche und grenzuber-
schreitende Beférderung gefahrlicher Guter auf StraBen (GGVS) bzw. mit Eisen-
bahn (GGVE) jeweils in Klasse 7 sicherzustellen.
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8.2 Rechtliche Behandlung des Umgangs mit Tritium im internationalen
Vergleich

Die einschlagigen Gesetze in den Landern, die wesentliche nukleare Tatigkeiten
entwickeln, behandeln die Errichtung und den Betrieb kerntechnischer Anlagen.
Auch schon fur diese gehen die Anforderungen in den einzelnen Landern sehr
weit auseinander. Dies gilt noch im wesentlich starkeren Mafle fur Stoffe wie Tri-
tium, die als Nebenprodukte (Byproduct materials) aus nuklearen Tatigkeiten an-

fallen.

Generell gilt wohl, daB die Verwendung solcher Nebenprodukte auflerhalb von
Anlagen, in denen sie angefallen sind, einer Genehmigung bedarf.

Die Verwendung von radioaktiven Stoffen, die nicht spaltbare Stoffe (Kern-
brennstoffe) sind, wird zumeist in den jeweiligen nationalen Kernenergiege-
setzen mitbehandelt. Einige Lander - zumeist Nachbarlander der Bundesrepublik
- haben zusatzlich eine zur deutschen Strahlenschutzverordnung vergleichbare

Regelung.

In Hinblick auf die Schutzvorschriften als eine wesentliche Genehmigungsvoraus-
setzung gelten innerhalb der Mitgliedsstaaten der EG die Euratom-Grundnormen
[8-3] fur den Strahlenschutz in der Weise, daf3 die nationalen Regelungen soweit
wie mdglich an diese Euratom-Grundnormen angepaft sind.

Materiell besteht wiederum eine weitgehende Ubereinstimmung zwischen den
Euratom-Grundnormen und den Empfehlungen der Internationalen Strahlen-
schutzkommission (ICRP) [8-4], die international allgemein bei der Festlegung von
Anforderungen an den Strahlenschutz zugrunde gelegt werden.

Fur die Beférderung von radioaktiven Stoffen, insbesondere im grenzuber-
schreitenden Verkehr sind die hierfur von der IAEA aufgestellten Regeln [8-5] ein-
zuhalten.

Wahrend die Genehmigungsbedurftigkeit der Verwendung von Tritium auBer-
halb von Anlagen, in denen dieses betriebsmaBig entsteht, in den einzelnen Lan-
dern unterschiedlich geregelt ist (siehe dazu [8-6]), ist fur die Einfuhr und Ausfih-
rung von Tritium nahezu ausnahmslos eine staatliche Genehmigung erforderlich,
sofern vorgegebene - flr die einzelne Lander unterschiedlich angesetzte - Grenz-
werte fir die Gesamtmenge oder die Konzentration Uberschritten werden. Typi-
sche in den Industrieldandern angewandte Grenzwerte flr die genehmigungsbe-
durftige Ein- und Ausfuhr liegen bei 3,7 TBq als Gesamtaktivitat bzw. fur Tritium
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in einer Mischung mit anderen Wasserstoffisotopen bei einem Verhaltnis ober-
halb 1:1000 (Einzelheiten sind unter [8-6] nachzulesen).

8.3 Konkretisierung der Genehmigungvoraussetzungen aus § 6 Abs. 1
Strahlenschutzverordnung (StriSchV)

In den Genehmigungsvoraussetzungen an dieser Stelle der Strahlenschutzver-
ordnung wird unter Ziffer 5 gefordert, daf3 bei dem Umgang die Einrichtungen
vorhanden und die MaBBnahmen getroffen sind, die nach dem Stand von Wissen-
schaft und Technik erforderlich sind, damit die Schutzvorschriften eingehalten
werden. Diese Schutzvorschriften sind an anderer Stelle in der Strahlenschutz-
verordnung definiert. Im einzelnen handelt es sich hierbei um folgendes:

8.3.1 Schutzvorschriften fir die Umgebung

In den Strahlenschutzgrundsatzen aus § 28 StriSchV ist festgelegt, daB3 jede Strah-
fenexposition oder Kontamination von Personen, Sachgitern oder der Umwelt so
gering wie méglich zu halten ist (Minimierungsgebot) und unnétige Strahlenex-
positionen oder Kontaminationen zu vermeiden sind.

Zusatzlich ist in § 28 Abs. 3 StrISchV festgelegt, daf3 auch im ungiinstigsten Stér-
fall in der Umgebung die Werte fur die Kérperdosis aus Tabelle X 1 Spalte 2 der
Anlage X Strahlenschutzverordnung, z.B. 50 mSv effektive Dosis, nicht Gberschrit-
ten werden dirfen. Diese Forderung gilt streng nur far Kernkraftwerke, wird je-
doch in der Praxis auch bei anderen Einrichtungen als Begrenzungskriterium far
Storfallfolgen zugrunde gelegt.

Weitergehende Vorschriften sind in den §§ 44, 45 und 46 StrlSchV enthalten, wo-
bei die Bestimmungen aus § 44 Gber die Begrenzung der zuldssigen effektiven
Dosis durch Direktstrahlung aus Anlagen oder Einrichtungen oder sonst genehmi-
gungsbedurftiger Tatigkeit - unter Einschluf3 von Inkorporationen aus radioakti-
ven Ableitungen - auf 1,5 mSv im Kalenderjahr fur den ausschlieBlichen Umgang
mit Tritium wegen der geringen Energie der vom Tritium ausgesandten Strahlung
nicht zu effektiven Restriktionen flhren.

Nach den §§ 45 und 46 StriSchV zum Schutz von Luft, Wasser und Boden ist daflr
zu sorgen, daf

- jede Ableitung von Radioaktivitadt so gering wie moéglich gehalten wird und
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- die Aktivitatsableitungen aus einem genehmigungspflichtigen Umgang in Be-
reichen, die nicht Strahlenschutzbereiche sind, bei den betroffenen Personen
durch Inhalation oder ingestion nicht zu einer Kérperdosis fuhrt, die den
Grenzwert von 0,3 mSv im Kalenderjahr fir die effektive Dosis unter den An-
nahmen aus Anlage Xl zur Strahlenschutzverordnung Uberschreitet.

In der allgemeinen Verwaltungsvorschrift zu § 45 StrISchV (AVV 45) werden die
zugehorigen Einzelheiten zur Bestimmung der Strahlenexposition aus radio-
aktiven Ableitungen Gber Luft, Wasser oder Boden festgelegt [8-7].

8.3.2  Schutz des eingesetzten Personals

Grundséatzlich mufB3 von der Mdéglichkeit einer Strahlenexposition fur das beim
Umgang mit Tritium eingesetzte Personal ausgegangen werden. Dement-
sprechend wird diese Personengruppe als beruflich strahlenexponierte Personen
eingestuft, die der Personendosisiberwachung unterliegen. Ausnahmen kénnen
nur da zugelassen werden, wenn bei den vorliegenden Bedingungen des Um-
gangs mit Tritium die Méglichkeit einer Strahlenexposition von mehr als 5 mSv/a
ausgeschlossen werden kann.

Die einschlagigen Vorschriften ergeben sich aus folgenden Abschnitten der Strah-
lenschutzverordnung:

- §49- Dosisgrenzwerte fur beruflich strahlenexponierte Personen.
Begrenzung der effektiven Dosis im Kalenderjahr far beruflich strahlen-
exponierte Personen der Kategorie A auf 50 mSv (Anlage X 1 Spalte 2,
fur beruflich strahlenexponierte Personen der Kategorie B auf 15 mSv
(Tabelle X 1 Spalte 3).

- §51- Dosisgrenzwerte fur Personen im betrieblichen Uberwachungsbereich

oder im Kontrollbereich.
Begrenzung der effektiven Dosis im Kalenderjahr auf 5 mSv (Tabelle X 1

Spalte 4).

§ 52 - Inkorporation radioaktiver Stoffe
Begrenzung der Jahresaktivitatszufuhr Gber Inhalation und Ingestion
bei Tritium
far beruflich strahlenexponierte Personen der Kategorie A auf jeweils
3 E 9 Bq furInhalation und Ingestion (Tabelle IV 1 Spalten 5 bzw. 6),
fur beruflich strahlenexponierte Personen der Kategorie B auf jeweils
9E 8 Bgq,
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far nicht beruflich strahlenexponierte Personen im Kontrollbereich
oder betrieblichen Uberwachungsbereich auf jeweils 3 E8 Bq.

- §53- Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen.
Verpflichtung zur Einhaltung von SchutzmaBnahmen beim Umgang
mit offener Radioaktivitat.

- §62- Zu lUberwachende Personen.
Ermittlung der Kérperdosen bei beruflich strahlenexponierten Per-
sonen und zugehdrige administrative MaBnahmen.

- §63- Ermittlung der Kdrperdosen.
Die wirksame Uberwachung der Kérperdosen ist beim Umgang mit Tri-
tium nur Gber die Ermittlung der Aktivitat der Kérperausscheidungen
zu fahren.

- §64- Kontamination und Dekontamination.
Verpflichtung zur Feststellung von Kontaminationen in Rdumen, in de-
nen mit offenen radioaktiven Stoffen umgegangen wird unter Einhal-
tung der Grenzwerte far SchutzmaB3nahmen aus Anlage IX zur Strah-
lenschutzverordnung far Tritium, entsprechend 500 Bg/cm2 far Kon-
trollbereiche, 50 Bq/cm2 fiir betriebliche Uberwachungsbereiche.

Vermeidung einer Kontaminationsverschleppung beim Verlassen von
Kontrollbereichen bzw. betrieblichen Uberwachungsbereichen durch
Ausmessung an Personenkontaminationsmonitoren. Diese Schutzma@-
nahme ist beim Umgang mit Tritium nicht effektiv, weil die Kontamina-
tionsmonitore auf die vom Tritium ausgehende Strahlung nicht anspre-
chen.

8.3.3  Schutz gegen StérmalBnahmen und sonstige Einwirkungen Dritter

Hierbei handelt es sich ebenfalls um eine Genehmigungsvoraussetzung (§ 6 Abs. 1
Ziffer 7 StriSchV). Ziel solcher Einwirkungen Dritter kann sowohl die Entwendung
von radioaktiven Stoffen als auch deren Freisetzung sein. Spezifisch fir Tritium
wird man das Risiko einer Entwendung als nachrangig gegentiber der Absicht ei-
ner Freisetzung einzustufen haben, wobei gravierende Auswirkungen einer
durch Einwirkungen Dritter hervorgerufenen Freisetzung nur da auftreten kén-
nen, wo hohe Tritiumaktivitaten gehandhabt werden.
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8.4 Restriktionen unter dem Poliferationsgesichtspunkt

Waéhrend die Verwendung von Kernbrennstoffen nach dem internationalen Ver-
trag Uber die Nichtverbreitung von Kernwaffen (NV-Vertrag) Einschrankungen
und internationalen Kontrollen unterliegt, gibt es fir Tritium, obwohl es auch in
der Waffentechnik, z. B. bei thermonuklearen Sprengsétzen, Verwendung finden
kann, keine derartigen weit gefal3ten international vereinbarten Einschrankun-

gen.

Restriktionen im Umgang mit Tritium in Hinblick auf eine Verwendungskontrolile
und die Vermeidung unkontrollierter Abflisse kébnnen dagegen Bestandteile bi-
lateraler und zwischenstaatlicher Vereinbarungen zwischen dem Lieferanten und
dem Verwender des Tritiums sein.

Unter dem Gesichtspunkt der Poliferationsverhinderung der nuklearen Waffen-
technologie erscheint ein internationales Uberwachungsregime auch nicht zwin-
gend erforderlich, da der Einsatz von Tritium im Waffenbereich nur im Zusam-
menhang mit ausreichenden Mengen an waffenfahigen Kernbrennstoffen rele-
vant ist, fir die die internationale Kernmaterialliberwachung als effektives Kon-
trollinstrument zu Poliferationsverhinderung etabliert ist.
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9. Kurzlexikon

9.1 Kernphysikalische und radiologische Begriffe

Aktivitat

Aktivitat ist die Zahl der je Sekunde in einer radioaktiven Substanz zerfallenden
Atomkerne. Die MaBeinheit fur die Aktivitat ist das Becquerel, Kurzzeichen: Bq.

1 Becquerel entspricht dem Zerfall eines Atomkerns pro Sekunde. Die friher Gbli-
che Einheit Curie (Kurzzeichen: Ci) bezog sich auf die Aktivitdat von 1 Gramm Ra-
dium (1 Ci = 3,7 -10'°Bq).

Aktivitat, spezifische

Quotient aus der Aktivitat eines Stoffes und der Masse dieses Stoffes. Einheit z. B.
Bqg/kg.

Aktivitdtskonzentration

Quotient aus der Aktivitat eines Stoffes und dem Volumen dieses Stoffes. Einheit
z.B.Bqg/m3.

Dosis

Die Dosis ist ein MaB fr die Wirkung ionisierender Strahlung.
Man unterscheidet:

Energiedosis (Gesamte absorbierte Strahlungsenergie in der Masseneinheit.)

Die Einheit der Energiedosis ist Joule durch Kilogramm (J/kg). Ein Joule durch Ki-
logramm ist gleich der Energiedosis, die bei Ubertragung der Energie 1 J auf Ma-
terie der Masse 1 kg durch ionisierende Strahlung rdumlich konstanter Energie-
fluBdichte entsteht. Der besondere Einheitenname fir die Energiedosis ist Gray
(Kurzzeichen: Gy). 1 Gy = 1 J/kg.

Der friher gebrauchliche Einheitenname war das Rad (radiation absorbed dose)
(Kurzzeichen: rd oder rad).

1Gy = 100 rd;
1rd = 1/100 J/kg = 1/100 Gy.
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Aquivalentdosis

Die Aquivalentdosis bericksichtigt durch die Einfihrung eines Bewertungsfak-
tors - Qualitatsfaktor (Q) genannt - die biologisch unterschiedlichen Wirkungen
verschiedener Strahlenarten. Der Wert des Qualitatsfaktors hangt vom Energie-
ibertragungsvermoégen der jeweiligen Strahlenart ab. Der Ausdruck Aquivalent-
dosis wird nur im Strahlenschutz verwendet.

Die Aquivalentdosis H an einem Punkt im Gewebe wird durch die Gleichung H =
D - Q angegeben. Hierbei ist D die Energiedosis und Q der Qualitatsfaktor. Der
Wert des Qualitatsfaktors richtet sich nach der Strahlenart:

- Rontgen- und Gammastrahlung, Betastrahlung,

Elektronen und Positronen: Q=1
Neutronen nicht bekannter Energie: Q=10
- fur Alphastrahlung aus Radionukliden: Q=20

Die Einheit fir die Aquivalentdosis ist Joule/kg (J/kg). Der besondere Name fur
die Einheit der Aquivalentdosis ist das Sievert (Sv). Zur Zeit wird der friihere Ein-
heitenname Rem (Roentgen equivalent man) (Kurzzeichen: rem) noch haufig ge-
braucht.

1Sv = 100 rem
Trem =1/100J/kg=1/100Sv

Effektive Dosis

Die effektive Dosis - genauer: effektive Aquivalentdosis - ist die Summe der mit
dem Wichtungsfaktor multiplizierten mittleren Organdosen. Der Wichtungsfak-
tor beschreibt den Anteil des Strahlenrisikos, das sich aus dem bestrahlten Gewe-
be fir das Gesamtrisiko der bestrahlten Person ergibt. Zur Berechnung der effek-
tiven Aquivalentdosis werden die einzelnen Organdosiswerte nach Multiplikati-
on mitdem jeweiligen Wichtungsfaktor addiert. (Vergl. Tab. 9-1)

Die effektive Dosis ist die geeignete GroBe zur Bewertung des strahlenbedingten
Risikos fur genetische und somatische Spatschaden.
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Gewebe Wichtungsfaktor
Gonaden 0,25
Brust 0,15
rotes Knochenmark 0,12
Lunge 0,12
Schilddrise 0,03
Knochenoberfldche 0,03
iibrige 0,30

Tab.9-1: Wichtungsfaktoren zur Berechnung der effektiven Aquivalentdosis

lonendosis

Unter der lonendosis versteht man den Quotienten aus der elektrischen Ladung
der lonen eines Vorzeichens, die in einem definierten Volumenelement Luft
durch die Strahlung gebildet werden, und der Masse dieses Volumenelements. 1h-
re Einheit ist definiert als Coulomb pro Kilogramm (C/kg). Die alte Einheit ist das
Réntgen (R). Ein Rontgen entspricht 2,58 - 10~ * Coulomb pro Kilogramm.

Folgedquivalentdosis

Aquivalentdosis, die ein Organ oder Gewebe durch Inkorporation eines oder
mehrerer Radionuklide wéhrend eines unendlichen Zeitraumes erhalt.

50-Jahre-Folgedquivalentdosis

Aquivalentdosis, die ein Organ oder Gewebe durch einmalige Inkorporation ei-
nes oder mehrerer Radionuklide wahrend eines Zeitraumes von 50 Jahren nach
der Inkorporation erhalt.

Dosisfaktoren

Faktoren zur Ermittlung der Strahlenexposition einzelner Organe und des gesam-
ten Koérpers durch inkorporierte radioaktive Stoffe. Die Dosisfaktoren sind ab-
héangig vom Radionuklid, von der Inkorporationsart (Inhalation/ingestion), von
der chemischen Verbindung des Radionuklides (I6slich/unléslich) sowie vom Alter
der Person.
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Dosisgrenzwerte

Dosis einer ionisierenden Strahlung, die auf der Basis von Empfehlungen wissen-
schaftlicher Gremien als das Maximum festgelegt wurde, das aufgenommen wer-
den darf. Die Kérperdosen durfen fur beruflich strahlenexponierte Personen die
in der Tabelle 9-2 genannten Werte je Kalenderjahr nicht berschreiten. Die Kér-
perdosen durfen far nicht beruflich strahlenexponierte Personen bei Aufenthalt
im betrieblichen Uberwachungsbereich ein Zehntel der Tabellenwerte je Jahr
nicht Gberschreiten.

Dosisgrenzwerte (in mSv) fur
beruflich strahlenexponierte
Personen im Kalenderjahr
Kategorie A Kategorie B
Effektive Dosis: 50 15
Teilkérperdosis:
1. Keimdrisen, Gebarmutter, rotes 50 15
Knochenmark
2. Alle Organe und Gewebe, soweit nicht 150 45
unter 1., 3. oder 4. genannt
3. Schilddriise, Knochenoberfliche, Haut, 300 90
soweit nicht unter 4. genannt
4. Hiande, Unterarme, Fiifle, Unterschenkel, 500 150
Knochel, einschl. der dazugehérigen Haut

Tab. 9-2:  Dosisgrenzwerte fir beruflich strahlenexponierte Personen

Dosisgrenzwerte, Bevélkerung

Die effektive Dosis darf im auBerbetrieblichen Uberwachungsbereich unter Ein-
beziehung der Strahlenexposition durch die Emission radioaktiver Stoffe mit Ab-
luft und Abwasser aus Anlagen, die mit radioaktiven Stoffen umgehen, far keine
Person 1,5 mSv/Jahr Gberschreiten (in Sonderfallen mit Zustimmung der Behor-
den 5 mSv/Jahr).
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Bei der Ableitung radioaktiver Stoffe mit Abluft oder Abwasser hat der Strahlen-
schutzverantwortliche die technische Auslegung und den Betrieb seiner Anlagen
so zu planen, daB3 folgende Grenzwerte nicht Gberschritten werden:

- effektive Dosis; Keimdrisen, Gebarmutter,

rotes Knochenmark 0,3 mSv/Jahr
- Knochenoberfliache, Haut 1,8 mSv/iahr
- sonstige Organe und Gewebe 0,9 mSv/Jahr

Die Grenzwerte mussen eingehalten werden
- an der ungunstigsten Einwirkungsstelle,
- unter BerUcksichtigung samtlicher relevanter Belastungspfade

- unter Berlcksichtigung der biologischen Daten sowie der Erndhrungs- und
Lebensgewohnheiten der Referenzperson,

- unter Berucksichtigung einer moéglichen Vorbelastung durch andere Anla-
gen und Einrichtungen.

Dosisleistung

Die Dosisleistung ist der Quotient aus der Dosis und der Zeit; z. B. wird die Aqui-
valentdosisleistung im Strahlenschutz haufig in Mikrosievert je Stunde (uSv/h) an-
gegeben.

Dosis-Wirkungs-Beziehung

Beziehung zwischen der Energie- oder Aquivalentdosis eines Organs, Kérperteils
oder des Gesamtkdrpers und der daraus resultierenden Strahlenwirkung.

Emission

in der Physik versteht man darunter die Aussendung einer Wellen- oder Teilchen-
strahlung. Ebenso wird der Begriff fiir das Ausstrémen luftverunreinigender Stof-
fe in die AuBeniuft verwendet.

Exposition

Das AusmafB, in dem ein Objekt oder Lebewesen dem EinfluB von Umweltfakto-
ren, zum Beispiel ionisierender Strahlung, ausgesetzt ist.
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fon

Elektrisch geladenes atomares oder molekulares Teilchen, das aus einem neutra-
len Atom oder Molekul durch Abspaltung oder Anlagerung von Elektronen oder
durch elektrolytische Dissoziation von Molekilen in Losungen entstehen kann.

lonisation

Aufnahme oder Abgabe von Elektronen durch Atome oder Molekdlle, die da-
durch in lonen umgewandelt werden. Hohe Temperaturen, elektrische Entladun-
gen und energiereiche Strahlung kénnen zur lonisation fuhren.

lonisierende Strahlung

Jede Strahlung, die direkt oder indirekt ionisiert. Man unterscheidet: Alpha-,
Beta-, Gamma- und Neutronenstrahlung.

Alphastrahlung

Emission positiv geladener Teilchen beim radioaktiven Zerfall. Ein a-Teilchen be-
steht aus zwei Neutronen und zwei Protonen, ist also mit dem Kern des Helium-
atoms identisch. Die Ruhemasse des Alphateilchens betragt 6,644 24 - 10—27 kg.
Alphastrahlung ist die am wenigsten durchdringende Strahlungsart. Sie wird
schon durch ein Blatt Papier absorbiert, und sie ist fur Lebewesen nur dann ge-
fahrlich, wenn die Alphastrahlen aussendende Substanz eingeatmet oder mit der
Nahrung aufgenommen wird oder in Wunden gelangt.

Betastrahlung

Mit Betastrahlung bezeichnet man die Emission von Elektronen (7) bzw. Positro-
nen (B+) beim radioaktiven Zerfall. Betastrahlen haben ein Energiekontinuum,
angegeben wird jeweils die maximale Energie. Betastrahlen werden bereits
durch geringe Schichtdicken (z. B. 2 cm Kunststoff oder 1 cm Aluminium) absor-
biert.

Gammastrahlung

Hochenergetische, kurzwellige elektromagnetische Strahlung, die von einem
Atomkern ausgestrahlt wird. Die Energien von Gammastrahlen liegen gewohn-
lich zwischen 0,01 und 10 MeV. Auch Réntgenstrahlen treten in diesem Energie-
bereich auf, sie haben aber ihren Ursprung nicht im Atomkern, sondern sie ent-
stehen durch Elektroneniibergange in der Elektronenhille oder durch Elektro-
nenbremsung in Materie (Bremsstrahlung). im allgemeinen ist der Alpha- und
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Betazerfall von Gammastrahlung begleitet. Gammastrahlen sind sehr durchdrin-
gend und lassen sich am besten durch Materialien hoher Dichte (Blei) schwachen.

Neutronenstrahlung

Neutronen sind ungeladene Elementarteilchen mit einer Masse von 1,67482 -
10—27 kg und damit geringfligig gréBer als die Protonenmasse. Das freie Neutron
ist instabil und zerfallt mit einer Halbwertszeit von 11,5 Minuten.

Isomere

Nuklide derselben Neutronen- und Protonenzahl, jedoch unterschiedlicher ener-
getischer Zustande; z. B. Ba-137 und Ba-137m.

Isotone

Atomkerne mit gleicher Neutronenzahl. Beispiel: S-36, CI-37, Ar-38, K-39, Ca-40;
diese Kerne enthalten jeweils 20 Neutronen, aber eine unterschiedliche Anzahl
von Protonen: Schwefel 16, Chlor 17, Argon 18, Kalium 19 und Kalzium 20 Proto-

nen.

Isotope

Atome derselben Kernladungszahl (d. h. desselben chemischen Elementes), je-
doch unterschiedlicher Nukleonenzahl, z. B. Ne-20 und Ne-22. Beide Atomkerne
gehdren zum selben chemischen Element, dem Neon (Kurzzeichen: Ne) und ha-
ben daher beide jeweils 10 Protonen. Die Nukleonenzahl ist allerdings verschie-
den, da Ne-20 10 Neutronen und Ne-22 12 Neutronen enthalt.

Radioaktivitit

Eigenschaft bestimmter Stoffe, sich ohne duBere Einwirkung umzuwandeln und
dabei eine charakteristische Strahlung auszusenden. Die Radioaktivitdt wurde
1896 von Becquerel am Uran entdeckt. Wenn die Stoffe - genauer, die Radionu-
klide - in der Natur vorkommen, spricht man von natirlicher Radioaktivitat; sind
sie ein Produkt von Kernumwandlungen in Kernreaktoren oder Beschleunigern,
so spricht man von kanstlicher Radioaktivitat. Rund 2 200 Radionuklide sind heu-
te bekannt. Kennzeichnend fur jedes Radionuklid ist seine Halbwertszeit, das ist
die Zeit, in der sich in einer vorgegebenen Menge die Halfte der Atomkerne um-
wandelt. Es sind Halbwertszeiten von mehreren Milliarden Jahren (Uran-238) bis
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zu millionstel Sekunden (Po-212) bekannt. Charakteristisch ist auch die beim Zer-
fall emittierte Strahlung und ihre Energie; so zerfallt Radium-226 unter Aussen-
dung von Alphastrahlen, wahrend Tritium Betastrahlen emittiert.

Radiologie

Im weiteren Sinne "Medizinische Strahlenkunde”, bestehend aus theoretischer
Radiologie (Strahlenbiologie, medizinische Strahlenphysik) und klinischer Radio-
logie. Radiologie im engeren Sinne umfafBt die Réntgendiagnostik und die Strah-
lentherapie.

Radionuklid

Instabiles Nuklid, das spontan ohne duBere Einwirkung unter Strahlungsemission
zerfallt. Uber 2 200 naturliche und kinstliche Radionuklide sind bekannt.

Radiodkologie

Unter Okologie versteht man die Wissenschaft vom Haushalt der Natur. Dabei
werden Produktions- und Transportprozesse von Lebewesen und wichtigen Sub-
stanzen wie Stickstoff, Kohlenstoff und Wasserstoff studiert. Schadstoffe, welche
in die Umwelt freigesetzt wurden, unterliegen den allgemeinen Transportprinzi-
pien und verteilen sich, je nach physikalischen und chemischen Eigenschaften, in
den betrachteten Okosystemen. Die Radiodkologie setzt sich mit dem Verhalten
und der Auswirkung radioaktiver Stoffe in der Biosphéare auseinander. Sie umfafit
Produktion und Freisetzung, den Transport durch den abiotischen Teil der Bio-
sphare, die Nahrungsketten, die Aufnahme und Verteilung im Menschen und die
Auswirkung der Strahlung auf Lebewesen.

Radiotoxizitdt

MaB far die Gesundheitsschadlichkeit eines Radionuklides. Strahlenart, Strahlen-
energie, Resorption usw. beeinflussen den Grad der Radiotoxizitdt eines Radio-
nuklides.
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9.2 Prafixe fir dezimale Vielfache und Teile von Einheiten
Prafix zi{i:;l‘rzl?gg Faktor
Exa E 1018 = EI18 1 000 000 0600 000 000 000 1 Trillion
Peta P 1015 = EI15 1 000 000 000 000 000 1 Billiarde
Tera T 1012 = Ei12 1 000 000 000 000 1 Billion
Giga G 109 = EO09 1000 000 000 1 Milliarde
Mega M 106 = EO06 1 000 000 1 Million
Kilo k 103 = EO03 1 000 Tausend
Hekto h 102 = EO02 100 Hundert
Deka da 101 = E01 10 Zehn
Dezi d 101 = E-01 0,1
Zenti ¢ 10-2 = E-02 0,01
Milli m 10-3 = E-03 0, 001
Mikro p 10-6 = E-06 0, 000 001
Nano n 10-9 = E-09 0. 000 000 001
Pico p 10-12 = E-12 0, 000 000 000 001
Femto f 10-15 = E-15 0, 000 600 000 000 001
Atto a 10-18 = E-18 0, 000 000 000 000 000 001
9.3 Einheiten der Aktivitat und Dosis
Physikalische SI- alte Beziehung
GroBe Einheit Einheit
Aktivitat Becquerel {Bg) Curie (CD 1Ci = 3,7-1010Bgq
1Bg=1/s 1Bg = 2.7-10-1L (i
Energiedosis Gray (Gy) Rad (rd) 1rd = 0,01 Gy
1Gy = 1J/kg 1Gy = 100 rd
Aquivalentdosis Sievert (Sv) Rem (rem) lrem = 0,01 Sv
1Sv =1J/kg 1 Sv = 100 rem
lonendosis Coulomb durch Rontgen (R) 1R =2,58-104C/kg
Kilogramm (C/kg) 1C/kg = 3876 R
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