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Zur Ruckhaltung radioaktiver Stoffe bei einer Wiederaufarbeitungsanlage
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1. Einleitung

In der Empfehlung der SSK zur Abtrennung von Kr-85 aus den Abgasen von Wiederaufarbei -
tungsanlagen vom 26.6.1975 sowie den Empfehlungen von RSK und SSK zur ” Grundsétzli-
chen sicherheitstechnischen Realisierbarkeit des Entsorgungszentrums’ vom 20.10.1977 wur-
de die anzustrebende Riickhaltung der verschiedenen Radionuklide bzw. -gruppen bei Anla-
gen mit einem Durchsatz von 1400 t/a vorgeschlagen. In den von RSK und SSK am 15.2.1978
verabschiedeten ” Sicherheitstechnischen Fragestellungen zum Entsorgungszentrum” wurden
Forschungs- und Entwicklungsvorhaben zur eventuellen weiteren Rickhaltung radioaktiver
Stoffe empfohlen. Angesichts des verringerten Zubaus von Kernkraftwerken und der Planung
kleinerer Wiederaufarbeitungsanlagen zur Aufarbeitung des Brennstoffes von Kernkraftwer-
ken mit Leichtwasserreaktoren bat der Bundesminister des Innern die Strahlenschutzkommis-
sion, die anzustrebende Ruckhaltung bei den verschiedenen Radionukliden bzw. -gruppen
entsprechend § 28 Abs. 1 und § 45 StrlSchV fur eine Anlage mit einem Jahresdurchsatz von
350, 700 oder 1000 t neu zu prufen und eine entsprechende Empfehlung zu erarbeiten.

2. Begrenzung der Jahresaktivitatsabgaben

Die Beratungsergebnisse der Strahlenschutzkommission lassen sich wie folgt zusammen-
fassen:

(1)  Aufgrund radiodkologischer Studien und detaillierter Prifung des gegenwartigen
Standes von Wissenschaft und Technik zur Rickhaltung und Endlagerung der ver-
schiedenen Radionuklide empfiehlt die Strahlenschutzkommission, bei der zur Zeit zur
Diskussion stehenden Wiederaufarbeitungsanlage fur die Jahresaktivitatsabgaben fol-
gende Maximalwerte zuzul assen:

— Ableitungen mit der Fortluft:

Benennung Jahresaktivitétsabgaben in Bq (Ci)
Durchsatz 350 t/a 700 t/a 1000 t/a
a-Aerosole  [1,1140° (0,03) 1,940° (0,05) 1,940° (0,05)
b-Aerosole 1,140 (3) 1,940 (5) 1,940 (5)
J129 7,440° (0,2) 7,440° (0,2) 7,440° (0,2)
Kr-85 1,140% (340%  |2,240Y (640°% |3,310% (940°
H-3 3,740 (140°)  [7,440% (240°) [1,140™ (320
C-14 9,340™ (2,540%) [1,940% (540%) [2,640" (7407




Zur Ruckhaltung radioaktiver Stoffe bei einer Wiederaufarbeitungsanlage 4

- Ableitungen mit dem Abwasser:

Benennung Jahresaktivitétsabgaben in Bq (Ci)
Durchsatz 350 t/a 700 t/a 1000 t/a
H-3 3,740" (140% |3,740" (1140°% |3,740" (120%
a-Strahler 3,740% (0,01)  |7,440° (0,02) |7,440%(0,02)
Aktivierungs- und Spaltpro- | 1,1:40% (0,3) 2,240 (0,6) |2,240" (0,6)
dukte ohne

H-3 und a-Strahler

(2)  Die Strahlenschutzkommission hélt zur Einhaltung der Forderungen des § 45 StrlSchv
eine Ruckhaltung von Kr-85, H-3 und C-14 bel einer Wiederaufarbeitungsanlage mit
einer der vorgenannten Grof3en nicht fur erforderlich, weil die bel vollsténdiger Emis-
sion dieser Radionuklide mit der Fortluft in der Umgebung entstehende Strahlenexpo-
sition deutlich unterhalb der Grenzwerte des 8§ 45 StrISchV liegt.

Der Anteil an Tritium, der prozefdtechnisch bereits als Tritiumldsung abgetrennt vor-
liegt, darf nach Ansicht der Strahlenschutzkommission unter Beachtung des Grund-
satzes ,,s0 gering wie moglich” (8 28 Abs. 1 Nr. 2 StrlSchV) nicht durch eine aktive
Mal3nahme Uber den Kamin abgel eitet werden.

3 Um zukinftig bei verstarkter Nutzung der Kernenergie eine dem Stand von Wissen-
schaft und Technik entsprechende Technologie zur Kr-85-Abscheidung und -Endlage-
rung zur Verfigung zu haben, schldgt die Strahlenschutzkommission unter Bertick-
sichtigung weltweiter Abgabe und Verteilung vor, dal3 ein Verfahren zur Kr-85-Ruck-
haltung bis zur technischen Reife ("heil3er Betrieb”) entwickelt und erprobt wird.
Gleichzeitig ist ein Verfahren zur Kr-85-Endlagerung zu entwickeln.

3. Begriundungen

3.1 Abschatzung der potentiellen Strahlenexposition bei
Ausschopfung der maximalen Jahresaktivitatsabgaben gemaf
Empfehlung

Bei Ausschdpfung der angegebenen Jahresaktivitétsabgaben fir Anlagen bis zu einem Durch-
satz von 1000 t/a liegen die nach den Berechnungsmethoden und Daten der , Allgemeinen
Berechnungsgrundlage fur die Bestimmung der Strahlenexposition bei radioaktiven Ableitun-
gen mit der Abluft oder in Oberflachengewasser” errechneten Jahresdosen unterhalb folgender
Werte:
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Luftpfad (ebenes Gelande, Emissionshéhe H = 200 m, Langzeitausbreitungsfaktor

von etwa 2 - 10% s/m3):

Jahresdosen in mSv (mrem)

Inhalations- und Ingestions-
dosisfaktoren nach ICRP 2

Inhalations- und Ingestions-
dosisfaktoren nach ICRP 30 ™

Ganzkorper
effektive Dosis
Schilddriise

Haut

Knochen
Knochenoberflache
andere Organe

005 ( 5)
02 (20
015 (15)
025 (25)

005 ( 5)

005 (5)
02 (20)
01 (10)

01 (10)

0,05 (5)

Diese Dosen kénnen sich je nach Standort infolge ungiinstigerer Ausbreitungsbedingungen

der Radionuklide in der Atmosphéare um einen Faktor 2 bis 3 erhéhen.

Wasserpfad (angenommener mittlerer WasserabfluB 20 m?/s):

Jahresdosen in mSv (mrem)

Ingestionsdosisfaktoren nach
ICRP2")

Ingestionsdosisfaktoren nach
ICRP30 ™"

Ganzkorper
effektive Dosis
Schilddriise
Knochen

Knochenoberflache

andere Organe

0,03 (3)
0,02 (2)
0,12 (12)

0,03 (3)

0,02 (2)
0,01 (1)
0,05 (5)
0,03 (3)

Diese Dosen andern sich umgekehrt proportional mit dem Wasserabflul3.

) ICRP 2: derzeit gliltige StrlSchv
") |CRP 30: novellierte StrlSchv
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3.2 Betrachtungen zu den Ableitungen tiber den Luftpfad

3.2.1 Jahresaktivitatsabgaben einer Wiederaufarbeitunsanlage mit der
Fortluft, falls keine RiickhaltemaBnahmen vorgesehen werden

Wirden keine Malinahmen zur Rickhaltung vorgesehen, so ergédben sich etwa folgende

Jahresaktivitétsabgaben:
Benennung Jahresaktivitétsabgaben in Bq (Ci)
ohne Riickhaltung
Durchsatz 350 t/a 700 t/a 1000 t/a
Aerosole 1,9 10" (5 10% 3,0 10" (8 10% 3,7- 10" (1 10°)
J129 5,5 10™ (15) 1,1 10" (30) 1,6 - 10" (43)
Kr-85 1,110 (3 10°% 2,2 10" (6 - 10°) 3,3 10" (9" 10°
H-3 3,710 (1-10°) 7,410 (2 10°) 1,110 (3 10°)
C-14 93 - 10% (25 - |19 10%®(5 109 2,6 10" (7 109
107

Diese Daten beziehen sich auf wiederaufzuarbeitenden Kernbrennstoff mit einem mittleren
Abbrand von 40 000 MWd/t und einer Abkuhlzeit von 7 Jahren.

3.2.2 Begriindung fiir Riickhalteeinrichtungen

Geht man bei den Modellrechnungen von der ,Allgemeinen Berechnungsgrundliage fur die
Bestimmung der Strahlenexposition bel radioaktiven Ableitungen mit der Abluft oder in
Oberflachengewa&sser” mit den vom Landerausschuf? fir Atomkernenergie am 8.9.1982 be-
schlossenen Anderungen, jedoch neueren Ausbreitungsparametern fiir 200 m hohe Emitten-
ten, aus, so ergibt sich fir ein ebenes Gelande mit einem Langzeitausbreitungsfaktor von etwa
2-10®s/m® (200 m hoher Kamin), da’ beim Luftpfad durch J-129 und an Aerosolteilchen ge-
bundene Radionuklide die Dosisgrenzwerte des 8§ 45 StrISchV ohne Ruckhaltung erheblich
Uberschritten werden. Die maximalen Dosisbeitrége durch H-3, C-14 bzw. Kr-85 sind demge-
gentiber jeweils mehr as einen Faktor 15 kleiner als die Dosisgrenzwerte des § 45 StrlSchV.

3.2.3 MaBnahmen zur Riickhaltung von Jod und Aerosolen

Die Ruckhaltung von Jod mit Hilfe von silberimprégniertem Sorptionsmaterial und von Aero-
solen mit Hilfe von Schwebstoffiltern der Klasse S sind heute Stand von Wissenschaft und
Technik. Die Jahresaktivitatsabgaben lassen sich bel einer Anlage mit eéinem Durchsatz von
1000 t/a auf folgende Maximalwerte begrenzen:

Jod: 7,4-10° Bq (0,2 Ci)
1,9 10° Bq (0,05 Ci)
1,9 10" Bq (5 Ci)

a-Aerosole:
3- Aerosole:
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Bel diesen Jahresaktivitétsabgaben liegt die maximale Jahresdosis der Schilddriise (bel
Kleinkindern und Erwachsenen) durch J129 bei etwa 0,15 mSv (15 mrem) und des Ganz-
korpers bzw. der Knochen bel Erwachsenen durch an Aerosolteilchen gebundene Radionukli-
de bel 0,025 mSv (2,5 mrem) *) bzw. 0,25 mSv (25 mrem) *). Die effektive Jahresdosis mit
Dosisfaktoren nach ICRP 30 **) betrégt durch die an Aerosolteilchen gebundenen Radio-
nuklide etwa 0,01 mSv (1 mrem).

In Hinsicht auf die Endlagerung handelt es sich bei Filtern, die mit Jod und Aerosolen
kontaminiert sind, um schwach- bzw. mittelaktive Abfélle, deren Endlagerung im Bergwerk
Asse |l demonstriert wurde.

3.2.4 Zur Ruckhaltung von Kr-85, H-3, C-14

Es wurde geprift, inwieweit Kr-85, H-3 bzw. C-14 entsprechend § 28 Abs. 1 Nr. 2 StrlSchv
bei einer Wiederaufarbeitungsanlage eventuell zurlickgehalten werden sollten, obwohl die
maximalen Jahresdosen durch jedes dieser drei Radionuklide bei vollstandiger Ableitung mit
der Fortluft weniger als 1/15 der Dosisgrenzwerte des § 45 StrISchV betragen.

Kr-85:

Die Abtrennung von Kr-85 kénnte entsprechend der industriellen Edelgasgewinnung bel der
Luftzerlegung mit dem Verfahren der Tieftemperaturrektifikation durchgefihrt werden, dain
der konventionellen Technik hierzu bereits jahrzehntelange Erfahrungen vorliegen. Die
Anwendung dieser Verfahren auf kerntechnischem Gebiet befindet sich in der Entwicklung.

Fir die Entsorgung des auf Druckgasflaschen abgefiillten Kr-85 gibt es folgende Alternativen:

- Oberirdische Lagerung
—  Versenkung in die Tiefsee.

Beim Verfahren ,,Oberirdische Lagerung” liegen noch keine Erfahrungen mit der Lagerung
radioaktiver, auf Druckgasflaschen abgefillter Stoffe unter Naturzugkthlung vor. Zur Mdg-
lichkeit der ,, Versenkung in die Tiefsee” werden zur Zeit noch Untersuchungen durchgefihrt.

Dader Zubau der Kernenergie gegenwartig kleiner ist as urspringlich erwartet wurde, halt es
die Strahlenschutzkommission nicht fur erforderlich, Kr-85 derzeit bel einer Wiederaufarbel-
tungsanlage zurlickzuhalten, um eine héhere Strahlenexposition durch global verteiltes Kr-85
zu verhindern. Wirde z.B. das gesamte Kr-85, das in 1000 Kernkraftwerken mit je 1000
MWe entsteht, bel Wiederaufarbeitungsanlagen jéhrlich emittiert werden, so betriige nach
etwa 100 Jahren die Jahresdosis fur die Haut durch global verteiltes K-85 etwa 0,01 mSv
1 mrem). Die Ganzkdrperdosis durch Gammastrahlen betrégt etwa 1/75 der Hautdosis. Neuere
Ausbreitungsexperimente im Kernforschungszentrum Karlsruhe ergaben auf3erdem, dal3 bel
einer Emissionshohe von 200 m die Bodenrauhigkeit einen wesentlich kleineren Einfluld auf
die maximale bodennahe L uftkonzentration hat als bei 100 m hohen Emittenten. Hierdurch ist
die lokale Strahlenexposition durch Kr-85 um etwa einen Faktor 2 bis 3 kleiner, alssiein den
siebziger Jahren erwartet wurde.

") mit Dosisfaktoren nach ICRP 2 berechnet: derzeit giiltige StrlSchV
") ICRP 30: novellierte StrlSchV
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Um zukinftig bel verstérkter Nutzung der Kernenergie eine dem Stand von Wissenschaft und
Technik entsprechende Technologie zur Kr-85-Abscheidung und -Endlagerung zur Verfligung
zu haben, schlégt die Strahlenschutzkommission vor, dal3 ein Verfahren zur Kr-85-Ruick-
haltung bis zur technischen Reife (" heil3er Betrieb”) entwickelt und erprobt wird. Gleichzeitig
ist ein Verfahren zur Kr-85-Endlagerung zu entwickeln.

H-3:

Folgende technische Mdglichkeiten liegen zur Senkung der Aktivitétsabgaben des H-3 in
Form von HTO vor:

- Tritiumwascher im ersten Extraktionszyklus mit anschlief3ender Saurerezyklierung
(Abwasserpfad)
- Auskondensation in den Abgasstrémen durch Taupunktunterschreitung

Die Begrenzung der H-3-Abgabe mit dem Abwasser mit Hilfe eines Tritiumwaschers ist noch
nicht Stand der Technik. Es kdnnen bel diesem Verfahren extreme FluRverhaltnisse organi-
scher zu anorganischer Phase vorliegen, wie sie in der technischen Chemie bisher nur selten
angewandt worden sind. Ferner wurde das Verfahren noch nicht unter kerntechnischen Bedin-
gungen erprobt.

Das Verfahren der Auskondensation durch Taupunktunterschreitung entspricht dem Stand von
Wissenschaft und Technik.

Folgende Verfahren zur Entsorgung des zuriickgehaltenen H-3 werden diskutiert:
- Verpressung in den geol ogischen Untergrund
- In situ-Verfestigung

- Verfestigung mit Zement in Fassern
a) langerfristige Lagerung bis zum Zerfall
b) Versenkung in die Tiefsee.

Das Verfahren ,,Verpressung im geologischen Untergrund” entspricht dem Stand von Wissen-
schaft und konventioneller Technik. Die "In situ-Verfestigung” wird derzeit in der Bundes-
republik Deutschland entwickelt und entspricht dem Stand von Wissenschaft. In Deutschland
liegen bislang bei diesen beiden Verfahren keine Erfahrungen mit radioaktivem Material vor.

Die Versenkung schwach- und mittelradioaktiver Abfélle in die Tiefsee wird derzeit von eini-
gen Staaten unter Kontrolle der NEA durchgefihrt.

Bel vollstandiger Abgabe des H-3 Uber den Kamin liegt die hierdurch bedingte Strahlenexpo-
sition deutlich unterhalb der Grenzwerte des §45 StrISchV. Der Anteill an Tritium, der
prozefdtechnisch bereits as Tritiumldsung abgetrennt vorliegt, darf jedoch nach Ansicht der
Strahlenschutzkommission unter Beachtung des Grundsatzes ”so gering wie moglich” (8 28
Abs. 1 Nr. 2 StriSchV) nicht durch eine aktive Mal3nahme tber den Kamin abgeleitet werden.
Ein Verfahren zur Endlagerung dieses zuriickgehaltenen Tritium sollte demonstriert werden.

Die zu erwartende Strahlenexposition durch global verteiltes H-3 ist wegen des grof3en
Mischungsvolumens in den Weltmeeren vernachlassigbar klein. Wirden z.B. jéhrlich
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3,710 Bq (1 - 10" Ci) H-3 (1000 groRe Kernkraftwerke) in das Oberflachenwasser der
Weltmeere verbracht, so betriige nach 100 Jahren die dadurch verursachte Jahresdosis fir den
Ganzkorper etwa 10° mSv (10 mrem).

C-14:

C-14 liegt im Abgas praktisch vollstandig in Form von CO, vor. Die CO,-Abscheidung auf
absorptivem Weg ist ein Ubliches technisches Verfahren und entspricht dem Stand von Wis-
senschaft und konventioneller Technik. Die C-14-Abscheidung wurde noch nicht technisch
erprobt.

In Hinsicht auf die Endlagerung handelt es sich bei C-14 um schwachradioaktiven Abfall,
dessen Endlagerung im Bergwerk Asse Il demonstriert worden ist.

Bei vollstandiger Emission des C-14 liegt die hierdurch bedingte Strahlenexposition deutlich
unterhalb der Grenzwerte des 8§ 45 StrISchV.

Bei der Betrachtung des aus Wiederaufarbeitungsanlagen emittierten C-14 ist zu bedenken,
dal? etwa 40 % des in Leichtwasserreaktoren produzierten C-14 bereits dort emittiert werden
und nur die restlichen etwa 60 % bei Wiederaufarbeitungsanlagen. Daneben sinkt zur Zeit die
durch C-14 verursachte Strahlenexposition durch Verbrennen C-14-freier fossiler Brennstoffe
(Suess-Effekt). Wiirden jahrlich 7,4 - 10* Bq (2 - 10* Ci) C-14 (1000 grofe Leichtwasser-
reaktoren) in die Atmosphére emittiert, so betriige ohne Berlicksichtigung des Suess-Effekts
die Erhdhung der Jahresdosis durch global verteiltes C-14 in 100 Jahren etwa 5 - 10* mSv
(0,05 mrem).

3.3 Betrachtungen zu den Ableitungen tiber den Wasserpfad

Bei einer Anlage mit einem Durchsatz bis zu 1000 t/a erwartet man folgende maximale
Jahresaktivitétsabgaben:

H-3 37°10%Bgq (1 10°Ci)
a-Strahler: 74-10°Bq (0,02 Ci)

Aktivierungs-und  2,2-10°Bq (0,6 Ci)
Spaltprodukte ohne
H-3 und a-Strahler

Die durch diese Emissionen bedingte Strahlenexposition liegt bei Vorhandensein eines
Vorfluters mit einem mittleren WasserabfluR von 20 m®/s deutlich unterhalb der Grenzwerte
des § 45 StrISchV.



