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Kurzfassung

Das vorliegende Handbuch wurde vornehmlich mit dem Ziel erstellt, den in Behdrden
oder Forschungseinrichtungen tatigen und mit Storfallanalysen befassten Personen In-
formationen in die Hand zur geben, die bei der Planung, der Erstellung, dem Betrieb und
dem Ruckbau von Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung eine zutreffende und
rasche Beurteilung von Storfallen erlauben. Es liegt jedoch nicht in der Absicht der Ver-
fasser des Handbuchs, fertige Losungen fiir komplexe Probleme der Storfallanalyse an-
zubieten. Derartige Fragen werden stets einer eingehenden Analyse und Berechnung

durch Fachleute auf dem Gebiet der Storfallanalyse vorbehalten bleiben missen.

Der sinnvolle Gebrauch der im Handbuch vorliegenden Informationen erfordert ein
grundsatzliches Verstandnis der Storfallproblematik und der Terminologie der nuklearen
Sicherheit. In Teil A ,Grundlagen der Storfallanalyse“ werden daher zunachst die wich-
tigsten Begriffe und Grundlagen eingefiihrt und erlautert, und der gesetzliche Rahmen
dargestellt. In Teil B ,Physikalisch-chemische Grundlagen der Storfallanalyse® werden
die Prozesse erlautert, die bei einem Storfall auftreten konnen. In Teil C ,Auswertung
der Betriebserfahrung von Vorkommnissen® werden die bisherig aufgetretenen nationa-
len wie auch internationalen Vorkommnisse statistisch ausgewertet. In Teil D ,Exempla-
rische Anwendung der Storfallanalyse auf Einrichtungen der nuklearen Ver- und Entsor-
gung“ werden die verschiedenen Aspekte der Storfallanalyse exemplarisch auf einen

generischen Storfall angewendet.



Abstract

This handbook was prepared primarily with the aim to provide information to experts of
authorities or research facilities engaged in incident analysis. It will allow an adequate
and rapid assessment of incidents in the planning, preparation, operation and disman-
tling of nuclear supply and waste disposal facilities. However, it is not the intention of the
authors of the handbook to offer ready solutions to complex problems of incident analy-
sis. Such questions must remain subject to an in-depth analysis and assessment to be

carried out by dedicated experts of incident analysis.

The expedient use of the information given in this handbook requires a fundamental un-
derstanding of incident analysis and the terminology of nuclear safety. Therefore, in part
A “fundamentals of incident analysis” the most important terms and fundamentals are
introduced and explained, and the legal framework is set. Part B “Physical and chemical
fundamentals of incident analysis” explains the physical and chemical processes possi-
bly involved in an incident. In Part C "Evaluation of the operational experience of events",
the national and international nuclear events happened so far, are statistically evaluated.
In Part D "Exemplary application of incident analysis to nuclear supply and waste dis-
posal facilities", the various aspects of incident analysis are applied exemplary to a ge-

neric application case.
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1 Einleitung

Dieser Teil des Handbuchs zur Storfallanalyse erlautert die physikalisch-chemischen
Prozesse, die bei einem Storfall auftreten kdnnen. In Kap. 1 wird zunachst das Radio-
nuklid-Inventar besprochen, das typischerweise in Einrichtungen der nuklearen Ver- und
Entsorgung vorhanden ist. Kap. 3 behandelt die Eigenschaften und das Verhalten von
typischen Aerosolen und Pulvern. Die folgenden Kapitel beschéftigen sich mit der Quell-
termerstellung bei der Freisetzung von Radionukliden (Kap. 0), der Freisetzung von UFe
(Kap. [0), Ablagerungs- und Riickhaltemechanismen (Kap. 6), der Freisetzung und Ver-
teilung von radioaktiven Partikeln in der Atmosphare (Kap. 7) und der Freisetzung von

Radionukliden im Boden und Grundwasser (Kap. 0).






2 Radionuklid-Inventar in Einrichtungen der nuklearen
Versorgung

2.1 Nuklide, Zerfallsreinen und Aktivitaten

Der versorgungsseitige Umgang mit radioaktiven Stoffen im Kernbrennstoffkreislauf be-
schrankt sich maRgeblich auf die Kernbrennstoffe und deren Zerfallsprodukte. Im Falle
der in Deutschland verwendeten LWR-Technologie werden hierbei verschiedene Ver-
fahren zur Behandlung von angereichertem Uran, sowie im Falle der Verwendung von
MOX-Brennelementen von Uran-Plutonium-Gemischen angewendet. Die bei der Verar-
beitung des Roherzes, sowie die nach langerer Lagerung der Kernbrennstoffe auftreten-
den Zerfallsprodukte kdnnen hierbei in signifikantem Maf3 zur Dosisleistung sowie zum
Kontaminations- und Inkorporationsrisiko beitragen. Tab. 2.1 zeigt die Zusammenset-
zung der Uranisotope von, auf angereichertem Natururan basierenden UO; Kernbrenn-
stoffen mit der zugehdrigen spezifischen Aktivitat pro Gramm Schwermetall, sowie die

radiologische Relevanz unter den Bedingungen des Normalbetriebs.

Tab. 2.1  Uranisotope in angereicherten, natururanbasierten UO»-Kernbrennstoffen

/PFE 98/, IAEA 12/

Iso- Rel. An- | Halbwertszeit | Spez. Aktivi- Zerfallsart Radiol.
top teil [%] [a] tat [Ba/g] Relevanz
234U a, spontane .
Spuren 2,46 - 10° 2,29 108 Spr;ltung gering
235y a, spontane Spal-
<5% 7,04 - 108 7,96 - 10* | tung, >*Ne-Emission, | gering
2Mg-Emission
238 . t
> 94 % 4.47 - 10° 1,24 - 10¢ @ [; b;iﬁ:;ne gering

Die Verarbeitung Plutonium- und ,Reprocessed Uranium“- (RepU)-haltiger Kernbrenn-
stoffe wird maRgeblich durch die besonderen Eigenschaften des Plutoniums, des ?*Pu
Zerfallsprodukts 2**Am und durch das im RepU enthaltene 2%°U bestimmt. Tab. 2.2 zeigt
die Zusammensetzung der Schwermetallisotope von MOX-Kernbrennstoffen mit der zu-
gehdrigen spezifischen Aktivitat pro Gramm Schwermetall, sowie die radiologische Re-

levanz unter den Bedingungen des Normalbetriebs /IAEA 07/.



Tab. 2.2  Schwermetallisotope in RepU und MOX-Kernbrennstoffen

/IAEA 12/, NAEA 07/

Isotop | Rel. Anteil | Halbwerts- | Spezifische | Zerfallsart | Radiol. Relevanz
[%0] zeit [a] Aktivitat
[Ba/g]
236 a, spontane Gering, bei
. 7 . 6 I ’
Spuren 2,34 - 10 2,38 - 10 Spaltung RepU hoch
239p Hoch, Konta-
) <59% | 241-10* | 2,29-10° | & Spontane - Toch, Roma
Spaltung minationsgefahr
241py a, B, spon- L
Spuren 1435 | 3,81-1012 | tane Spal- | Hoch: Kontaminati-
onsgefahr
tung
241 -
Am Spuren 432,2 1.26 - 1011 a, spontane Hoch, Gamma
Spaltung strahlung

Zur Bewertung der Anlagenauslegung und zur Bestimmung eines Quellterms fir Stor-
fallanalysen ist neben dem Schwermetallinventar der Kernbrennstoffe insbesondere das
Verhalten der resultierenden Zerfallsprodukte zu betrachten. Die Zerfallsprodukte der
jeweiligen im Kernbrennstoff enthaltenen Nuklide sind ihrerseits wiederum radioaktiv und
zerfallen weiter. Hierbei bestimmen die Zerfallsart (a oder 3) sowie die kernisomere Sta-
bilisation des Tochternuklids die radiologische Relevanz des jeweiligen Tochternuklids.
Die Bildungsrate der Tochternuklide ist zur Aktivitdt des entsprechenden im Kernbrenn-
stoff enthaltenen Mutternuklids konstant. Hierbei entsteht aufgrund der aufeinanderfol-
genden Zerfélle eine sogenannte Zerfallsreihe /LIE 01/.

Zerfallsreihen werden aus historischen Griinden, sowie aufgrund des im Bereich der Ac-
tinoide bevorzugten Alphazerfalls als 4n bis 4n+3 Zerfallsreihe bezeichnet. Die zur Ab-
schatzung des radiologischen Schadigungspotentials relevanten Zerfallsreihen sind
hierbei die 4n+2 (*%U) und 4n+3 (*°Pu + 2°U) Reihe. Zur Vollstandigkeit sei hier noch
die 4n+1 (***Pu) Reihe genannt, deren radiologisches Potential jedoch bereits durch das
241Am in Tab. 2.2 ausreichend behandelt wurde. Abb. 2.1 und Abb. 2.2 zeigen die 4n+2
und 4n+3 Zerfallsreihe mit den in UO2- und MOX-Brennstoffen enthaltenen Isotopen 238U
und 23*U fur die 4n+2 Reihe, sowie 2**Pu und 2%U fir die 4n+3 Reihe /LIE 01/.



a B 3 a a a a a
238 —> 234ThH —> 234pg i 234|) —» 230Th —> 226Rg —> 222Rp —> 218Pg —> 214Pp
4,47-10°a 24,10d 1,17 min 2,46-10°a 7,57-10°a 1602 a 3,82d 3,05min 26,8min

Abb. 2.1  Ausschnitt aus der 4n+2 Zerfallsreihe ausgehend vom Uranisotop 238U

/PFE 98/, ILIE 01/

a a B a a a
239Py —> 233 —» W1Th — 231Pg — 227TAc — 228Rg —> 219Rn
4,21-10%a 7,04-10%a 255a 3,28-10%a 21,77 a 11,43d 3,896s

Abb. 2.2  Ausschnitt aus der 4n+3 Zerfallsreihe mit den Schwermetallisotopen #°Pu

und 235U

/PFE 98/, /LIE 01/

Fir Kombinationen, in denen das Mutternuklid eine deutlich hdhere Halbwertszeit besitzt
als das durch den radioaktiven Zerfall entstehende Tochternuklid, Iasst sich ein sékula-
res Gleichgewicht formulieren. Hierbei entspricht die Aktivitét des Tochternuklides exakt
der Aktivitdt des Mutternuklides, da der radioaktive Zerfall des Mutternuklides den Ge-
samtprozess als geschwindigkeitsbestimmenden Schritt dominiert. In den Zerfallsreihen
der leichteren Actinoide mit langen Halbwertszeiten existieren solche Gleichgewichte oft
Uber mehrere Generationen, bevor sie durch ein Tochternuklid mit langerer Halbwerts-
zeit unterbrochen werden. Die Aktivitat im Gleichgewicht ist hierbei proportional zur Ak-

tivitat des Mutternuklids und zur Anzahl der Generationen im Gleichgewicht.

Fur die Gewinnung und Verarbeitung von Natururan spielen die gesamten, auf Uran fol-
genden Isotope der 4n+2 sowie 4n+3 Zerfallsreihe eine radiologisch signifikante Rolle.
Aufgrund ihres radiotoxischen Potentials besonders hervorzuheben sind hier die gasfor-
migen und somit fliichtigen Radonisotope, sowie die kurzlebigen Alphastrahler, die sich
im Verarbeitungsprozess anreichern kénnen und schon bei Inkorporation geringster
Mengen eine extreme radiotoxische Wirkung entfalten. Bei der Verarbeitung bereits ge-
reinigter Uranverbindungen reduzieren sich die vorhandenen Zerfallsprodukte aufgrund
der bendtigten Zeit zur Bildung signifikanter Mengen auf die Isotope 2**Th und #**Pa fiir
4n+2, sowie teilweise 2*'Th fur 4n+3, da diese durch das séakulare Gleichgewicht inner-
halb der zu erwartenden Lagerzeiten schnell nachgebildet werden kénnen. Fir die Ver-
arbeitung von Plutonium und Wiederaufarbeitungs-Uran (RepU) spielen zudem die Iso-
tope 2Am und 22U eine Rolle /LIE 01/, /IAEA 12/.



Bei der Betrachtung der Sicherheitsauslegung ist zu beachten, dass die verschiedenen
Tochternuklide zu ihren Mutternukliden unterschiedliche physikalische, chemische und
radiologische Eigenschaften besitzen und daher deutlich hdhere Gefahrdungspotentiale

aufweisen konnen als dies fir ihre Mutternuklide der Fall ist.

2.2 Erzférderung und -aufbereitung

Uran ist das schwerste in der Erde nattrlich vorkommende Element, das aus entspre-
chenden Erzlagerstatten abgebaut wird. Die grof3ten Produzenten fir Uranerz im
Jahr 2017 waren Kasachstan, Kanada und Australien. Die weltweit geforderte Menge
lag im Jahr 2017 bei 59.500 t Uran. Als weitere Produzenten sind Russland, Niger und
Namibia zu nennen. Insgesamt entfallen 89 % der Uranférderung auf die genannten
sechs Staaten, wobei auf Kasachstan, Kanada und Australien bereits 71 % der weltweit
geforderten Menge entfallen. Uranerze kénnen in Schwarzschiefern, Sandsteinen, gra-
nitischem und vulkanischem Gestein sowie in Phosphatlagerstatten angetroffen werden.
Haufige Verbindungen sind hierbei Uraninit (UO2), Pechblende ((U**1.x,U*%)O2+), Bran-
nerit (UTi20g), Coffinit (U(SiO4)nx(OH)ax), Torbernit (Cu(UO2)2(PO4), x 10 H,O) und
Heinrichit (Ba(UO2)2(As0.)2 x 10 H,0).

221 Foérderung von Uranerzen

Uran kann als Uranerz aus der Erdkruste gefordert werden. Hierbei sind die bevorzugt
eingesetzten Verfahren das ,in-situ-leaching“ sowie der Abbau im Tagebau. Der Uran-
Gehalt im Erz schwankt je nach Lagerstatte stark. Die Roherze enthalten nur selten mehr
als 1% Uran, im Allgemeinen jedoch weniger als 0,04 %. Das Uran steht im Erz aufgrund
der langen Lagerzeit von normalerweise mehreren Millionen Jahren mit allen Toch-
ternukliden den Zerfallsreihen im Gleichgewicht. Die Aktivitaten der relevanten Nuklide

konnen aus den Zerfallsreihen von 238U und von 23°U berechnet werden /ULL 77/.

Neben dem Roherz fallen im Urantagebau groRe Mengen Abraum an, der ebenfalls Ak-
tivitat enthalt. Die Menge des Abraums sowie seine Aktivitat sind dabei stark von der

durchgefihrten Art des Abbaus abhéngig.

Auch eine Gewinnung aus Meerwasser ist moglich, derzeit aber nicht 6konomisch sinn-

voll, und wird aktuell nicht praktiziert.



222 Erzreinigung

Im Erz ist das Uran in chemisch gebundener Form enthalten. Zur ersten Reinigung und
Aufkonzentration des Uranerzes wird dieses gemahlen und durch Flotationsprozesse
vom Beiwerk getrennt und anschliel3end, meist unter Einsatz von Schwefelsaure, aufge-
I6st. Auch alkalische Aufschlussverfahren finden Anwendung. Die Erzverarbeitung sowie
der Aufschluss der konzentrierten Erze stellen aus radiologischer Sicht kritische Arbeits-
schritte dar, da hierbei die Tochternuklide aus den Zerfallsreihen freigesetzt werden, vgl.
auch Kap. 2.1. Eine besondere Rolle kommt hierbei den gasférmigen Zerfallsprodukten
wie Radon (?°Ra) zu, da diese durch ihre physikalische Form und radiologischen Eigen-
schaften ein besonderes Gefahrdungspotential darstellen (Radon-Emmanation).

Durch Zugabe von Ammoniumhydroxid wird das Uran als Urankonzentrat Yellowcake
aus den Ldsungen ausgefallt und getrocknet. Bei Urankonzentrat handelt es sich um ein
gelbes, pulverférmiges Feststoffgemisch verschiedener Uranverbindungen, das typi-
scherweise in 200-Liter-Fassern von den Uranbergwerken geliefert wird. Yellowcake be-
steht zu 70 bis 80% aus der Uran-Verbindung UsOg (Triuranoctoxid); der Rest liegt als
(NH4)2U207 (Ammoniumdiuranat), Na:U207 (Natriumdiuranat) oder Magnesiumuranat
(MgU207) vor /WKK 12/. Aus 2 Mg Uranerz werden ca. 1 kg Yellowcake gewonnen.
Durch die mit der Fallungsreaktion einhergehende chemische Separation ist die Aktivitat
von frischem Yellowcake anfangs nur auf die natirlich vorkommenden Uran-Isotope zu-
riickzufiihren. Mit fortschreitender Lagerzeit wachsen jedoch die kurzlebigen Tochteriso-
tope in das sakulare Gleichgewicht hinein. Zur Einstellung eines sékularen Gleichge-
wichts der Aktivitaten A mit Aputer) = Arochier Sind hierbei etwa zehn Halbwertszeiten des
Tochternuklids notwendig (entspricht fir 28U — 234Th ca. 240 d, fur #*Th — #*Pa ca.
12 min) /PFE 98/. Abb. 2.3 zeigt den Aktivitatsverlauf der Urantéchter 2*Th und 2**Pa
pro Tonne reinen 2*®Urans als Funktion der Zeit nach der Reinigung des Urans. Thorium
und Protactinium bilden aufgrund der geringen Halbwertszeit des 2**Pa (1,17 min) sehr
ahnliche Aktivitdten aus und tberdecken sich im Diagramm /LIE 01/, /IAEA 99/.
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Abb. 2.3  Aktivitatsverlauf von 28U (schwarz) und seiner Tochter der ersten Genera-
tion 234Th und zweiten Generation 2**Pa als Funktion der Zeit nach einer

vollsténdigen chemischen Uranreinigung nach
IPFE 98/

Die als Tails bezeichneten Rickstande aus der Gewinnung von Uran enthalten nach der
Abtrennung die langlebigen Zerfallsprodukte und weisen oft aus radiologischer Sicht sig-
nifikante Gefahrenpotentiale auf, was ihrem Verbleib sowie ihrer Behandlung eine Son-
derstellung zukommen lasst. Aufgrund der oft geringen Urananteile im Erz werden zu-

dem grof3e Mengen an Tails produziert /IAEA 99/.



Tab. 2.3  Aktivitaten der einzelnen Stoffstrome bei Forderung und Erzaufbereitung

Stoff- enthaltene Nuklide Aktivitat
strom
Roherze Nuklide der 4n+2 und Gleichgewichtsaktivitat der
4n+3 Zerfallsreihe im Gleichgewicht Zerfallsreihen
Langlebige Nuklide der Zerfallsreihen Gleichgewichtsaktivitat unter-
Abraum sowie deren Tochter im Gleichgewicht; halb der langlebigen Uran-
oftmals Thorium und Tochter tochter sowie Thoriumaktivitat
Jaar 2351 1 238 Aktivitdt von Natururan:
i U, #°U, #°U sowie die einwachsen- 2341) (49 %
vellow den sakularen Isotope (%*!Th, 24Th und »as (49 %),
cake 234pg) U (2 %),
238U (49 %)
Tails Langlebige I\_lukl|de der_.Zerfallsrelhen Aktivitdten der Zerfallsreihen
sowie deren Tochter

Das Urankonzentrat Yellowcake stellt als Produkt der Uranminen und -muhlen oftmals
die Transportform des Rohstoffes dar. Zum Transport von Urankonzentraten werden
spezielle im jeweiligen Land zugelassene Behalter verwendet, die die notwendigen
Schutzziele im Rahmen des Sicherheitsnachweises erflillen. Durch die Abtrennung der
spaten Uranttchter der Zerfallskette beschrankt sich das Gefahrdungspotential maf3geb-
lich auf die Freisetzung und Inkorporation des pulverférmigen Urankonzentrates als
Staub. Eine unbeabsichtigte Kritikalitat des Urankonzentrates ist durch die Isotopenzu-
sammensetzung des Natururans sowie durch die noch enthaltenen Verunreinigungen
ausgeschlossen, sollte jedoch im Sicherheitsnachweis dennoch betrachtet werden.
Durch die Aufreinigung des Urans und der Abtrennung der Urantdchter ist ab diesem
Arbeitsschritt fur die zeitnahe nachfolgende Verarbeitung primar die Aktivitat der Uran-

isotope von Bedeutung.

2.2.3 Uranreinigung

Das technisch dargestellte Urankonzentrat entspricht durch die enthaltenen Verunreini-
gungen nicht den Anforderungen zum Einsatz in kerntechnischen Anlagen. Zur effizien-
ten Reinigung des Urans wird das Urankonzentrat in Salpetersdure geldst und bildet
Uranylnitrat (UO2(NO3).), welches durch eine Reihe von flissig-flissig-Extraktionsschrit-
ten unter Verwendung von n-Tributylphosphat (TBP) bis zur gewlinschten Reinheit ver-
arbeitet wird. Das gereinigte Uranylnitrat wird im Anschluss unter Verwendung von Am-
moniumhydroxid (NH4sOH) als Ammoniumdiuranat gefallt und zu einem Oxidgemisch

aus UO3/U3O0g kalziniert, oder Uber eine direkte Verdampfung und Denitrierung zum UO3



verarbeitet. Generell [&sst sich zur Isolation des gereinigten Urans auch das Ammoniu-
muranylcarbonat (AUC)-Verfahren anwenden. Auch hier erfolgt eine Abtrennung der
durch etwaige lange Lagerzeiten des Konzentrats eingewachsenen Urantdchter
/IAEA 12/, NAEA 99/.

2.3 Konversion von Uranverbindungen

Die Konversion von Uran beschreibt die chemisch-grof3technische Umwandlung des
Urans zur Vor- und Nachbereitung bei der Anreicherung. Chemische Konversionsver-
fahren finden somit vor der Anreicherung zur Konversion des Uranoxids in das leicht-
flichtige Uranhexafluorid (UFs), sowie nach der Anreicherung zur Konversion des ange-
reicherten UFs zu Urandioxid (UO2) Anwendung /IAEA 12/.

2.3.1 Konversion des gereinigten Urans zu UFs

Die modernen Techniken der fir den Einsatz in Leichtwasserreaktoren notwendigen
Isotopenanreicherung basieren auf der Verwendung gasformiger Prozessmedien. Zur
effektiven Anreicherung muss das anzureichernde Uran in das leichtfliichtige Uranhexa-
fluorid (UFs) Uberfihrt werden. Das feste Uranoxid-Gemisch wird hierzu in einem ersten
Schritt in einer Wasserstoffatmosphére zu Urandioxid (Oxidationsstufe U(1V)) reduziert
/IAEA 09a/. Das Urandioxid wird nun unter Verwendung gasférmiger Flusssaure (HF) im
Wirbelschichtofen zu Urantetrafluorid (UFs) umgesetzt. Durch eine weitere Reaktion mit
elementarem Fluor (F2) entsteht daraus das zur Anreicherung verwendete Uranhexa-
fluorid (UFse) /IAEA 12/, /ULL 77/. Die Auslegung und der damit verbundene Sicherheits-
nachweis sollte dem durch den Prozess gesteigerten Gefahrdungspotential Rechnung
tragen. Hierbei sind insbesondere die chemotoxische Wirkung der Flusssaure, des
Fluors und des Uranhexafluorid, sowie die inkorporativ-radiotoxische Wirkung des
Uranhexafluorids, welches in einer leichtflichtigen Form vorliegt, zu bertcksichtigen.
Zusétzlich ist zu beachten, dass Uranhexafluorid bei erh6hten Temperaturen sublimiert
und temperaturabhangig in gasfoérmiger Form durch druckfihrende Leitungen trans-
portiert wird /IAEA 12/. Zur effektiven Vermeidung einer Freisetzung sind daher
MalRnahmen zur Vermeidung von Temperaturiiberhéhung sowie effektive Mechanismen
zur Fullmengenbegrenzungen unbedingt notwendig. Auch eine Sublimation des UFs an
kalten Flachen und ein erneuter Ubergang in den gasférmigen Zustand bei Wieder-
erwarmen kann zu Druckstdf3en oder Uranmengenvariationen flihren, die berticksichtigt

werden mussen.

10



In der Konversion zur Vorbereitung auf die Anreicherung liegt das Uran in der natiirlichen
Isotopenzusammensetzung vor, was das Potential zu Kritikalitdt gegentber angereicher-
ten Uranverbindungen praktisch eliminiert. Fur Transport und Lagerung von Uranhexa-
fluorid mit natirlicher Isotopenzusammensetzung werden dickwandige Stahlbehélter
eingesetzt. Haufig verwendete Behdltertypen fur Uranhexafluorid natirlicher Isotopen-
zusammensetzung sind der 48Y Behalter fur Transport und Lagerung, sowie der

48G Behalter fur die Lagerung (vgl. auch Kap. 5.7.2).

2.3.2 Konversion des angereicherten UFs zu Urandioxid

Angereichertes UFs besitzt aufgrund des héheren Anteils an 2%°U ein hoheres Potential
fur Kritikalitatsstorfalle. Besonders bei der Anwendung nasschemischer Verfahrens-
schritte mit angereichertem Uran zur Verwendung in Leichtwasserreaktoren ist die
kritikalitatssichere Anlagenauslegung notwendig und in Sicherheitsnachweisen zur
Genehmigung zu belegen. Die Konversion von Uranhexafluorid kann anhand

verschiedener Verfahren durchgefuhrt werden.

Beim nasschemischen AUC-Verfahren wird das Uranhexafluorid zu Prozessbeginn
hydrolysiert und die entstandene Uranlésung mit Ammoniumhydroxid und Kohlenstoff-
dioxid versetzt, um Ammoniumuranylcarbonat (NH4).UO2(COs3); auszufallen. Dieses

wird filtriert und in einem Wirbelschichtofen zu UO; reduziert.

Das Trockenkonversionsverfahren dagegen ist aufgrund der kritikalitatssicheren Pro-
zessfiuihrung ohne flissiges Wasser flr angereichertes Uran sowie der geringeren
Menge an flissigen radioaktiven Abféallen von Vorteil. Bei der Trockenkonversion wird
das gasférmige UFs mit Hilfe von trockenem Wasserdampf zu festem Uranylfluo-
rid (UO2F2) hydrolysiert. Im Anschluss wird das Uranylfluorid in einem Wirbelschichtre-
aktor unter reduzierender Atmosphéare (Ar/Hz) zu UO2 umgesetzt und verbleibende Flu-
orverbindungen im Anschluss in einem Drehrohrofen unter reduzierender Atmosphére

ausgetrieben.

Bei der Sicherheitsbetrachtung von Konversionsanlagen nach der Anreicherung ist ne-
ben der kritikalitatssicheren Auslegung die teilweise gasformige Handhabungsform des
Urans sowie die chemotoxische Wirkung des Edukts (Ausgangsstoff) UFs sowie des
gasférmigen Nebenprodukts Fluorwasserstoff HF zu beachten. Zur effektiven Reduktion
der Abfallmengen lasst sich das entstandene HF reinigen und in den Rohstoffkreislauf

zurtckfihren /IAEA 12/. In den Anlagen zur Urankonversion fallen feste und flissige
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radioaktive Abfélle an, die adaquat behandelt und rezykliert oder als radioaktive Abfalle

entsorgt werden missen.

2.4 Urananreicherung

Fur die Aufrechterhaltung einer Kettenreaktion in Leichtwasserreaktoren tber einen zur
Energieerzeugung sinnvollen Zeitraum von mehreren Jahren muss der Anteil des spalt-
baren Uranisotops #*°U ausgehend von seiner naturlichen Konzentration von ca. 0,7 Ge-
wichts-% (Gew. %) auf Werte zwischen drei und funf Gew. % angehoben werden. Dieser
Prozess wird Urananreicherung genannt. Die Urananreicherung basiert grundlegend auf
der Massendifferenz zwischen den beiden Uranisotopen. Dabei betragt der Massenun-
terschied fir die verwendete chemische Verbindung UFs aufgrund der Monoisotopie na-
turlichen Fluors (100% °F) 3 AMU (unified atomic mass unit: atomare Masseeinheit).
Dieser Unterschied zwischen den Uranisotopen 233U und 2%°U entspricht einer Mas-
sendifferenz von 0,85 %. Um eine vergleichbare Kenngré3e fur die Kapazitat einer An-
reicherungsanlage zu erhalten wurde die Einheit ,Urantrennarbeit®, UTA (engl.: Separa-
tive Work Unit, SWU) eingefihrt. In die Berechnung der UTA flieBen alle

prozessrelevanten Faktoren mit ein:
o Die Anreicherung des Edukts

e Die Anreicherung des Products (Uranfraktion mit erhéhter Anreicherung im Ver-

gleich zum Natururan)
¢ Die verbleibende Restanreicherung des abgereicherten Stroms

¢ Die Masse durchgesetzten Urans

Zur Berechnung der UTA wird eine Reihe komplexer Gleichungen verwendet, die Einheit
im SlI-System ist entsprechend ,Mg UTA®.

Grolitechnisch werden heute das Gasdiffusionsverfahren und das Gaszentrifugenver-
fahren eingesetzt /ULL 77/, IWKK 09/.
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2.4.1 Gasdiffusionsverfahren

Die Anreicherung mittels Gasdiffusion beruht auf der geringfligig héheren Mobilitat der
25UFs Molekile gegeniiber den 28UFs Molekilen. Bei der Druckdifferenz-getriebenen
anteiligen Diffusion des UF¢-Isotopengemisches durch eine diinne Membran enthalt das
diffundierte Gasvolumen einen geringftigig hoheren Anteil an 2°UFs. Die Effektivitat der
Anreicherung ist hierbei von der Druckdifferenz, der Temperatur und dem diffundierten
Anteil des Gesamtvolumens abhangig. Da das Anreicherungssystem dem Prinzip des
Ausgleichs eines kinstlich aufgezwungenen Drucks zugrunde liegt, muss dieser mittels
Verdichter erzeugt werden, was einen enormen Energieverbrauch zur Folge hat und eu-
ropaweit mittlerweile zu einer nahezu vollstandigen Aufgabe der Anreicherung mittels
Gasdiffusion gefuhrt hat.

2.4.2 Gaszentrifugenverfahren

Beim Gaszentrifugenverfahren wird das Isotopengemisch in Form von gasférmigem
Uranhexafluorid einem schnell rotierenden Zylinder, einer Ultrazentrifuge zugefihrt. Die
dabei auftretenden Zentrifugalkrafte bewirken eine teilweise Entmischung (Trennung)
der Uranisotope, wobei das schwerere 238U aufgrund seiner htheren Masse vornehmlich
an die Zylinderwand migriert und das leichtere 23U bevorzugt im Inneren des Zylinders
auf der 228U AuBenschicht ,aufschwimmt”. Zur effektiven Anreicherung der Uranisotope
uber das Zentrifugalverfahren missen aufgrund der sehr geringen Massendifferenz und
der diffusiven Selbstdurchmischung des Isotopengemischs sehr hohe Rotationsge-
schwindigkeiten verwirklicht werden. Die Urantrennung kann hierbei mittels Thermodif-
fusion durch einen im Zentrifugationsprozess extern angelegten Temperaturgradienten
verbessert werden (Zippe-Ultrazentrifuge). Die dadurch erzeugte geringfiigige Trennung
der Uranisotope voneinander wird durch mehrere hintereinander geschalteten Zentrifu-

gen in einer Zentrifugenkaskade bis zur gewilnschten Zielanreicherung durchgefiihrt.

Zur Vollstandigkeit sei hier noch das Trenndisenverfahren genannt, bei dem das UFs
durch eine Anzahl von Gasdusen gefihrt wird, wobei die Trennung aufgrund von Flieh-
kraften innerhalb der Diise stattfindet. Das Verfahren beruht, wie das Gasdiffusionsver-
fahren ebenfalls, auf einer kinstlich aufgepragten Druckdifferenz, wobei die Trennung
jedoch wesentlich ineffektiver ist, was das Verfahren nochmals deutlich ineffektiver

macht als das bereits ineffiziente Gasdiffusionsverfahren.
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Aufgrund der unterschiedlichen Zerfallskonstanten der beiden Uranisotope andert sich
mit einer Anderung der Isotopenzusammensetzung auch die Aktivitat des Uran-Product.
Hierbei ist zusatzlich die im Natururan sehr geringe Menge 2*U zu berticksichtigen. We-
gen der niedrigeren Masse wird dieses Isotop jedoch starker angereichert. Aufgrund der
im Vergleich zu den anderen natirlich vorkommenden Uranisotopen kurzen Halbwerts-
zeit betragt der Anteil der Aktivitat des 2**U bei einer Anreicherung von 3,5 % #*Uran
mehr als 80% der Gesamtaktivitat. Abgereichertes Uran enthélt entsprechend geringere
Anteile der kurzlebigeren Nuklide 23U und 2**U und besitzt daher eine deutlich geringere
Aktivitat, die hauptsachlich vom Zerfall des 238U bestimmt wird /MAG 00/, /IAEA 07/.

Tab. 2.4  Relative Aktivitaten der einzelnen Stoffstrome bei der Urananreicherung

Stoffstrom enthaltene Nuklide Aktivitaten

234 (49 %),
Natururan B4y, B8y, 238y 5 (2 %),
238 (49 %)

234 (82 %),

angereichertes Uran

234U, 235U, 238U 235U 3% ,

(3,5 % #°U) 238y ((15 0/1)

: 234U (14 %),

abgereichertes Uran 2341 235) 238 235U((1 %(;)

(0’2 % 235U) ’ y 238U (85 %,)
2.5 Brennelementfertigung

Die Fertigung von Brennelementen fur Leichtwasserreaktoren schlief3t an die zuvor ge-
nannten Urangewinnungs-, Anreicherungs- und Konversionsprozesse an und beginnt
mit dem Ausgangstoff UO,. In typischen LWR werden UO; oder (Pu,U)O. basierte
Mischoxid-Keramiken in Pelletform verwendet, die sich in druckbeaufschlagten Brenn-
stabhillrohren aus zirkoniumbasierten Legierungen befinden. Die Brennstabe wiederum
befinden sich in quadratischen (DWR, SWR) oder hexagonalen (WWER) Anordnungen,
die durch Gitter und Struktur- oder Fihrungsrohre gehalten werden. Die Brennstabe wer-
den in definiertem Abstand zueinander in diese Gitter eingebracht und werden allein
durch die vom Aufbau des Gitters aufgebrachte Klemmwirkung in Position gehalten. Je
nach Reaktortyp und Design sind hier verschiedene Brennelement-Designs mit unter-
schiedlichen Stabanzahlen, Stabldngen, Wasserkdsten und Wasserkanalen mdglich.
Dabei folgen die UO»-Brennelemente fur Druckwasserreaktoren einem eher simplen
symmetrischen Aufbau mit gleichlangen Stdben in hexagonaler oder quadratischer

Grundflache, in denen maximal einige wenige Stabe an den Ecken eine vom Hauptteil
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abweichende Anreicherung aufweisen. Brennelemente fir Siedewasserreaktoren verfi-
gen aufgrund der sich im Betrieb horizontal &ndernden Moderator- und Kihlmitteldichte
einen deutlich komplexeren Aufbau mit Wasserkanélen, teillangen Staben sowie stark

unterschiedlichen Anreicherungen Uber die Lange einzelner Stabe.

Zur Herstellung von Brennelementen gehoéren grundlegend die Schritte Pulverbehand-
lung, Pellet-Herstellung, Sintern, Schleifen, Fillen der Stabe und Assemblierung
/IAEA 12/.

251 Pulverbehandlung

Die Eigenschaften der herzustellenden Brennstoffpellets beziglich Warmeleitfahigkeit
und Dichte sowie die maschinelle Verarbeitung hangen stark von den Eigenschaften der
verwendeten Pulver ab. Das Ausgangsmaterial Urandioxid besitzt abhangig vom ange-
wendeten Konversionsverfahren unterschiedliche Eigenschaften beziglich seiner FlieR3-
fahigkeit. Zur maschinellen Verarbeitung von Urandioxid kann es daher notwendig sein,

Urandioxidpulver durch eine Vorkompaktierung in eine flieRfahige Form zu tGberfuhren.

Zur Herstellung von Uran-Plutonium-Mischoxid Pellets wird ein sogenanntes ,Master-
Blend® mit einem Plutoniumanteil von etwas weniger als 40 % (Mischungsgrenze von
U und Pu als Mischoxid) mit abgereichertem Uran oder Natururan vermengt, und im An-
schluss gemeinschaftlich gemahlen, um ein Pulver mit einer méglichst homogenen Plu-
toniumverteilung zu erhalten. Aufgrund des erhéhten Gefahrdungspotentials durch Uran-
und Plutoniumdioxid-Staube sollten diese Arbeiten in mit Unterdruck beaufschlagten
hermetisch abgeriegelten UmschlieBungen (Handschuhbox) stattfinden und adaquate
Vorkehrungen zur Filterung der Abluft sowie zur Beherrschung von Stoérfallen durch eine
Druckstaffelung gewabhrleistet sein. Hierbei ist zusatzlich darauf zu achten, dass beson-
ders beim Umgang mit Mischoxiden hoher Plutoniumkonzentrationen die Entwicklung

kritischer Volumina unter Bertcksichtigung moderierender Materialien vermieden wird.

Die heute zur Erhéhung des Abbrandes eingesetzten Brennelemente mit dem abbrenn-
baren Neuronengift Gadoliniumoxid (Gd.O3) werden, ahnlich den MOX-Brennstoffen,
durch gemeinsames Vermahlen von UO> und Gd;Os zu einem Master-Blend und an-

schlieBendem Verdunnen auf die gewiinschte Konzentration hergestellt /IAEA 12/.
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25.2 Pellet-Herstellung

Die vorbehandelten Pulver werden je nach Pelletdesign automatisiert zu Brennstofftab-
letten von 9-11 mm Hohe und 8-10 mm Durchmesser gepresst. Der Pressdruck be-
stimmt hierbei die Rohdichte (keramisch: Griundichte) der zylindrischen Rohlinge. Die
Pressform zur Pellet-Herstellung besitzt einen deutlich groBeren Durchmesser als die
fertigen Pelletabmessungen, da sich Maf3e und Dichte der Pellets im darauffolgenden
Sinterschritt noch signifikant verandern. Die gepressten UO; Pellets werden im An-
schluss in einem Sinterofen in reduktiver Atmosphare zu einem festen sproden kerami-
schen Werkstoff verarbeitet. Beim Sintern nimmt die Dichte der Pellets durch makrosko-
pische Umformungsprozesse der UO; Kérner zu, und es entsteht eine feste Matrix.

Grundlegend geschieht das Sintern bei erhéhter Temperatur, jedoch mit einigem Ab-
stand zur Schmelztemperatur der zu sinternden Materialien (2.865 °C fur UO,, 2.400 °C
fir PuOy). Fur UO; und (U,Pu)O, basierte Pellets liegt die reduktive Sintertemperatur bei
ca. 1.700 °C. Hierbei wirkt sich der zeitliche Temperaturverlauf signifikant auf die Eigen-
schaften des Materials aus. Die Verwendung reduktiver Atmosphére im Sinterschritt,
meist ein Gemisch aus Argon und Wasserstoff (Ar/Hz), unterbindet die Oxidation des
UO: zu Uranoxiden hoherer Oxidationszahl. Alternative Sinterprogramme wie das ,Low-
temperature-oxidative-sintering“ befinden sich in der Entwicklungsphase, wobei ein Ein-
zug dieser Methoden als Standardfertigungstechnik erst mit dem Neubau von Anlagen

zu erwarten ist.

Die gesinterten keramischen Pelletrohlinge werden im Anschluss auf die spezifizierten
Abmessungen geschliffen. Bei der Pellet-Herstellung aus Pulvern sowie beim Schleifen
der gesinterten Rohlinge stellen uran- und plutoniumhaltige Staube ein besonderes Ge-
fahrdungspotential dar. Die Arbeiten sollten zur Minimierung der Kontaminations- und
Inkorporationsgefahr in einem hermetisch abgeriegelten Raum stattfinden. Besonders
bei den aufgrund der statischen Aufladung deutlich mobileren Plutoniumstauben sind
geeignete Vorkehrungen zum Schutz des Personals und der Umgebung bei Versagen
der ersten Barriere (Handschuhbox-Dichtungsschaden, Handschuhbeschadigung) zu
treffen. Die Verwendung von hochentziindlichem Wasserstoffgas zur Einstellung einer
reduktiven Atmosphére bei hohen Temperaturen innerhalb der primaren UmschlieRung
spielt eine wichtige Rolle bei der Sicherheitsbetrachtung. Hierbei sind die Wasserstoff-
konzentration und die entsprechenden Explosionsgrenzen fir Gasgemische aus Luft,

Argon und Wasserstoff zu berticksichtigen /IAEA 12/.
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2.5.3 Fullen und Verschweif3en der Hillrohre

Die fertig gesinterten, geschliffenen und gereinigten Brennstoffpellets werden im An-
schluss in die Hullrohre gefiillt. Hierbei werden die Pellets als sadulenférmiger Stapel in
das Hullrohr eingefillt. Die Anzahl der Pellets pro Hullrohr variiert hierbei mit der Hohe
der Pellets sowie mit der aktiven Lange des Brennstabs, und liegt z.B. bei DWR-
Brennelementen bei ca. 100 Pellets pro Meter aktiver Zone. Oberhalb der Pellets befin-
det sich ein Hohlraum, der zur Aufnahme freiwerdender Spaltgase vorgesehen ist. Um
die Pellet-Saule unter Betriebsbedingungen stabil im unteren Teil des Hullrohrs zu halten
und ein Aufsteigen einzelner Pellets zu verhindern, wird die Pellet-Saule im Hohlraum

mittels einer Stahlfeder gegen den Endstopfen verspannt.

Als Hullrohrmaterial werden heute verschiedene Zirkonium-basierte Legierungen ver-
wendet. Die Hullrohre fur Leichtwasserreaktoren besitzen typischerweise einen Aul3en-
durchmesser von ca. 1 cm, der jedoch je nach Reaktor- und Brennelementtyp um we-
nige mm schwanken kann. Um der unterschiedlichen thermische Ausdehnung sowie der
Spaltgaserzeugung Rechnung zu tragen, besitzen die Hullrohre einen geringfiigig gro-
Reren Innendurchmesser als den Aulendurchmesser der Pellets. Der dadurch entste-
hende Spalt stellt wiederum hohe Anforderungen an den betrieblichen Warmetransport
aus dem Brennstoff in das KihImittel. Zur Verbesserung des Warmetransports durch
den Spalt wird der Brennstab nach dem Befullen mit Brennstoffpellets mit einem Vor-
druck von ca. 30 bar Helium beaufschlagt. Das Verschweil3en des Endstopfens ge-
schieht Ublicherweise mittels WiderstandsschweiR3verfahren. Alternativ knnen auch
Lichtbogen- oder LaserschweilRverfahren Anwendung finden. Die Qualitatskontrolle er-
folgt im Falle des Widerstandsschweil3ens bereits durch die Aufzeichnung und Analyse
des Schweil3stromverlaufes. Im Anschluss werden die Schweil3ndhte nachbehandelt
und der bei Beflllen und Verschweil3en flr Kontaminationen zugéangliche Bereich der
Hullrohre dekontaminiert /NEI 15/.
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254 Assemblierung

Die verschweildten Brennstabe stellen die kleinste integrale Einheit des Kernbrennstoffs
im Reaktor dar. Die zur Erzeugung von Kernenergie notwendige Kritikalitat ist von der
Geometrie der Anordnung des Kernbrennstoffs und somit der Brennstabe im Reaktor-
kern abhangig. Um eine mdglichst homogene Anordnung der Brennstabe im Reaktor zu
ermdglichen, werden mehrere Brennstabe zu einem Brennelement zusammengefasst.
Hierbei definieren Abstandhalter auf verschiedenen Héhen des Elements den Abstand
der Brennstabe zueinander. Die Brennstdbe werden mittels Klemmwirkung in die Ab-
standshalter eingespannt, sodass thermische Dehnung und betriebsbedingte Material-
veranderung (z B. Brennstabverbiegen) keine fixierungsbedingten Spannungen in den
Brennstab einbringen kénnen. Einige der Stabpositionen in Brennelementen von DWRs
werden fur Steuerstabe reserviert und mit sogenannten Steuerstabfiihrungsrohren be-
setzt. Hierbei hat sich die Schreibweise Y x Y -Z etabliert, wobei Y fur die Stabanzahl der
Seitenflachen und Z fir die Anzahl an Steuerstabfiihrungsrohren und somit kernbrenn-
stofffreien Positionen steht.

Gangige Designs deutscher Druckwasserreaktoren sind bzw. waren 18x18-24,
16x16-20 und 15x15-20. International ist heute der Typ 17x17-25 weit verbreitet.
Durch die hohe Anzahl der Stabe und die hohe Dichte des Brennstoffs kommt ein erheb-
liches Gewicht zustande. Die tragenden Strukturen des Brennelements sind daher als
eine Art Skelettstruktur aufgebaut. Kopf und Ful’ des Brennelements bestehen aus rost-
freiem Edelstahl und befinden sich unter bzw. Uber den Brennstaben. Sie sind mithilfe
der Steuerstabfiihrungsrohre miteinander verbunden, an denen auch die Abstandshalter
befestigt sind, welche Uber ihre Klemmwirkung die Brennstabformation halten. Der
Brennelementful sorgt hierbei fir den sicheren Stand des Brennelements und tbertragt
die Krafte auf das untere Kerngitter. Der Brennelement-Kopf verfugt tGber Locher, in die
die Zentrierstifte des oberen Kerngitters greifen. Zudem sind am Kopf Niederhalterfedern
angebracht, die dafir sorgen, dass das Brennelement mit einer definierten Kraft entge-
gen dem KihiImittelstrom auf das untere Kerngitter gedriickt wird. Eine Sonderform der
DWR-Brennelemente stellen die Elemente fir russische WWER-Reaktoren dar. Sie be-
stehen aus einer hexagonalen Grundflache, jedoch sind auch hier alle signifikanten Teile

entsprechend dem quadratischen Design vorhanden.
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Brennelemente fur Siedewasserreaktoren enthalten deutlich geringere Stabanzahlen
zwischen 6 x 6 (veraltet) bis zu 11x 11 Staben (bei modernen Auslegungen). Auch be-
sitzen sie keine Steuerstabfuhrungsrohre, da die Kontrolle der Reaktivitat iber zwischen
den Brennelementen angeordnete Steuerkreuze erfolgt. Die tragende Struktur der SWR-
Brennelemente ist zumeist ein in der Mitte des Elements befindlicher Wasserkasten, der
einige Brennstabpositionen ersetzt. Dieser erstreckt sich Uber die gesamte Lange des
Elements und verbindet Kopf und Fu3 des Brennelements miteinander. Teilweise sind

nur einige Brennstébe durch kihlmittelfihrende Rohre ersetzt.

Zum Assemblieren der Brennelemente wird in der Regel Kopf oder Ful3 des Brennele-
ments entfernt und die Brennstabe in die Abstandhalter geschoben. Nach dem vollstan-
digen Einschub aller Stdbe wird dann das fehlende Endstick auf die Steuerstabfiih-
rungselemente aufgesetzt und verschraubt /NEI 15/. Die Vorgange bei diesem letzten
Schritt der Brennelementherstellung sind rein mechanischer Natur und fiihren zu keiner
Veranderung des Aktivitatsinventars in den fertigen Brennstében. Der Schritt ist vielmehr
eine Verringerung des Gefahrdungspotentials zu betrachten, da die Kernbrennstoffe fur
nachfolgende Schritte als allseitig umschlossene Aktivitat vorliegen. Zu beachten bleibt
die Einhaltung der Unterkritikalitat, vor allem bei Hinzufigen von Moderator (z. B. Was-

ser).

255 Uran aus der Wiederaufbereitung von Brennelementen

Uran, das durch die Wiederaufarbeitung von Brennelementen von den Spalt- und Kor-
rosionsprodukten sowie von Plutonium abgetrennt wurde (RepU; manchmal auch als
JAlturan® bezeichnet), steht durch den verbleibenden hohen Anteil an Uran in bestrahl-
tem Kernbrennstoff in groRen Mengen zur Verfliigung. Die Isotopenzusammensetzung
von Uran aus der Wiederaufarbeitung ist gegentber natirlichem Uran jedoch verandert,
vgl. auch Kap. 2.1. Die durch den Abbrand des Brennstoffes verbleibende relative Hau-
figkeit des spaltbaren 2°U liegt mit typischerweise ca. 0,9 % Uber der Isotopenhaufigkeit
von #°U in nattrlichem Uran. Gleichzeitig entstehen im Reaktorbetrieb durch (n,y)-Re-
aktionen groRere Mengen 23U, das u. a. als Neutronengift wirkt, sowie auch zusatzliches
2341, Weiterhin existieren auch in gereinigtem RepU Reste chemischer Verunreinigun-
gen in Form von Spaltprodukten und Transuranelementen. Die Handhabung von RepU

stellt daher hdhere radiologische Anforderungen als die Handhabung von Natururan.
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Grundlegend ist eine erneute Anreicherung des RepU denkbar, jedoch werden die ge-
genliber Natururan in erhéhtem MaRe vorhandenen Uranisotope 2**U und #°U hierbei
mit angereichert. Dies ist fur eine weitere Verwendung als Reaktorbrennstoff von Nach-
teil. Zudem bewirkt dies eine unerwiinschte Kontamination der Anreicherungskaskaden
mit 226U welche fur Natururan konzipiert und vorgesehen wurden. Eine Mdoglichkeit zur
direkten Verwendung von RepU ist die Herstellung von MOX und UO; Brennstoffen mit
Plutonium bzw. durch Blenden von hoch angereichertem Uran (HEU). Letzteres bewirkt
insbesondere eine Verdinnung des neutronenparasitaren U im RepU, und wurde in

der Vergangenheit erfolgreich durchgefihrt.

Bei einer direkten Verwendung von RepU zur Herstellung von UO;- und MOX-
Brennelementen sind durch die Messtoleranz der Restanreicherung héhere Sicherheits-
margen anzusetzen, was den erreichbaren Zielabbrand fiir diese Art von Brennstoff re-
duziert und den aktuellen Entwicklungen in der Kernbrennstoffversorgung entgegen-
steht. Uran aus der Wiederaufarbeitung kann zudem aufgrund des gegentiber Natururan
erhohten 23U Anteil als Brennstoff in Schwerwasserreaktoren (CANDU) oder MAGNOX-
Reaktoren eingesetzt werden.

Die oben genannten Verfahren wurden in der Vergangenheit bis zur industriellen Reife
entwickelt und in einigen Féallen in industriellem MaRstab eingesetzt. Auch wenn heutige
Anlagen fir den Umgang mit RepU ausgelegt sind, tiberwiegen die mit dem Einsatz von
RepU einhergehenden Einschrankungen im Reaktorbetrieb (Ausnahme: Geblendet mit
HEU, s.0.). Das aus der Wiederaufarbeitung stammende Uranylnitrat wird daher typi-
scherweise in die Lagerform UO3 oder UsOgs umgewandelt und in Edelstahlbehaltern ge-
lagert /IAEA 12/.
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3 Aerosole und Pulver

3.1 Grundlagen und Begriffsbestimmung

Fur Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung sind hinsichtlich der Freisetzung radio-
aktiver Stoffe die luftgetragenen Pfade unter Berlicksichtigung des jeweiligen lungen-
gangigen Materialanteils von entscheidendem Interesse. Es wird davon ausgegangen,
dass in Anlagen des Kernbrennstoffkreislaufes der Inkorporationspfad auf der Basis der
Inhalation von radioaktivem Material alle anderen Inkorporationspfade dominiert
/IMCQ 88/, /DOE 92/.

Bei einer storfallbedingten Freisetzung von Radionukliden kdnnen diese als Gase, Par-
tikel oder gebunden an nicht-radioaktive Aerosole vorliegen:

e in Form von Rauch nach Feuer oder Explosionen,
e durch Aufwirbelung bereits deponierter Partikel als Staubwolke (Resuspension),

e durch Verdunstung kontaminierter Flissigkeiten.
Als Aerosole werden Zweiphasen-Systeme bezeichnet, bei denen fliissige oder feste
Partikel mit Durchmessern von 1 nm bis 100 uym in einer Gasphase dispergiert sind

/ROE 00/. Je nach Aggregatzustand der Partikel unterscheidet man demnach Aerosole

flissiger und fester Teilchen (s. Tab. 3.1).

Tab. 3.1  Klassifizierung von Aerosolen

Typ Disperse Phase Dispersionsmittel Beispiele
Flussige Aerosole Flussigkeit Gas Nebel
Feste Aerosole Feststoff Gas Rauch, Staub
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Aerosole lassen sich anhand ihrer Entstehungsgeschichte in zwei Kategorien einteilen:

e Dispersionsaerosole entstehen, indem feste oder flissige Stoffe in einem Tra-

gergas fein verteilt in einen Schwebezustand Uberfihrt werden.

¢ Kondensationsaerosole bilden sich aus im Tragergas frei beweglichen Einzelmo-
lekilen (Dampf) durch Kondensation. Es sind zudem gemischte Aerosole, deren

Teilchen durch Dispersion und Kondensation entstehen méglich.

Durch Dispersion entstandene Feststoffaerosole nennt man Staube. Durch Kondensa-
tion oder chemische Umwandlungen in der Gasphase entstandene Feststoffaerosole
nennt man Rauche. Aerosole mit flissigen Teilchen werden, unabhangig davon, ob sie

durch Kondensation oder Dispersion gebildet wurden, als Nebel bezeichnet.

3.2 GroRRenverteilungen von Aerosolen und Pulvern

Zur Charakterisierung der physikalischen Eigenschaften von Aerosolpartikeln wird in
erster Linie die Partikelgrof3e, d. h. deren Durchmesser, herangezogen. Da Aerosolpar-
tikel sehr unterschiedlich geformt sein kénnen, und die gemessene Grolie vom Mess-
verfahren abhangen kann, sollte dieses stets zuséatzlich angegeben werden. Zuséatzlich
bestimmen Parameter wie Anzahl-, Oberflachen- und Volumendichte der Partikel pro
Luftvolumen sowie die PartikelgroRenverteilung das Verhalten von Aerosolen. Im Fol-
genden wird auf die Eigenschaften von Partikeln eingegangen und Modellanséatze zur

Berechnung des Partikelverhaltens vorgestellit.

3.21 Eigenschaften von Partikeln in der Gasphase

Die Eigenschaften luftgetragener Partikel kbnnen sich stark heterogen darstellen. Wich-
tige Einflussfaktoren sind hierbei die Partikelgrofie, die Partikelform und die physikali-
sche Dichte der Partikel. Der Grol3enbereich von Aerosolpartikeln unterschiedlicher Ent-
stehungspfade erstreckt sich tiber mehrere GréfRenordnungen von wenigen Nanometern
bis zu einigen hundert Mikrometern und ist in Abb. 3.1 dargestellt. Dabei werden Aero-
solpartikel sowohl nattrlichen als auch anthropogenen Ursprungs betrachtet. Letztere

bezeichnen durch den Menschen erzeugte oder versursachte Aerosolpartikel.

22



1A 1nm 1 um 1 mm

Techn. Rauch (fume) Staub (dulst)
Definitionen Nebel (mist) Spriihnebel (spray)
|
Atmosphare Smog Wolken /Nebel Niesel ||| Regen
Technik ~ Molekille | Carbon Blat?k Kohlenstaub . Sand .
! ! !
Olrauch
Verbrennun
g Tabak-/Motorenrauch
. . Pollen |,rotes Blutkérperchen
Biosphére Viren Bakterien | + ;mlenschl.Haar
. |
1 I

0.0001 0.001 0.01 0.1 1 10 100 1000 10000
Partikeldurchmesser in Mikrometer (um)

Abb. 3.1 GroRenverteilung von Aerosolpartikeln natirlichen und anthropogenen Ur-

sprungs

Insbesondere in der Atmosphéarenphysik und -chemie ist es Ublich, Aerosolpartikel auf-
grund ihrer GrélRenverteilung und ihrer Entstehungsweise in vier Hauptgruppen, soge-

nannte Modi, zu klassifizieren /[HOC 05/:

¢ Nukleationsmodus (D <10 nm)

e Aitken-Modus (D =10-1200 nm)

o Akkumulationsmodus (D=100 nm -1 um)
e Coarse-Modus (D>1pum)

Aerosolpartikel des Nukleationsmodus werden direkt aus der Gasphase Uber die soge-
nannte ,Gas-to-Particle-Conversion“ neu gebildet. Aerosolpartikel des Aitken-Modus
entstehen zumeist aus durch Koagulation angewachsene Nukleationspartikel; sie wer-
den groRtenteils in Verbrennungsprozessen gebildet. Aerosolpartikel des Akkumulati-
onsmodus bestehen hauptséchlich aus Teilchen, die aus Gasphasen-Prozessen her-
ausgebildet werden (z. B. verdampfbare Oxidationsprodukte), und aus einer Vielzahl von
organischen Komponenten. Partikel dieser Mode weisen die lAngste atmosphérische Le-

bensdauer auf. Aerosolpartikel der Coarse-Mode werden, im Unterschied zu den
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Partikeln der tibrigen Moden, durch mechanische Prozesse (z. B. Zerkleinerung, Abrieb)

in die Atmosphéare abgegeben.

Die GroRRenverteilung von Partikelkollektiven l&sst sich vereinfacht anhand ihrer Disper-
sitat definieren. Definitionsgemalf ist ein Partikelkollektiv:

¢ Monodispers, wenn die im Gemisch enthaltenen Partikeldurchmesser um weni-

ger als 10 % voneinander abweichen;

¢ Quasi-Monodispers, wenn die im Gemisch enthaltenen Partikeldurchmesser zwi-

schen 10 % und 100 % voneinander abweichen;

o Polydispers, wenn die im Gemisch enthaltenen Partikeldurchmesser um mehr als
100 % voneinander abweichen; dies deutet auf das Vorliegen unterschiedlicher
Partikeltypen und Entstehungsmechanismen hin.

Zur parametrisierten Darstellung von PartikelgroR3enverteilungen werden verschiedene
Verteilungsfunktionen genutzt, z. B. die Gaul3sche Normalverteilung (DIN 66144), die
logarithmische Normalverteilung (DIN 66144), die Potenzverteilung nach Gates, Gaudin
und Schuhmann (DIN 66143), oder die RRSB-Verteilung nach Rosin, Rammler, Sperling
und Benne (DIN 66145). Je nachdem, ob die Partikelanzahl, die Partikeloberflache, das
Partikelvolumen oder die Partikelmasse als Funktion der Partikelgro3e D, dargestellt

werden, ergeben sich unterschiedliche Verteilungen /HIN 99/, /BAR 05/:
e Anzahl-GréRenverteilung: dN = N(Dp) dlog D,,
o Oberflachen-GréBRenverteilung: dO = 0(Dp) dlogD, mit 0(Dp) = N(Dp) - - D}

D}

e Volumen-GroRenverteilung: dV = V(Dp) dlog D, mit V(Dp) = N(Dp) - A

e Massen-GroRenverteilung: dm = m(Dp) dlog D, mit m(Dp) =V (Dp) - p
Abb. 3.2 zeigt exemplarisch die Partikelanzahlverteilung fir eine saubere landliche so-
wie fUr eine durchschnittliche stadtische Umgebung /TRA 01/. Die Partikelanzahlvertei-

lung wird — im Unterschied zur Partikelmassenverteilung — deutlich von den kleinen und

mittleren Partikelgro3en dominiert.
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Abb. 3.2  AnzahlgréRenverteilung von Aerosolen in Abhéngigkeit von der Umgebung
nach

/ITRA 01/

3.2.2 Rechnerische Modifikation der Partikeleigenschaften: Aquivalentei-
genschaften

Aufgrund der Tatsache, dass Aerosolpartikel sehr unterschiedlich geformt sein kénnen,
hangt die gemessene Partikelgro3e stark vom verwendeten Messverfahren ab und spie-
gelt somit nicht die tatsachlichen Eigenschaften der Partikel wider. Bei der Angabe von
Partikelgré3en sollte deshalb stets auch die eingesetzte Messmethode genannt werden.
Zur besseren rechnerischen Beschreibung von Partikeln in Aerosolen dient das Konzept
des sog. Aquivalentdurchmessers. Ein Aquivalentdurchmesser ist der rechnerische
Durchmesser einer Kugel, die bei dem verwendeten Messverfahren die gleiche Eigen-

schaft wie das betrachtete, unregelméfiig geformte Teilchen aufweist.

25



Fur einige der in der Aerosolmesstechnik gebréauchlichen Aquivalentdurchmesser sind

nachfolgend die Definitionsgleichungen aufgefuhrt:

e Aquivalentdurchmesser einer oberflachengleichen Kugel: d= \/g
e Aquivalentdurchmesser einer volumengleichen Kugel: d=" %
e Aquivalentdurchmesser einer massengleichen Kugel: d=">2"

3

‘PL

e Aquivalentdurchmesser einer Kugel gleicher Sinkgeschwindigkeit in Luft (aerodyna-

. P 181 -
mischer Aquivalentdurchmesser): d= [—N1Ts
(pp—pPL)9

Mit: O = Oberflache, V =Volumen, m = Masse, p. = Dichte der Flissigkeit (liquid),
pr = Dichte des Partikels, vs = Sedimentationsgeschwindigkeit und .= dynamische Vis-
kositat.

Es existieren verschiedene Verfahren, um die geometrische Ausdehnung nichtisometri-
scher (d. h. unregelmaRig geformter) Partikel zu untersuchen, woraus eine Anzahl ge-

brauchlicher geometrischer Formfaktoren resultieren, z. B.

e der Oberflachen-Formfaktor: Verhaltnis der realen Partikeloberflache zum Quad-

rat des projizierten Durchmessers (der Oberflachen-Formfaktor einer Kugel ist =);

e der Volumen-Formfaktor: Verhaltnis des realen Partikelvolumens zur dritten Po-

tenz des projizierten Durchmessers (der Volumen-Formfaktor einer Kugel ist /6).

Zur Kennzeichnung der PartikelgroRe wird Ublicherweise der sogenannte aerodynami-
sche Aquivalentdurchmesser (AED, Aerodynamic Equivalent Diameter) herangezogen.
Der AED ist der rechnerische Durchmesser eines Partikels, das in ruhender oder laminar
stromender Luft (d. h. unter Einwirkung der Schwerkraft) die gleiche Sinkgeschwindigkeit
aufweist wie ein kugelformiges Vergleichspartikel mit einer angenommenen Dichte von
1 g/cm®. Der AED charakterisiert somit die Eigenschaften des Partikels beim luftgetra-
genen Transport und bei der Inhalation. Bei Partikeln > 1 ym AED bericksichtigt er
Grol3e, Form und Dichte des Partikels bei der Bestimmung seines Verhaltens in Luft.
Aerosolpartikel von 100 um AED verfligen Uber eine Transportfahigkeit in der Luft von
etwa 100 Metern /ILK 00/.
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Partikel mit Durchmessern < 1 ym werden primar durch Diffusion transportiert, wodurch
deren Abscheidung ebenfalls auf Diffusionsprozessen basiert (vgl. Kap. 3.4.2). Die Be-
schreibung der Partikelgré3en erfolgt bei diesen Partikeln durch den sogenannten Diffu-
sions-Aquivalentdurchmesser (Mobilitatsdurchmesser). Der Diffusions-Aquivalentdurch-
messer ist der rechnerische Durchmesser eines Partikels, das die gleiche Diffusions-
geschwindigkeit in Luft besitzt wie ein kugelférmiges Vergleichspartikel mit einer ange-
nommenen Dichte von 1 g/cm?3. Der Diffusions-Aquivalentdurchmesser bestimmt die Ab-

lagerung im Atemtrakt bei isometrischen Partikeln mit Durchmessern < 0,5 uym.

Die potenzielle Strahlenexposition radioaktiver Aerosole, die aufgrund von Storfallereig-
nissen in Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung freigesetzt werden kénnen, wird
einerseits durch die nuklidspezifische Zusammensetzung und andererseits durch die ae-
rodynamischen bzw. thermodynamischen Eigenschaften der Partikel bestimmt. Die Par-
tikelgroRen radioaktiver Aerosole gehorchen einer logarithmischen Normalverteilung
/ICRP 94a/. Wichtige KenngroR3en in diesem Zusammenhang sind:

e der Aktivitats-Medianwert des aerodynamischen Durchmessers

(AMAD, Activity Median Aerodynamic Diameter), und

o der Aktivitats-Medianwert des thermodynamischen Durchmessers

(AMTD, Activity Median Thermodynamic Diameter).

Der AMAD ist der rechnerische Durchmesser eines Partikels, das in Luft die gleiche
Sinkgeschwindigkeit aufweist wie ein kugelférmiges Vergleichspartikel mit einer ange-
nommenen Dichte von 1 g/cm?, dessen Aktivitit dem Medianwert aller Aerosolteilchen
entspricht /VOG 07/. Das heif3t, jeweils 50 % der Aktivitat in einem Aerosolgemisch wird

Teilchen zugeordnet, die groBer bzw. kleiner als der AMAD sind.

Der AMTD ist der rechnerische Durchmesser eines Partikels, das in Luft die gleiche Dif-
fusionsgeschwindigkeit aufweist wie ein kugelférmiges Vergleichspartikel mit einer an-
genommenen Dichte von 1 g/cm?, dessen Aktivitat dem Medianwert aller Aerosolteilchen
entspricht. Das heil3t, jeweils 50 % der Aktivitat in einem Aerosolgemisch wird Teilchen

zugeordnet, die groRer bzw. kleiner als der AMTD sind.

An den Radioaktivitdtsmessstationen des Deutschen Wetterdienstes werden die Aktivi-
tatskonzentrationen aerosolpartikelgebundener Radionuklide kontinuierlich Gberwacht.

Die entsprechenden Messprogramme fiir den Normal- und den Intensivbetrieb basieren
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auf der Allgemeinen Verwaltungsvorschrift zum Integrierten Mess- und Informationssys-
tem zur Uberwachung der Radioaktivitat in der Umwelt (AVV-IMIS) /BUN 06/. Die
Rechtsgrundlage hierfur sind das Strahlenschutzvorsorgegesetz /BUN 08/ und das Ge-
setz Uber den Deutschen Wetterdienst /BUN 98/. Ziel ist die frihzeitige Erkennung ae-
rosolgebundener kunstlicher Radionuklide in der bodennahen Luft oberhalb der Nach-
weisgrenzen bei storfallbedingten Freisetzungen und bei Unféllen. Im Intensivbetrieb
werden klrzere Messintervalle zugrunde gelegt als im Normalbetrieb, was zu héheren
Nachweisgrenzen fuhrt. Ein Beispiel fir das Potential dieser Messmethode ist die De-
tektion von °Ruthenium-Partikeln im mBg/m3-Bereich im Herbst 2017 in Deutschland
und in weiteren EU-Staaten. /IMAS 19/

Die fortschreitenden Entwicklungen in der Aerosolmesstechnik /TAY 15/ erlauben seit
Ende der 1980er Jahre eine gréf3enfraktionierte Massen- und Inhaltsstoffbestimmung
von Schwebstauben. Bei Angaben zu Massenkonzentrationen werden die unterschied-
lichen GroRenfraktionen oftmals mit PMy (Particulate Matter) bezeichnet, wobei x der
Medianwert des aerodynamischen Durchmessers (angegeben in um) der jeweiligen
GroRRenfraktion ist. Die Klassifikation der entsprechenden Partikelfraktionen mit den da-
zugehdrigen Partikelgro3en ist in DIN ISO 7708 eindeutig geregelt. Tab. 3.2 gibt hierzu
einen Uberblick.

Tab. 3.2 Definition von Partikelfraktionen in der Aerosolmesstechnik nach
DIN ISO 7708

Partikel- | Durch- Bezeichnung bzw. Beschreibung
fraktion | messer

Gesamtschwebstaub

TSP <ca. 30 ym (,Total Suspended Particulates*)

Partikelfraktion, die einen gré3enselektiven Lufteinlass pas-
PMso <10 um siert, der fur einen AED von 10 um Abscheidegrad von 50 %
aufweist (thorakaler Schwebstaub, Abb. 3.3).

Partikelfraktion, die einen gréRenselektiven Lufteinlass pas-

PM2 5 <2,5um siert, der fur einen AED von 2,5 ym einen Abscheidegrad
von 50 % aufweist (alveolarer Schwebstaub; Abb. 3.3).

UFP <0,1um Ultrafeine Partikel

NP < 0,05 ym | Nanopartikel

Abb. 3.3 illustriert quantitativ eine typische Volumenverteilung der verschiedenen Gro-
Benfraktionen, die unter Annahme kugelférmiger Partikel aus der Anzahlverteilung be-

rechnet wurde.
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Abb. 3.3  Typische Volumenverteilung von Aerosolen nach DIN ISO 7708

3.3 Stoffeigenschaften der Uran- und Plutonium-Verbindungen im Brenn-
stoffkreislauf

Die Herstellung von UOz-basierten Kernbrennstoffen flir Leichtwasserreaktoren kann auf
unterschiedlichen Konversionsprozessen basieren. Als industriell angewandte Prozesse
sind hierbei die nasschemischen Verfahren ADU (Ammoniumdiuranat) und AUC (Am-
moniumuranylcarbonat), sowie der trockene DC (Dry Conversion) Prozess zu nennen.
Von diesen Prozessen findet heute lediglich der DC Prozess in Deutschland Anwen-
dung. Die nasschemischen Verfahren sind nach ihrer Fallungsverbindung, die fir die
Isolation des Urans aus der Losung sorgt, benannt. Die Produkte aus den unterschiedli-
chen Prozessen unterscheiden sich hauptséchlich durch deren Pulvereigenschaften.
Beim DC-Prozess kommt hinzu, dass Kritikalitat innerhalb des Prozesses aufgrund der
Abwesenheit fllissigen Wassers als Moderator als sehr unwahrscheinlich eingestuft wird.
Hierdurch gilt die Kritikalitat bei der Anlagenauslegung als auslegungsuiberschreitender

Storfall. Die chemischen Verbindungen, in denen der Kernbrennstoff in den Anlagen der
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nuklearen Versorgung vorliegen, sind in Tab. 3.3 aufgelistet; dabei sind auch relevante
Zwischenprodukte aufgefiihrt. Einige der Verbindungen sind prozessspezifisch und lie-
gen daher nur in einem der drei Prozesse vor. Die im Zusammenhang mit der Berech-
nung der Dosiskoeffizienten wichtigen Absorptionstypen der aufgeflihrten Uranverbin-
dungen enthélt Tab. 3.9 in Kap. 3.5.

Tab. 3.3  Eigenschaften von Uranverbindungen im Brennstoffkreislauf

[THO 94/, [HHS 99/

Chemische Ver- | Physikalische Form im Tg?gr:fgice?e Farbe des
bindung Herstellungsprozess 20 °C (g/cm?) Kristalls
UFe Feststoff, Gas 5,06 fahlgelb
UF, Feststoff, Pulver 6,70 grun
UO,F, Feststoff, geldst 6,37 weild
UO, Feststoff, Pulver 10,96 schwarz
UO; Feststoff, suspendiert 7,29 Gelb-orange
U3Os Feststoff, Pulver 8,39 olivgrun
(NH4)2U207 Feststoff, suspendiert 3,96 gelbgrin
(NH4)4sUO2(CO3)3 Feststoff, suspendiert 2,77 gelb
UO2(NOs)2- 6 H.O Feststoff, gelost 2,81 gelbgrin
U-Metall Feststoff 18,95 metallisch

Uran und seine Verbindungen sind als Schwermetall chemisch giftig. Die bei der LWR-
Brennelementherstellung auftretenden Uranverbindungen sind nicht brennbar; pulver-
férmige Stoffe sind durch Brandeinwirkung jedoch leicht dispergierbar. Zudem kdnnen
abgelagerte pulverférmige Uranverbindungen durch Luftbewegungen aufgewirbelt und

verteilt werden (Resuspension).

Zur Analyse stoérfallbedingter Freisetzungen dispersibler Feststoffe aus Anlagen des
Kernbrennstoffkreislaufes ist die PartikelgroRenverteilung ausschlaggebend. Diese ist in
erheblichem MaRe vom Herstellungsprozess abhéngig. Prozesstypische Partikelgro-
Benverteilungen von UO; bei der Pulverherstellung nach dem AUC-Verfahren (nassche-
mische Konversion von UFg) /HEI 91/, /GRI 98/ sind in Abb. 3.4 dargestellt.

30



11— 100

0.9 - 90 R®
Lk
7 c
2 0.8r 80 2
E s
S o7t 70 X
E 0.6 60 %
5 o
C 0.5F 50 &
2 <
S 0.4 40 2
5 2
e 5
£ 03 30 3
2 ®
= 0.2 20 ;
> ks
? 01t 10 2

oL . 0

-1 0 1 2 3
10 10 10 10 10

Geometrischer Durchmesser (um)

Abb. 3.4  PartikelgréRenverteilung von UO-Pulver aus dem AUC-Verfahren

IASS 79/

Die massebezogenen Anteile an Partikeln, die aufgrund ihrer GréRenklasse dem Fein-
staub zugeordnet werden, betragen bei UO,-Pulver grél3enordnungsméaiig 34 % (Parti-
kelklasse < 10 ym) bzw. 18 % (Partikelklasse <5 ym). Die entsprechenden Werte fir
UsOs liegen etwa doppelt so hoch, fiir AUC etwa halb so hoch. Fir UO,-Granulat bei der
Pulverherstellung nach dem ANF-Verfahren (trockenchemische Konversion von UFe)
/HEI 91/, /GRI 98/ ist davon auszugehen, dass PartikelgréRen < 40 um mit weniger als
0,1 % Massenanteil vorliegen /THO 94/.

Erfahrungen bei der storfallbedingten Freisetzung von UFs zeigen, dass das bei Reak-
tion des UFs mit Luftfeuchtigkeit gebildete UO»F» als sehr feines Material mit Partikelgro-
Ren < 1 ym freigesetzt wird, wodurch ein charakteristischer weiRer Nebel in der Luft
wahrnehmbar ist /THO 94/. Im Unterschied zu den wasserunldslichen Uranoxiden UO-
und U3zOs wird die chemotoxische Wirkung von UFs nicht primar durch das darin enthal-
tene Uran verursacht, welches als akutes Schwermetallgift fir Lungen und Nieren wirkt.
Die registrierten Todesfalle nach storfallbedingten Freisetzungen von UFg in auslandi-

schen Uranverarbeitungsanlagen (Philadelphia, 02.09.1944; Pilcaniyeu, 29.10.1984;

31



Gore, 04.01.1986) waren vielmehr auf die toxische Wirkung der Reaktionsprodukte des
UFe mit Wasser, Flussséure (HF) und Uranylfluorid (UO2F>), zurickzufiihren /HHS 99/,
IEPA 04a/.

3.4 Aerosolverhalten

3.4.1 Sedimentation

Sedimentation ist die Ablagerung von Partikeln auf horizontalen Flachen durch Einwir-
kung der Schwerkraft. Dieser Effekt wachst mit der Masse der abzulagernden Partikel.
Fiur Teilchen > 10 ym ist die Sedimentation der dominante Depositionsprozess. Da in
einem gut durchmischten Volumen der Ablagerungsvorgang in einer dinnen Grenz-
schicht entlang der Oberflache stattfindet, dienen alle horizontalen Flachen als Sedimen-
tationsflachen. Bei schragen Oberflachen verringert sich die Sedimentation mit dem Co-

sinus des Neigungswinkels zur Horizontalen.

Die zeitliche Abnahme der Aerosolkonzentration in einem Raum durch Sedimentation

folgt einem Exponentialgesetz entsprechend Gleichung (3.1).

C(t) =Cy-exp (— A';S't) (3.1)
Co Anfangskonzentration der Aerosole
A Bodenflache des Raumes
\% Volumen des Raumes
vg Sedimentationsgeschwindigkeit
t Zeit
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Fur die Sedimentationsgeschwindigkeit vs eines kugelformigen Teilchens in Luft gilt
nach Stokes-Gleichung (3.2).

_ (pp—pL)-g-dp®
Vs =T g (3.2)
dp aerodynamischer Teilchendurchmesser
op Dichte des Teilchens
oL Dichte der Luft
N dynamische Viskositat der Luft
g Fallbeschleunigung

Die Sedimentationsgeschwindigkeit hangt nach der Stokes-Gleichung von Durchmesser
und Dichte der Teilchen ab. Da groRere Partikel schneller abgelagert werden als kleinere
Partikel, verringert sich der mittlere Teilchendurchmesser im Laufe der Zeit. Fir Parti-
kel < 1 ym ist die Stokes-Gleichung nicht mehr exakt gtiltig und muss mit einem Korrek-
turfaktor versehen werden. Wird der Z&hler um den Cunningham-Korrekturfaktor K,
(siehe Gleichung (3.3)) erweitert (hierbei ist A die mittlere freie Weglange der Luftmole-
kile), behélt die Stokes-Gleichung ihre Gliltigkeit /DAV 45/, siehe Gleichung (3.4).

Ke=1+ ;—P [2,514 +0,8- exp (%5"“’)] (3.3)

Us korr = Vs ° K¢ (3-4)

Der gesteigerte relative Einfluss der Molekularbewegung des Tragergases auf Aerosol-
teilchen mit Durchmessern <1 um fuhrt zu einer Erhéhung der Sedimentationsge-

schwindigkeit um den Faktor K.

3.4.2 Diffusion

Sehr kleine Aerosolpartikel (Durchmesser < ca. 0,1 ym) unterliegen der Brownschen
Molekularbewegung der sie umgebenden Gasmolekiile. Diese Bewegung verhindert die
Sedimentation und fuhrt zur Abscheidung durch Diffusion im Konzentrationsgradienten
an der Oberflache. Die Diffusionsgeschwindigkeit steigt mit sinkendem Teilchen- und

Faserdurchmesser sowie mit abnehmender Stromungsgeschwindigkeit des Gases.

33



3.4.3 Thermodiffusion (Thermophorese)

Die Abscheidung durch Thermodiffusion erfolgt im Temperaturgradienten einer Grenz-
schicht an einer kalten Wand. Sie ist nur bei sehr starken Temperaturgradienten, wie sie

Z. B. bei schweren Bréanden auftreten, von Bedeutung.

344 Diffusiophorese

Durch einen Dampfdruckgradienten kommt es zur Bewegung von Partikeln, welche mit
dem Strom von dampfférmigen Substanzen mitbeférdert werden. Die Abscheidung
durch Diffusiophorese erfolgt mit der Dampfkondensation an einer kalten Wand. Sie ist
nur von Bedeutung, wenn bei einem Storfallereignis gréRere Dampfmengen freigesetzt

werden.

3.5 Abscheidemechanismen von Aerosolen im menschlichen Korper

Ein fUr die Abschéatzung der epidemiologischen Wirkung radioaktiver Aerosole bedeut-
samer Parameter im ICRP-Modell /ICRP 94a/ ist die sogenannte Inhalabilitat. Diese ist
definiert als der Bruchteil der Aerosole, der mit dem Volumen der inhalierten Atemluft
durch Mund oder Nase in den Organismus gelangt. Die Inhalabilitat ist hauptsachlich
vom aerodynamischen Aquivalentdurchmesser (AED), aber auch von der Atemfrequenz,
der Windgeschwindigkeit v und der Windrichtung abhangig. Abb. 3.5 zeigt die Inhalabi-
litat als Funktion des AED nach dem ICRP-Modell. Die Inhalabilitat fir 5 um bzw. 10 um
AED betragt 0,97 bzw. 0.84. Diese Werte gelten fur Windgeschwindigkeiten bis 5 m/s
/DOR 02/.
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Abb. 3.5 Inhalabilitét von Aerosolen als Funktion der Partikelgréf3e (aerodynami-

scher Aquivalentdurchmesser) nach dem ICRP-Modell

/ICRP 94a/

In den 1990er Jahren wurden folgende Begriffsdefinitionen international standardisiert
und harmonisiert /STE 98/:

¢ Inhalable Particulate Mass (IPM)
e Thoracic Particulate Mass (TPM)

o Respirable Particulate Mass (RPM)

Das entsprechende Inhalabilititsmodell von ISO (International Organization for Standar-
dization), CEN (Comité Européen de. Normalisation — European Standardization Com-
mittee) und ACGIH (American Conference of Governmental Industrial Hygienists) weicht
vom ICRP-Modell insoweit ab, als es Partikeln mit AED < 15 pum eine geringere Inhala-
bilitat und Partikeln mit AED > 15 pum eine grofl3ere Inhalabilitét als im ICRP-Modell zu-
weist. Dabei wird konservativ angenommen, dass Uber den Mund grol3ere Partikel auf-

genommen werden kdnnen als Gber der Nase.
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Fur aerodynamische Aquivalentdurchmesser im Bereich 0 < AED < 100 pm und Wind-
geschwindigkeiten im Bereich 0,5 m/s <v <9 m/s gilt demnach die empirische Bezie-
hung nach Gleichung (3.5) zwischen dem AED (Zahlenwert in pm) und der tber alle
Windrichtungen gemittelten Inhalabilitat 1 /CHP 00/.

=05 (1+exp(—0,06-AED)) (3.5)

0,95 ,\

0,90 N

0,85
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aerodynamischer Aquivalentdurchmesser [um]

Abb. 3.6 Inhalabilitdt von Aerosolen als Funktion der Partikelgrof3e (aerodynami-
scher Aquivalentdurchmesser) nach dem 1SO-Modell

/CHP 00/, /STE 98/

Die aus Gleichung (3.5) resultierende Abnahme der Inhalabilitat bei Zunahme des AED
ist in Abb. 3.6 grafisch dargestellt. Fur Partikel mit AED > 100 um wird pauschal I = 0,5

gesetzt, sofern keine verlasslichen experimentellen Daten vorliegen.

Eingeatmete Partikel lagern sich durch Impaktion, Sedimentation und Diffusion je nach
Grol3e und Geschwindigkeit in den oberen und unteren Atemwegen bis in die Lunge ab.
Die Klassifikation der entsprechenden Partikelfraktionen mit den dazugehdrigen Parti-
kelgroRen ist in DIN EN 481 einschlagig geregelt. Tab. 3.4 gibt hierzu einen Uberblick.
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Tab. 3.4  Klassifizierung von Partikelfraktionen nach DIN EN 481
Partikelfraktion Durchmesser | Definition
einatembare Frak- <100 um Massenanteil aller Partikel, der
tion (E-Fraktion) |~ H durch Mund und Nase eingeatmet wird
extrathorakale > 10 um Massenanteil eingeatmeter Partikel, der
Fraktion H nicht tiber den Kehlkopf hinaus vordringt
Massenanteil eingeatmeter Partikel, d
thorakale Fraktion | < 10 ym . geafmeter Fartie’, der
Uber den Kehlkopf hinaus vordringt
_ Massenanteil eingeatmeter Partikel, der
tlzr?;:l?[«foonbronchlale 4-10 pm tiber den Kehlkopf hinaus, aber nicht bis
in die Lunge vordringt
alveolare Fraktion | _ Massenanteil eingeatmeter Partikel, der
(A-Fraktion) <4Hm bis in die Lunge vordringt

Nasennebenhohlen

Nasenschleimhaute >10 pm
Rachen > 10 um
Kehlkopf 5-10 um
Luftréhre 3-5um

Alveolen (Lungenblaschen) <1 pm

Bronchien 1=3um

Bronchiolen 1—-3 um

Abb. 3.7  Abscheidecharakteristik von Partikeln in der menschlichen Lunge

/GER 19/

Abb. 3.7 zeigt schematisch die GroRRenverteilung der Aerosolanteile, die sich in den un-
terschiedlichen Regionen des menschlichen Atemtraktes ablagern. Mit abnehmendem
aerodynamischem Durchmesser dringen die Partikel immer tiefer in die Atemwege ein.
N&herungsweise gilt hierbei, dass Partikel mit einem Durchmesser von mehr als 10 pm
im extrathorakalen Bereich (Nasen-Rachen-Kehlkopf-Anteil) und Teilchen zwischen

etwa 4 und 10 pm im tracheobronchialen Bereich abgelagert werden (Tracheobronchial-
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Anteil). Aerosolpartikel, deren aerodynamischer Durchmesser kleiner als etwa 4 um ist,
passieren den Kehlkopf (Larynx) sowie die Hauptbronchien und erreichen die Lungen-
fligel. Die feinsten Partikel mit Durchmessern kleiner als 1 ym gelangen bis in die Lun-
genblaschen (Alveolen). Sie werden dort entweder abgelagert (alveolarer Anteil) oder

wieder ausgeatmet.

Ein Teil des im Atemtrakt deponierten Materials geht je nach Léslichkeit, Partikelgrof3e
und Verweildauer der Partikel zu variablen Anteilen in die Blutbahn tber. Die Resorption
gut léslicher Partikel bzw. Aerosole beginnt schon im Nasen-Rachen-Raum. Unlésliche
Partikel verbleiben lange in den Alveolen und bestrahlen dort die umgebenden Gewebe,
oder werden von Phagozyten (,Fresszellen®) zu den Lymphknoten transportiert. In die-
sem Fall kann es als Folge entzindlicher Reaktionen zu Fibrose und Narbenbildung

kommen. Die systemische Aufnahme ist hier auch bei Nanopartikeln sehr gering.
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Abb. 3.8  Abscheidegrad fur Aerosole in verschiedenen Bereichen des Atemtraktes

als Funktion der PartikelgroRRe

Definition der epidemiologisch relevanten Aerosolanteile nach DIN EN 481

In Abb. 3.8 ist die mittlere Wahrscheinlichkeit (Abscheidegrad) fur Partikel, in bestimmte
Bereiche des Atemtraktes (Nasen- und Rachenraum, Kehlkopf und Bronchien, Alveolen)
vorzudringen, in Abh&ngigkeit vom aerodynamischen Durchmesser dargestellt. Der Ab-

scheidegrad der einzelnen Anteile der PartikelgroRenfraktionen ist bezogen auf das
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gesamte luftgetragene Partikelkollektiv. In erster Naherung kann die PMio-Fraktion mit
der thorakalen Fraktion gleichgesetzt werden. Die alveolare Fraktion fir die Risiko-
gruppe (Kranke, geschwéchte Personen, Kinder) wird durch PM; s angendahert.

Bei der Inhalation kdnnen radioaktive Aerosole Uber den Atemtrakt in den Blutkreislauf
gelangen. Zur Berechnung der daraus resultierenden Strahlenexposition wird der Atem-
trakt nach /ICRP 94a/ in funf Bereiche mit insgesamt zwolf Kompartimenten unterteilt,

die jeweils unterschiedliche biokinetische Eigenschaften aufweisen (siehe Abb. 3.9).

Der extrathorakale Bereich des Atemtrakts umfasst:
e den vorderen Nasenbereich (ET;; 1 Kompartiment),

¢ den hinteren Nasenbereich, Mund, Rachen und Kehlkopf

(ET2; 2 Kompartimente).

Der thorakale Bereich des Atemtrakts umfasst:
o den Bronchialbereich (BB; 3 Kompartimente),
e den Bronchiolarbereich (bb; 3 Kompartimente),

e den Alveolarbereich (Al; 3 Kompartimente).

Die durchschnittlichen Halbwertzeiten fir den Aufenthalt von Partikeln in den einzelnen
Bereichen des Atemtrakts betragen laut /ICRP 94a/:

e ETi: 17 Stunden,
e ET,: 10 Minuten,
¢ BB: 100 Minuten,
e Dbb: 8 Stunden bzw. 23 Tage (zwei Fraktionen),

e Al: 35 Tage, 700 Tage bzw. 7000 Tage (drei Fraktionen).
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Abb. 3.9 Kompartimente des menschlichen Atemtraki-Modells der ICRP

/ICRP 94a/

Das Atemtrakt-Modell der ICRP geht davon aus, dass sich Aerosole mit unterschiedli-
cher Wahrscheinlichkeit in den Kompartimenten ablagern, wobei neben Atemfrequenz
und Lebensalter verschiedene Parameter, insbesondere Durchmesser und Dichte der
Teilchen — nicht jedoch die Art der Substanz — zu berticksichtigen sind. Demgegenuber
ist die Ablagerung von Gasen materialabhéngig und wird durch die Léslichkeit und die

chemische Reaktivitat der Substanz bestimmt.
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Im Gegensatz zu gasformigen Stoffen kommt es bei der Inhalation von festen oder flus-
sigen Aerosolteilchen im Atemtrakt zu Ablagerungsvorgangen (Deposition). Ablage-
rungsort sowie Abscheidegrad hangen entscheidend von der Grof3e, der Form und der
Dichte der inhalierten Partikel ab. Dartber hinaus beeinflussen auch die individuelle
Form des Atemtraktes sowie die Art der Atmung das Depositionsverhalten. Der mensch-
liche Atemtrakt ist unter anderem dadurch charakterisiert, dass mit zunehmender Ein-
dringtiefe in den Atemtrakt der Gesamtquerschnitt, der sich verzweigenden Atemwege
zunimmt, wobei gleichzeitig die Stromungsgeschwindigkeit abnimmt. Da inhalierte Ae-
rosolteilchen somit im Bereich der Nase und des Rachens am schnellsten stromen,
grof3e Teilchen dieser Bewegung aufgrund ihrer Tragheit aber nur bedingt folgen kon-
nen, kommt es im extrathorakalen Bereich vornehmlich zu Ablagerungen grél3erer Teil-
chen (Grobstaub). Kleinere Teilchen (Feinstaub) kénnen tiefer in die Bronchien eindrin-
gen, wobei die kleinsten Teilchen bis in die Lunge gelangen. Im Atemtrakt-Modell nach
/ICRP 94a/ sind Aerosolgrofzen von 0,6 bis 100 um fur die Deposition berticksichtigt.

Aus der Aerosolkonzentration, der das Anlagenpersonal bzw. die Bevolkerung bei einem
Storfallereignis ausgesetzt ist, sowie aus dem Atemvolumen und der Depositionswahr-
scheinlichkeit im Respirationstrakt ergibt sich die Partikeldosis, die mit einer toxischen
Wirkung in Beziehung gesetzt werden kann. Da ein Teil der deponierten Dosis durch
entsprechende Reinigungsmechanismen aber mehr oder weniger schnell wieder aus der
Lunge entfernt werden kann, darf im Allgemeinen nicht die deponierte Dosis, sondern
nur die retinierte Dosis, d. h. die Differenz aus deponierter und abtransportierter Dosis,
mit der beobachteten Wirkung ursachlich in Beziehung gesetzt werden. Nur wenn 100 %
der deponierten Dosis auch retiniert werden (z. B. bei leichtléslichen Aerosolen), ent-

spricht die deponierte Dosis auch der Wirkdosis.

Die Elimination (,Clearance®) schwerloslicher Staube aus dem Bronchialtrakt erfolgt, in-
dem das Flimmerepithel und die Zilien (Flimmerharchen) den Bronchialschleim und die
darin festgehaltenen Partikel in Richtung Kehlkopf transportieren, wo er abgehustet und
zum Teil verschluckt wird. Die ca. 0,2 mm grof3en Endausstilpungen der Atemwege, die
sogenannten Alveolen, haben kein Flimmerepithel, und die Reinigung von partikelférmi-
gen Ablagerungen erfolgt durch bewegliche Fresszellen, die sogenannten Makropha-
gen. Diese Zellen versuchen die inkorporierten Partikel aufzulésen und/oder diese tber
die Lymphbahnen und den Bronchialtrakt abzutransportieren. Lassen sich die Partikel
nicht auflésen, reichern sie sich in den Makrophagen an, und es kann zu zytotoxischen

Effekten (Schadigung von Gewebezellen) mit Auswirkungen auf das umgebende
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Lungengewebe kommen. Die Mechanismen der Partikelaufnahme der Makrophagen
und die biologische Wirkung sind abhangig von den Partikeleigenschaften, vor allem
aber von der PartikelgroRe. In diesem Zusammenhang sind besonders die ultrafeinen
Partikel (D < 100 nm) und die Nanopartikel (D <50 nm) von Bedeutung. Partikel aus
Substanzen, die im ym-Grélenbereich nicht krebserregend sind, kbnnen dies im nm-
Grol3enbereich sehr wohl sein. Die Kinetik der Clearance wird im Atemtrakt-Modell nach
/ICRP 94a/ mit verschiedenen Transferraten beschrieben, die den konkurrierenden Pro-
zessen von Teilchentransport in der Lunge und Ubertritt ins Blut Rechnung tragen, siehe
Gleichung (3.6)

dR;

LD = —4(0) - Ri(®) + my(8) - Ry(©) (3.6)
t Zeitdauer seit der Aufnahme des Radionuklids
R;(t) verbliebene Menge des Radionuklids im Atemtrakt-Bereich i (ET2, BB, bb oder Al)
Ai (1) gesamte momentane Clearance-Rate des Bereichs i
my; (t) Transferrate vom Bereich j in den Bereich i

Die aus den biokinetischen Modellen berechneten Dosiskoeffizienten fiir die Inkorpora-
tion von Radionukliden durch Inhalation und Ingestion sind in /ICRP 95a/, /ICRP 95b/
(fur Personen der Bevolkerung) bzw. in /ICRP 94b/ (fur beruflich strahlenexponierte Per-
sonen) tabelliert. Bei der Berechnung der Dosiskoeffizienten fur die Bevolkerung wird
ein Referenzaerosol mit einem AMAD von 1 um zugrunde gelegt. Das Referenzaerosol
fur beruflich strahlenexponierte Personen hat einen AMAD von 5 um, eine Dichte von
3 g/cm?® und einen Formfaktor von 1,5 /ICRP 94a/. Der genannte AMAD-Wert stiitzt sich
auf eine Reihe voneinander unabhangiger Messungen in verschiedenen Industriezwei-
gen der Kerntechnik /DOR 95/, /KEL 96/, /ANS 97/, /ANS 02/. Reprasentative AMAD-
Messwerte flr unterschiedliche Anlagentypen sind in den Tab. 3.5 und Tab. 3.6 zusam-

mengefasst.
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Tab. 3.5

AMAD-Messwerte fiir Anlagen des Brennstoffkreislaufs in Frankreich

IANS 97/
Anlage Jahr Chemische | Anzahl der AMAD- Median
Verbindung | Messungen | Bereich (um) (um)
1987 UOg, U30Os 7 29-8,2 4,7
FBFC 1992 UOg, U30Os 37 1,8-58 3,9
1993-1995 | UOy, UsOs 65 1,3-9,0 5,8
COGEMA 1990 UO2, U30Os 6 3,0-8,2 6,1
1988 UF4 3 6,8-9,0 8,0
COMURHEX 1988 (NH4)2U207 2 7,8-8,0 7,9
1992 U3Os 2 44-7,0 5,8
1994 UOs3 1 - 3,1
Tab.3.6  AMAD-Messwerte fur verschiedene nukleare Anlagentypen weltweit
/IDOR 95/
Anlagentyp Anzahl der AMAD-Bereich Median (um)
Messungen (um)
Kernkraftwerke 39 0,28-7,2 3,9
Kernbrennstoffkreislauf 57 0,34 -16,5 3,8
Uranerzaufbereitung 13 0,50 - 16 6,8

Die prozentuale Verteilung der abgelagerten Aerosole mit 1 um, 5 um bzw. 10 pum AMAD

auf die verschiedenen Bereiche des Atemtraktes entsprechend dem ICRP-Modell

/ICRP 94a/ ist in Tab. 3.7 spezifiziert. Aufgrund der Messunsicherheit werden neben

dem Referenzaerosol mit 5 um AMAD auch Aerosole mit 1 um bzw. 10 um AMAD be-

ricksichtigt.

43




Tab. 3.7  Ablagerungscharakteristik von Aerosolen mit 1 um, 5 pm bzw.
10 pm AMAD
Bereich AMAD =1 pm AMAD =5 pm AMAD = 10 pm
ET, 16,5% 33,9% 34, 7%
ET> 21,1% 39,9% 38,4%
BB 1,2% 1,8% 1,3%
bb 1,7% 1,1% 0,6%
Al 10,7% 5,3% 2,4%
Gesamt 51,2% 82,0% 77,4%

Abb. 3.10 veranschaulicht den nach dem ICRP-Modell berechneten Abscheidegrad in
den verschiedenen Bereichen des Atemtraktes als Funktion der PartikelgroRe. Gemalf3

/ICRP 94a/ gilt fur den Abscheidegrad n eines Atemtraktbereichs die Beziehung nach

Gleichung (3.7).

n= \/(nae)z + (Men)?

Dabei resultiert der Anteil n,, aus aerodynamischen Depositionsprozessen (Sedimenta-
tion und Impaktion) und der Anteil ny, aus thermodynamischen Depositionsprozessen
(Diffusion). Die Ablagerungscharakteristik ist durch ein Minimum im Grof3enbereich
0,1 — 1 um aerodynamischer Durchmesser gekennzeichnet. Oberhalb von 1 pm wird die
Ablagerung durch Sedimentation und Impaktion bestimmt (relevante Kenngrofe:

AMAD), unterhalb von 0,1 ym durch Diffusion (relevante Kenngréf3e: AMTD).
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Abb. 3.10 Abscheidegrad flr Aerosole in verschiedenen Bereichen des Atemtraktes

als Funktion der PartikelgroRe nach dem ICRP-Modell

/ICRP 94a/

Die Geschwindigkeit, mit der ein inhaliertes Radionuklid in den Blutkreislauf ibergeht
(Retention), hangt u. a. von seiner chemischen Form ab. Liegt das Nuklid in leicht I6sli-
cher Form vor, wird es schnell und nahezu vollstandig aufgenommen. Bei schwerl6sli-
chen Partikeln ist auch deren Gro3e und Form sowie der pH-Wert und die chemische

Zusammensetzung der Umgebung von Bedeutung /NUK 89/, /[HOR 09/.

Zum Abbau der im Atemtrakt deponierten Aktivitat unterscheidet das ICRP-
Atemtraktmodell zwischen biomechanischen Mechanismen (z. B. Transport Uber den
Mukoziliarapparat der Nasenschleimhaut; Phagozytose) und biochemischen Mechanis-
men (systemische Absorption). Fur die biomechanischen Mechanismen wird bei allen
Nukliden und Verbindungen die gleiche Kinetik angenommen, wahrend fir die bioche-
mischen Mechanismen vier Absorptionstypen F, M, S und V (s. u.) definiert werden. Die
Absorptionstypen entsprechen grob den Retentionsklassen D, W und Y des alten Lun-
genmodells /ICRP 79/. Sie werden allerdings nicht Uber die biologische Halbwertzeit der
Aktivitat im pulmonalen Bereich definiert, sondern tUber die Zeitkonstanten der Absorpti-

onsprozesse /DOR 02/.
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Die Absorption in den Blutkreislauf gliedert sich in zwei Teilprozesse, die beide zeitab-

hangig sind:

e Dissoziation inhalierter Partikel in Teilchen, die vom Blut absorbiert werden

koénnen (,dissolution®),

e Aufnahme l6slicher Partikel und dissoziierter Teilchen ins Blut (,uptake®).

In /ICRP 94a/ wird fur inhalierte radioaktive Aerosole die Verwendung materialspezifi-
scher Absorptionsraten empfohlen, sofern verlassliche experimentelle Daten vorliegen.
Ist dies nicht der Fall, werden festgelegte Standardparameter verwendet; hierfur hat die
ICRP vier verschiedene Absorptionstypen definiert, nach denen die jeweiligen Dosisko-

effizienten berechnet werden:

e Typ F (,fast’): 100 % der im Atemtrakt deponierten Aktivitat wird mit einer Halb-
wertzeit von 10 Minuten resorbiert; 50 % der im extrathorakalen Bereich (aul3er
Nasenhdhlen) deponierten Aktivitat gelangt in den Verdauungstrakt.

e Typ M (,moderate®): 10 % der im Atemtrakt deponierten Aktivitat wird mit einer
Halbwertzeit von 10 Minuten resorbiert, die restlichen 90 % mit einer Halbwertzeit
von 140 Tagen; etwa 70 % des in den Alveolen deponierten Materials gelangt in
die Korperflussigkeiten.

e Typ S (,slow’): 0,1 % der im Atemtrakt deponierten Aktivitat wird mit einer Halb-
wertzeit von 10 Minuten resorbiert, die restlichen 99,9 % mit einer Halbwertzeit
von 7000 Tagen; etwa 10 % des in den Alveolen deponierten Materials gelangt

in die Kdrperflissigkeiten.

e Typ V: 100 % der Aktivitdt wird sofort resorbiert (instantane Absorption von Ga-
sen oder Dampfen). Keine Ablagerung in den Kompartimenten. Sofortige Auf-

nahme in die Korperflussigkeiten.

Diese Werte stellen grobe Abschatzungen eines realen Nuklidgehaltes in der Lunge bzw.
in einzelnen Lungenkompartimenten dar. Die Parametervielfalt der neuen ICRP-Modelle

ist in diversen Rechencodes implementiert.

Das Absorptionsverhalten radioaktiver Aerosole in den menschlichen Kérperflissigkei-
ten lasst sich durch drei Parameter f,, s, und sg (r =rapid, s = slow) beschreiben. Der

Bruchteil f, des absorbierten Materials wird schnell mit der Aufldsungsrate s,, der
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Bruchteil (1 — f,,) langsam mit der Auflésungsrate s; aufgenommen (Abb. 3.11). Die

Standardparameter fur die Absorptionstypen F, M und S gemalf /ICRP 94a/ sind in
Tab. 3.8 zusammengefasst.

Tab. 3.8  Standartparameter fur die Absorptionstypben F, M und S

/ICRP 94a/

Parameter Typ F Typ M Typ S
fr 1 0,1 0,001
s, [d7Y] 100 100 100
s [d71] - 0,005 0,0001

Deposition Deposition

l f, i 1-1,
Rapid Slow
dissolution dissolution
SI’ 55
Body fluids

Abb. 3.11 Erlauterung der Parameter zur Modellierung des Absorptionsverhaltens ra-
dioaktiver Aerosole im ICRP-Modell

/ICRP 94a/, IDOR 06/

Die festgelegten Standardparameter beeinflussen die Anteile der im Atemtrakt abgela-

gerten Radionuklide, die den Blutkreislauf erreichen, wie folgt /ICRP 94a/:

e Typ F: schnelle Absorption von nahezu 100 % des in BB, bb und Al deponierten
Materials sowie von 50 % des in ET, deponierten Materials; bei Nasenatmung:
schnelle Absorption von 25 % des deponierten Materials in ET, und ET>, bei Mun-
datmung: schnelle Absorption von 50 % des deponierten Materials in ET; und
ETo..

47



e Typ M: ca. 70 % des in Al deponierten Materials erreicht eventuell das Blut;
schnelle Absorption von 10 % des in BB und bb deponierten Materials sowie von
5 % des in ET, deponierten Materials; bei Nasenatmung: schnelle Absorption von
2,5 % des in ET;1 und ET- deponierten Materials; bei Mundatmung: schnelle Ab-

sorption von 5 % des in ET1 und ET, deponierten Materials.

o Typ S: ca. 10 % des deponierten Materials in Al erreicht eventuell das Blut; ge-
ringe Absorption des in ET41, ET,, BB und bb deponierten Materials.

Die Absorptionstypen der in den Anlagen des Kernbrennstoffkreislaufes relevanten
Uranverbindungen gemaf /ICRP 94b/ sind in Tab. 3.9, Spalte 2, zusammengefasst. Die
ICRP Task Groups INDOS (Internal Dosimetry) und DOCAL (Dose Calculations) entwi-
ckeln gegenwartig neue OIR (Occupational Intakes of Radionuclides) Dokumente; diese
enthalten flr ausgewéhlte Elemente und Radionuklide materialspezifische Absorptions-
parameter, Dosiskoeffizienten, biokinetische und dosimetrische Modelle. Die Publikation
der OIR Dokumente ermoglicht ein Update des menschlichen Atemtrakt-Modells, basie-
rend auf umfangreichen praktischen Erfahrungen und neuen wissenschaftlichen Er-
kenntnissen /BAI 07/, ICRP 07/. Mit dem vorliegenden Entwurf des Dokuments OIR-27
fir Uran und seine Verbindungen (Appendix von /ICRP 07/) ergeben sich bei den Ab-
sorptionstypen einige Anderungen gegeniiber /ICRP 94b/, wie aus Tab. 3.8, Spalte 3,

hervorgenht.

48



Tab. 3.9  Absorptionstypen von Uranverbindungen im Brennstoffkreislauf

Chemische Verbindung Absorptionstyp Absorptionstyp
nach /ICRP 94b/, /BLE 03/ nach /ICRP 07/

UFe F F

UF4 M M

UO,F2 F F

UoO: S S

UOs M F oder M ¢)

UsOs S M

(NH4)2U,07 V _9) M

(NH4)4UO2(CO3); ? _5 _5)

UO2(NOs), - 6 H,0 F F

U-TBP 4 — F

U-Metall S S

1) Ammoniumdiuranat (ADU), 2 Ammoniumuranylcarbonat (AUC), ® Uranylnitrat-Hexahydrat,

4 Uranyl-Tributylphosphat, ® nicht spezifiziert, © fallspezifisch

Die Inhalation eines radioaktiven Aerosols fiihrt praktisch immer zu einer inhomogenen
Dosisverteilung in der Lunge. Die Inhomogenitat ist umso groR3er, je groRRer die Aktivitat
der Partikel, je geringer die Lungenldslichkeit der Partikel und je kleiner die Reichweite
der emittierten Strahlenart ist /SSK 85/, /SSK 89/. Als ,heie” Partikel bezeichnet man
diejenigen radioaktiven Aerosolpartikel, die diese Eigenschaften in besonderem Mafle
besitzen und somit eine stark inhomogene Dosisverteilung in der Lunge bewirken. In
diesem Kontext gilt vor allem eine storfallbedingte Inhalation von 2*°PuO,-Partikeln als
problematisch, da infolge der ungewdhnlich langen Verweilzeit von PuO; in der Lunge
und der geringen Reichweite der emittierten a-Strahlung — weniger als 0,1 mm im
menschlichen Gewebe /VOG 07/ — eine sehr hohe lokale Dosis in der unmittelbaren Um-
gebung eines Z°PuO,-Partikels zu erwarten ist. Der Dosiskoeffizient fur die Inhalation
von 2¥Pu0,-Aerosolen (Absorptionstyp S) betragt 8,3 x 10 Sv/Bq fur 5 um AMAD und
1,5 x 10 Sv/Bq fiir 1 um AMAD /FRI 02/.
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Die Strahlenschutzkommission hat sich 1976 mit der Frage befasst, ob bei gleicher ab-
sorbierter Strahlenenergie in der gesamten Lunge eine stark inhomogene Dosisvertei-
lung biologisch wirksamer ist als eine homogene Dosisverteilung, vor allem im Hinblick
auf die Induktion von Lungenkrebs /SSK 85/. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen ist
fur den Strahlenschutz von grof3er Bedeutung, da hiervon die Festlegung von Grenzwer-

ten fur die Inhalation unléslicher, radioaktiver Aerosole abhangt.

Bei gleicher mittlerer Lungendosis ist die Zahl der bestrahlten Zellen bei inhomogener
Bestrahlung sehr viel kleiner als bei homogener Bestrahlung. Die hohe a-Dosis in der
Umgebung heiRer Partikel bewirkt einen stark erhdhten Anteil abgettteter Zellen und
eine entsprechende Reduktion des Anteils mutierter Zellen. Das Verhéltnis von mutier-
ten zu abgetdteten Zellen durfte deshalb bei inhomogener Bestrahlung kleiner sein als
bei homogener Bestrahlung. Durch den sogenannten ,Overkill-Effekt” in der Umgebung

heiBer Partikel wird ein Teil der Strahlungsenergie biologisch unwirksam absorbiert.

Die wichtigsten Hinweise zur Radiotoxizitat heiRer Partikel lieferten vergleichende Inha-
lationsexperimente an Ratten /LAF 74a/, ILAF 74b/, I[LAF 75/. Zur Untersuchung der Ra-
diotoxizitat in Abhangigkeit von der Inhomogenitéat der Aktivitats- bzw. Dosisverteilung in
der Lunge wurden a-Strahlung emittierende Aerosole verschiedener Actinoidenverbin-
dungen verwendet (?°Pu, 2%®Pu und 2**Am als Oxid in fester Form bzw. als Nitrat in L6-
sung; ?**Cm als Nitrat). Die a-Zerfallsenergien dieser Nuklide unterscheiden sich nur we-
nig voneinander und liegen im Bereich von 5,0 — 5,8 MeV. Die in der Lunge deponierte
Aktivitat wurde im Bereich von 0,01 — 10 uCi/g Lunge variiert und die Aktivitatsverteilung
dieser Verbindungen in der Lunge mittels Autoradiographie untersucht. Demnach wurde
244Cm(NOQOs3)s annahernd homogen in der Lunge verteilt, wahrend die Inhalation von
29pu0, die groRte Inhomogenitat aufwies. Des Weiteren wurden die Verkirzung der
Lebensdauer der Tiere und die Lungenkrebshaufigkeit untersucht. Dabei zeigte sich,
dass bei gleicher mittlerer Lungendosis die Radiotoxizitat im Hinblick auf die Lebensdau-
erverkirzung mit zunehmender Ortlicher und zeitlicher Inhomogenitat der Dosisvertei-
lung in der Lunge abnimmt. Die Toxizitat von 2**PuQ, betragt demnach nur etwa ein
Finftel von derjenigen des annahernd homogen in der Lunge verteilten 2**Cm(NQg)s.

Die Auswertung der Lungenkrebshaufigkeit lieferte im Prinzip das gleiche Resultat.
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3.6 Aerosole aus Brand

Bei jedem Brand findet eine stoffliche und energetische Umsetzung der verbrennenden
Substanzen statt. Neben der Asche, die am Brandherd verbleibt, entstehen hierbei RulR-

partikel, Aerosole und Gase.

Aerosole spielen in der automatischen Branddetektion eine wichtige Rolle, denn der bei
den meisten Brénden entstehende Rauch ist ein Aerosol, dessen Partikel hauptséachlich

aus Kohlenstoff und H-.O bestehen.

Zur Detektion von Branden werden unterschiedliche Sensoren eingesetzt, die auf Zu-
standsanderungen im Raum reagieren. Brandmelder, die auf Aerosolpartikel reagieren,
koénnen als Partikelsensoren betrachtet werden, deren Ausgangssignal von der Partikel-
art, der PartikelgroRenverteilung und der Partikelanzahlkonzentration abhangt. Solange
kein Brand vorliegt, wird vom Sensor die am Ort der Probennahme vorliegende naturli-
che Hintergrundbelastung an Aerosolpartikeln gemessen. Werden von mehreren Stellen
mit Hilfe eines Leitungssystems Proben zum Sensor gefiihrt, so entsteht ein Gemisch
der Aerosole der einzelnen Probennahmestellen. Das sich ergebende Ausgangssignal
liegt unterhalb des Schwellwertes fur einen Brand.

Die eingesetzten Brandmelder haben eine untere Nachweisgrenze im Hinblick auf die
PartikelgroRe, die fur die Reaktionszeit eines Sensors auf einen beginnenden Brand
mafdgeblich ist. Da die Nanopartikel bei einem beginnenden Brand das erste Brandsignal
darstellen, ist ihre Erfassung bei der Charakterisierung von Brandaerosolen von beson-

derer Bedeutung.

Ausgangspunkt zur Beschreibung der Reaktion eines Brandmelders ist zun&chst die
Partikelanzahlkonzentration in Abh&ngigkeit vom Partikeldurchmesser. Bei einem begin-
nenden Brand wird das bereits im Raum vorliegende Hintergrundaerosol durch das
Brandaerosol Uberlagert, das aus der Dampfphase gebildet wird und deswegen zu-
nachst aus kleinsten Partikeln (Nanopartikel) besteht, die aufgrund nachfolgend wirken-

der aerosoldynamischer Prozesse vergrol3ert werden.

Der naturliche GréRenbereich der Partikeldurchmesser erstreckt sich von wenigen Na-
nometern bis ca. 100 um. Ohne auf3ere Einflisse bzw. ohne besondere Ereignisse stellt
sich in der Raumluft eine relativ stabile GroRenverteilung ein. Anderungen vollziehen

sich eher langsam. Trotzdem enthélt jedes Aerosol eine gewisse Dynamik, die zu
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Veranderungen in den Nukleations- und Akkumulationsmoden fiihrt. Die Coarse-Mode
bleibt stabil, d. h. es kommt zu keinem Austausch mit Partikeln aus dem Nukleations-
und Akkumulationsmode. Die beiden letzteren Moden hingegen unterliegen stéandigen
Veranderungen, inshesondere bei Branden, aufgrund Partikelbildung aus der Dampf-
phase (Nukleation und Kondensation) bzw. Partikelkoagulation bei hohen Anzahlkon-
zentrationen (Abb. 3.12).

Verdunstung Primares Teilchenwachstum Formation von unregelmaBigen Aggregaten
durch StoB und vollstédndiger durch Koagulation und teilweisem Teilchensintern
Koagulation wahrend des Abklhlens des Gases und
des primaren Teilchenwachstums
Monomere kugelférmige Teilchen Aggregate
o0 00, @ @
O Q0
o O o o O OQO O O O
OOOOO % 0o © O
009,90 o]® OO 0 o © O "})
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Abb. 3.12 Partikelbildung durch Nukleation, Kondensation und Koagulation

/ITRA 01/

Die Partikel der Nukleationsmode wachsen praktisch in die Akkumulationsmode hinein.
Aus der Dampfphase entstehen in sehr hoher Anzahlkonzentration Keime, die durch
Kollisionen untereinander sowie durch Dampfkondensation weiterwachsen. Die Anzahl-
konzentration in dieser Phase ist immer noch so hoch, dass die Partikel aufgrund ihrer
Bewegung im Gas haufig kollidieren. Die Partikel bleiben nach der Kollision aneinander-
haften und wachsen dadurch sehr schnell weiter an. Die Anzahlkonzentration im Aerosol
nimmt wahrend der Koagulation stetig ab, wenn keine neuen Partikel zugefiihrt werden.
Dieser Vorgang setzt sich so lange fort, bis die Wahrscheinlichkeit einer Kollision auf-
grund der niedrigeren Anzahlkonzentration sehr klein geworden ist. Das Aerosol ist dann
relativ stabil. Die Koagulation kann sich Uber einen Zeitraum von Bruchteilen einer Se-
kunde bis zu Minuten erstrecken /TRA 01/.

Ahnliche Vorgéange spielen sich bei Beginn eines Brandes ab. Es entstehen in unmittel-
barer Nahe des Brandes sehr viele Partikel im Nanometerbereich. Mit zunehmendem
Alter des Aerosols verschiebt sich die Groflienverteilung zu Partikeln mit groRerem

Durchmesser. Messungen der Partikelgro3enverteilung haben ergeben, dass der
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Partikeldurchmesser von Brandaerosolen Werte im Intervall zwischen 4,2 nm und
7,5 ym annimmt /TAM 99/.

In Abb. 3.13 sind gemessene Grol3enverteilungen fir verschiedene Testbrandaerosole
zu Beginn eines Brandes dargestellt. Hierfir kam ein Messsystem zum Einsatz, welches
Partikel in einem Bereich von 20 nm bis ca. 1 ym mit einer Zeitauflésung von 20 Minuten
detektiert. Ab einem Partikeldurchmesser von 100 nm bis zur unteren Nachweisgrenze
von 20 nm zeigen sich aber schon groRRere Fehler in der Messung; diese sind u. a. auf
Verluste im Messgerat und auf die mit abnehmender PartikelgréRe abnehmende Gro-

Benaufldsung zurtckzufuhren.
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Abb. 3.13 GroRenverteilungen verschiedener Testbrandaerosole

IFIS 78/

Bei offenem Holzbrand erkennt man den Nukleationsmode, dessen Maximum vom
Messsystem nicht vollstandig erfasst werden konnte, da dessen untere Nachweisgrenze
hierzu nicht ausreichte. Das Aerosol des Holzbrandes bildet ab 100 nm einen zweiten
Mode, hier noch mit einer geringen Anzahlkonzentration. Der Kunststofforand zeigt

schon deutlicher den Akkumulationsmode. Fur die Beurteilung des Brandfortschrittes
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bzw. fir die frihzeitige Erkennung eines entstehenden Brandes ist es also besonders
wichtig, die GroRRenverteilung, beginnend mit Partikeln im Nanometerbereich, in ihrem

zeitlichen Verlauf zu messen.

Zur Klassifizierung der verschiedenen Brandarten werden in der Praxis sogenannte
Testfeuer definiert, die charakteristische Unterschiede z. B. hinsichtlich der Warme- und
Rauchentwicklung, der Aufwértsstrémung sowie der Eigenschaften der Brandaerosole
aufweisen (Tab. 3.10).

Tab. 3.10 Kilassifizierung von Testbranden. W: Warmeentwicklung, R: Rauchentwick-

lung
Typ Brandart Brand- Warme- und Rauch- | Aufwérts- | Aero-
material entwicklung stromung | solcha-
rakterisik
TF1Y | offener Zel- | Holz W: stark stark dunkel
lulosebrand R: ja
TF2 2 | Pyrolyse- Holz W: vernachlassigbar | schwach | hell,
Schwel- R: ja stark
brand streuend
TF3 2 | Glimm- Baumwolle | W: vernachlassigbar | sehr hell,
Schwel- R:ja schwach | stark
brand streuend
TF4 2 | offener Polyurethan | W: stark stark sehr dun-
Kunststoff- R:ja kel
brand
TF5 2 | Flussigkeits- | n-Heptan W: stark stark sehr dun-
brand R: ja kel
TF6 Y | Flussigkeits- | Ethanol W: stark stark keine
brand R: nein
TF8 ® | Flussigkeits- | Decalin W: vernachlassigbar | schwach sehr dun-
brand R: ja kel

1 nach EN 54-9; 2 nach EN 54-7; 3 nach EN 54-15 (in Vorbereitung); derzeit gilt CEA Norm 4021.
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4 Quelltermerstellung bei der Freisetzung von Radionukliden

Die Bestimmung der Freisetzung von Radionukliden bei Storféallen im Rahmen von Stor-
fallanalysen (Quelltermbestimmung) stellt eine komplexe Aufgabe dar, da eine Vielzahl
von EinflussgréRen bzw. -parametern zu berlcksichtigen sind, die sich theoretisch wie

praktisch nur schwer quantifizieren lassen. Hierzu zahlen u. a.:
¢ Festlegung realistischer Randbedingungen beim Storfall,
e Ableitung des Schadensbildes,
¢ Ableitung von Lastannahmen,

e Spezifizierung des betroffenen radioaktiven Stoffs mit zu berlcksichtigenden

Barrieren,
e Definition von Ereignisgruppen,
¢ Bestimmung der Bildung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe,
e Bestimmung der Barrierequalitat,

e Ubergang der ausbreitungsfahigen radioaktiven Stoffe in die Atmosphare am

Storfallort.

Das Ergebnis der Quelltermbestimmung ist entweder ein Vektor aus nuklidspezifischen
Aktivitaten oder nuklidgruppenspezifischen Freisetzungsanteilen, sowie Angaben zur

GroRenverteilung der freigesetzten Aktivitat.

Unter den Randbedingungen werden die Annahmen verstanden, die zur Ableitung des
Schadensbildes im betrachteten Stérfall und zur Quantifizierung von Lastannahmen ge-
troffen werden. Fur die Ableitung des Schadensbildes werden die mdglichen Storfallsze-
narien und die daraus resultierenden Schadensmechanismen diskutiert. Je nach Scha-
densbild konnen daraus unterschiedliche mechanische und thermische Lasten
resultieren. Anhand der Schadensbilder werden anschlieRend die abdeckenden Lastan-
nahmen fir die Abfall- bzw. Transportbehalter, Handhabungs- oder Lagereinrichtungen
ermittelt. Diese in Deutschland fur verschiedene Anlagen praktizierte Vorgehensweise
bei Storfallanalysen entspricht weitgehend der aktuellen Vorgehensweise in den IAEA

Sicherheitsanforderungen fuir Anlagen des nuklearen Brennstoffkreislaufs /IAEA 17/.
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Aus dem jeweiligen Umfeld, den Randbedingungen und dem Schadensbild ergibt sich
der betroffene radioaktive Stoff, der der Freisetzung unterworfen ist. Da in Anlagen der
nuklearen Ver- und Entsorgung ublicherweise Barrieren zwischen radioaktiven Stoffen
und der Atmosphare bestehen, ist fur die Freisetzung von Radionukliden die Bestim-

mung der Barrierequalitat wesentlich relevant.

Auch wenn die Barriere beeintrachtigt ist, kdnnen nur die Stoffe freigesetzt werden, die
potenziell luftgetragen ausbreitungsfahig sind, also Partikel mit einem aerodynamischen
Durchmesser AED < 10um oder gasférmige Stoffe. Diese liegen entweder bereits vor
Storfalleintritt in entsprechender Form vor, z. B. Pulver fur die Brennstofftablettenherstel-

lung, oder entstehen erst beim Storfall.

Von dem ausbreitungsfahigen Anteil des radioaktiven Stoffes tritt wiederum nur ein ge-
ringer Teil in die Atmosphare Uber. Dieser Anteil wird Ublicherweise als Freisetzungsan-

teil oder Freisetzungsfaktor bezeichnet.

4.1 Definition von Ereignisgruppen

Die Definition von Ereignissen bzw. Ereignisgruppen wird in Schritt 3.B in Annex Il von

/IAEA 17/ gefordert. Jedes identifizierte Ereignis wird charakterisiert nach
e Ort des Auftretens (vgl. auch Kap. 4.1.1)

o Auslosendes Ereignis oder Storfallursache bzw. Ereignisursache (vgl. auch
Kap. 4.1.1)

e Schadensbild (vgl. auch Kap. 4.1.2)
e Lastannahmen (vgl. auch Kap. 4.1.3)

e Betroffener radioaktiver Stoff (vgl. auch Kap. 4.1.4)
Gleichartige Ereignisse kdnnen zu Ereignisgruppen zusammengefasst werden, z.B.
,Gebindeabsturz von einem Kran“ oder ,Brandereignisse mit unterschiedlichen Brand-

lasten®. Bei diesen Ereignisgruppen gelten die Ereignisse mit den héchsten Lastannah-

men oder dem hdchsten radioaktiven Inventar als Auslegungsstorfalle.

Fur die Auslegungsstorfalle oder die sonstigen einzelnen identifizierten Ereignisse kon-

nen dann die Freisetzungsanteile ermittelt werden.
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41.1 Festlegung der Randbedingungen

Die Randbedingungen fur die Quelltermbestimmung entsprechen den in /IAEA 17/ An-

nex lll als ,Input Data“ aufgefiihrten Informationen:

o Auslegungsspezifikationen auf Basis eingesetzter Produkte, ausgefiihrter Pro-
zesse sowie Produktionsmoglichkeiten,

e Schutzziele,
o Definition erforderlicher Sicherheitsfunktionen (bei deren Verlust radioaktive

Stoffe freigesetzt werden).

In der Praxis gehoéren hierzu die Verteilung der radioaktiven Stoffe in der Anlage, der
Abschluss dieser Stoffe von der Raumatmosphare (Verpackung, Einschluss in Hand-
schuhkasten usw.), Geometrien wie Raumgréen, Weglangen oder Hubhéhen, Brand-

lasten, Barrieren, Geschwindigkeiten und Massen von beweglichen Objekten, usw.

Die Randbedingungen ergeben sich bei in Betrieb befindlichen Anlagen aus den Gege-
benheiten vor Ort, bei geplanten Anlagen aus den Planungsgrundlagen. Sind bei ge-
planten Anlagen Randbedingungen noch nicht festgelegt, werden fir die Storfallanalyse
Annahmen getroffen, die dann an anderer Stelle, z. B. in der Genehmigung, festgeschrie-

ben werden.

4.1.2 Ableitung des Schadensbildes

Die fir die Quelltermbestimmung zu beriicksichtigenden Schadensbilder ergeben sich
aus den in /IAEA 17/ Annex Il als ,Identifizierung von Gefahren® dargestellten Ereignis-

sen (adaptiert auf deutsche Terminologie):
e Einwirkung von auf3en,
e Einwirkung von innen,
e Ausfall von Strom und Medienversorgung,
e Fehler beim Einsatz von Elektrizitdt und Chemikalien,

¢ Mechanisches Versagen, einschliel3lich Abstirzen und Anprall, Versagen von

druckfiihrenden Komponenten, Leckagen und Anschlussfehlern,
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e Fehler von, und menschliches Versagen mit, Leittechnikeinrichtungen,
¢ Interne Feuer und Explosionen,

e Uberflutung (wird hier nicht weiter behandelt).

Auf Basis dieser Ereignisse werden Schadensszenarien abgeleitet (Schritt 3 in Annex lll

von /IAEA 17/), z. B. Fall von einer Hebeeinrichtung oder Entwicklung eines Vollbrandes.

4.1.3 Ableitung von Lastannahmen

Die Lastannahmen ergeben sich aus der Kombination des Schadensbilds und der Rand-
bedingungen. Ist z.B. das Ereignis ,Absturz von verpackten radioaktiven Stoffen® als
Schadensbild nicht auszuschlie3en, so bestimmen die Randbedingungen, in diesem Fall
die maximale Hubhohe, die spezifische maximale mechanische Beaufschlagung. Ein
anderes Beispiel ist die Ableitung einer Brandzeit-Temperatur-Funktion aus den vorhan-

denen Brandlasten, welche die thermische Beaufschlagung bestimmit.

4.1.4 Spezifizierung des betroffenen radioaktiven Stoffs mit zu beriticksich-
tigenden Barrieren

Die Spezifizierung des betroffenen radioaktiven Stoffes ist ebenfalls Bestandteil von
Schritt 3 in Annex Il von /IAEA 17/. Sie ergibt sich aus den Randbedingungen, wie sie
in Kap. 4.1 ermittelt bzw. festgelegt wurde. Beispiele sind das Nuklidinventar eines

Handschuhkastens, eines Caissons oder eines Abfallgebindes.

4.2 Bestimmung der Bildung ausbreitungsféhiger radioaktiver Stoffe

Bei der Bestimmung der Bildung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe werden aus-
schlieldlich Ereignisse mit mechanischer, thermischer oder kombinierter mechanisch-
thermischer Belastung betrachtet. Die Freisetzung infolge von Kritikalitatsstorfallen wird
nicht bericksichtigt, da davon ausgegangen wird, dass hiergegen ausreichende Vorsor-
gemal3nahmen getroffen werden, z. B. durch inh&rent sichere Auslegung (deterministi-
scher Ausschluss). Aus dem gleichen Grund wird keine Freisetzung durch Uberflutung

bertcksichtigt.
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42.1 Bildung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe bei mechanischer
Belastung

Als ausbreitungsfahig gelten radioaktive Stoffe mit einem aerodynamisch &quivalenten
Durchmesser (AED) < 70pum. Lungengangig sind nur Partikel < 10 um. Die grof3eren
Partikel konnen jedoch auch ausgebreitet werden und kdnnen zur Kontamination, Inges-
tion und zur y-Strahlenbelastung beitragen. Bei der Bildung ausbreitungsfahiger radio-
aktiver Stoffe wird unterschieden zwischen dispergierbaren radioaktiven Stoffen (Pul-
vern, Schuttgttern) wie UO2-Pulvern zur Brennelement-Fertigung, unfixierten
Pulverharzen, Aschen usw. und festen Kérpern wie zementierten Abfallprodukten, Pel-

lets, Metallkdrpern und ahnlichen Stoffen.

4211 Dispergierbare Stoffe

Dispergierbare Stoffe konnen bei einem Stdrfall offengelegt und dann ausgebreitet wer-
den. Die Massenverteilung dispergierbarer Stoffe ergibt sich aus deren Spezifikationen
oder muss durch Messungen, z. B. Siebanalysen oder aerodynamische Messungen, be-
stimmt werden. Spezifikationen flr UO2-Pulver zur Pelletfertigung von Brennelementen

erfordern ein Pulver mit einem AED von < 3um.

Siebanalysen haben gegenliber aerodynamischen Messungen den Nachteil, dass sie
zur Entmischung oder Zerstérung von Partikeln bzw. Agglomeraten fiihren kénnen. Die
Ergebnisse der Messungen mit Siebanalyse zeigen daher im GroéfRenbereich < 50 um
erhdhte Werte gegentiber den aerodynamischen Methoden, im Grol3enbereich > 50 um
hingegen liegen die Messwerte von Siebanalysen unterhalb derer von aerodynamischen
Methoden.

Im Rahmen des Planfeststellungsverfahrens Konrad beispielsweise wurde flr unfixierte

radioaktive Abfélle folgende kumulierte Massenverteilung auf der Basis von Siebanaly-

sen und aerodynamischen Messungen an Pulverharzen und Aschen ermittelt.
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Tab. 4.1 Gemessener kumulierter Massenanteil unfixierter radioaktiver Abfaélle in

Abhéangigkeit des aerodynamisch &quivalenten Durchmessers AED

AED Kumulierter
Massenanteil [%]
<10 um 50
<30 um 60
<50 um 70
<70 pm 80

4.2.1.2 Feste Kdrper

Die Ermittlung der Bildung freisetzbarer Stoffe aus festen Kérpern basiert auf theoreti-
schen Grundlagen von Zerkleinerungsprozessen und Verteilungsfunktionen von Parti-
kelsystemen, wobei die erforderlichen Parameter anhand experimenteller Untersuchun-

gen ermittelt werden.

Der Bildung neuer Partikel gehen Bruchvorgange voraus, bei denen zur Erzeugung
neuer Grenzflachen Energie notwendig ist /RUM 72/. Der Quotient aus diesen neuen
Grenzflachen und der zur Erzeugung aufgewendeten Energie wird als spezifische
Bruchflachenenergie bezeichnet. Messungen ergaben hierfir Werte von 10* bis
1023 J/cm? fiir Glaser, 107 bis 10* J/cm? fir Kunststoffe und 102 bis 10J/cm? fur Metalle.

Die Bruchauslésung erfolgt in der Regel an Fehlstellen und Strukturstérungen durch
Uberschreiten kritischer Festigkeitswerte. Mit abnehmender GroRe der entstandenen
Bruchstticke verringert sich die spezifische Anzahl der Fehlstellen, und damit gewinnt
der Korper zunehmend plastische Eigenschaften. Hierdurch wird bei kleinen Partikeln
ein erhohter Anteil der mechanischen Energie zur plastischen Verformung verbraucht,
sodass fur die Erzeugung kleinerer Teilchen daraus tberproportional zunehmend mehr

Energie aufgewendet werden muss.

Durch die Zerkleinerung fester Korper entsteht ein Kollektiv an Teilchen, welches bezig-
lich der GroRe verteilt ist. Verteilungsfunktionen im Zusammenhang mit Partikelspektren
werden als Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen (differentielle Darstellung) oder als
Summenhéaufigkeiten (integrale Darstellung) angegeben. Die Wahrscheinlichkeiten kon-
nen sich auf die Anzahl der Partikel, die Partikeloberflache oder die Partikelmassen (und

damit auch deren Volumina) beziehen. Die massenbezogene Summenh&ufigkeit von
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Partikeln bis zu einem maximalen Partikeldurchmessers wird als Aerosolgenerierungs-

faktor Fy4 bezeichnet.

Aus der Auswertung von experimentellen Untersuchungen im Rahmen des Planfeststel-
lungsverfahrens Konrad hat sich beispielsweise als passende Verteilungsfunktion eine
log-normal-Wahrscheinlichkeitsfunktion ergeben.

Damit lautet die Funktion fur den Aerosolgenerierungsfaktor in Abhangigkeit von der Be-
aufschlagungsenergie fur Partikel bis zum maximalen Partikeldurchmesser:

Fg =m1/2 f_cf exp(—x?) dx (4.1)

Die obere Integrationsgrenze OG betragt:

0G =2"2In {JE x d’ x p x exp {—0.5 X [In(04)]?}/(6 x b)}/ In(oy) (4.2)
E in [J/kg] spezifische Sturz- oder Crushenergie
d=14-10°m der maximale Partikeldurchmesser fiir Aerosole
p = 2000 kg m- die Probendichte
b =230 kg s2 die Oberflachenbildungsenergie
og =11 die geometrische Standardabweichung der Verteilung der

Partikeldurchmesser

Die angegebenen Zahlenwerte sind beispielhaft fir ein Zementprodukt, das ty-
pischwerise einen maximalen Partikeldurchmesser von 14,5 um besitzt. Die Parameter b
und o4 wurden aus einer Vielzahl von experimentellen Untersuchungen abgeleitet /GRU
87/.

Abb. 4.1 zeigt den Aerosolgenerierungsfaktor Fy4 als Funktion der spezifischen Sturz-,
Beaufschlagungs- oder Crushenergie E.
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In Tab. 4.2 sind Aerosoldispergierungsfaktoren fir unterschiedliche Fallhdhen und ma-

ximale Partikeldurchmesser und Zementprodukte dargestellt, wie sie im Rahmen des

Planfeststellungsverfahrens Konrad ermittelt wurden.

Tab. 4.2  Aerosoldispergierungsfaktoren fir Zementprodukte

GrolRe Massensummenhaufigkeit fur Fallhéhe [m]

AED [um] 1,25 2,0 3,0 5,0
10 3,9E-07 1,1E-06 2,4E-06 6,5E-06
20 1,7E-06 4,2E-06 9,2E-06 2,3E-05
30 3,7E-06 9,2E-06 1,9E-05 4,8E-05
40 6,5E-06 1,6E-05 3,2E-05 7,8E-05
50 9,9E-06 2,3E-05 4,8E-05 1,1E-04
60 1,4E-05 3,2E-05 6,5E-05 1,5E-04
70 1,8E-05 4,2E-05 8,4E-05 1,9E-04

In /SEE 83/ wurde in gleicher Art das Zerkleinerungsverhalten von UO»-Pellets unter-

sucht. Aus den Untersuchungen ergab sich eine geometrische Standardabweichung von

3,2 und eine Oberflachenbildungsenergie von 3.300 kg/s?.
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4.2.2 Bildung ausbreitungsféhiger radioaktiver Stoffe bei thermischer
Belastung

Bei der Freisetzung radioaktiver Stoffe infolge thermischer Beaufschlagung wurden in
den Sicherheitsanalysen fiir das Endlager Konrad /GRU 87/ vier Freisetzungsmechanis-
men abgeleitet, die generell fir Storfallanalysen auch bei Anlagen des Brennstoffkreis-

laufs anwendbar sind:
e Freisetzung durch Pyrolyse radioaktiver Stoffe,
e Freisetzung durch Verbrennen radioaktiver Stoffe,
e Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im radioaktiven Stoff,

e Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe.
Eine detaillierte Beschreibung dieser Freisetzungsmechanismen findet sich in /GRU 87/.
Mit diesen vier Grundfreisetzungsmechanismen lassen sich entweder einzeln oder in

Kombination die Freisetzungen aus radioaktiven Stoffen beschreiben. Die Ermittlung der

Freisetzungsanteile erfolgt fur die Radionuklidgruppen:
e Halogene, *C in leichtfliichtiger Form, und sonstige leichtfliichtige Stoffe,
e Tritium (als Monowasserstoff-Monotritium-Oxid HTO),
¢ Radionuklide in mittelfliichtiger Form,

¢ nichtfliichtige und nichtbrennbare Radionuklide.

Die genannten Mechanismen werden im Folgenden Uberblicksartig betrachtet.

4221 Freisetzung durch Pyrolyse

Unter Pyrolyse versteht man die thermische Zersetzung eines Stoffes. Dieser Vorgang
findet dann in radioaktiven Stoffen statt, wenn die Produkttemperatur unter einge-
schranktem Luftzutritt gewisse Schwellenwerte Uberschreitet und der radioaktive Stoff
thermisch instabile Bestandteile enthalt. Die gasférmigen Zersetzungsprodukte strémen
als sog. Pyrolysegas aus und brennen aulRerhalb des radioaktiven Stoffs ab, sofern sie
entziindet werden. Mit den Pyrolysegasen wird ein bestimmter Anteil der Aktivitat freige-

setzt.
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Thermogravimetrieanalysen an Harzprodukten ergeben, dass in diesen Materialien erst
bei Temperaturen oberhalb von 573K (300°C) Pyrolysevorgdnge in nennenswertem
Umfang einsetzen. Mal3stébliche Untersuchungen an Presslingen mit pyrolysefahigem

Material kommen zum gleichen Ergebnis /GRU 87/.

Aus o.g. mafstablichen Untersuchungen ergibt sich, dass bei vollstéandiger Pyrolyse
maximale Freisetzungsanteile von 5 x 107 fir Casium als Vertreter fir mittelfliichtige Ra-
dionuklide und 4 x10* fur Strontium als Vertreter fur schwerfliichtige Radionuklide zu
erwarten sind. Fur leichtflichtige Radionuklide wird ein Freisetzungsanteil von 1 ange-

setzt.

Die Ermittlung des Freisetzungsanteils durch Pyrolyse erfordert die Berechnung des in-
stationdren Temperaturfeldes (vgl. Kap. 4.2.2.6) in dem von der thermischen Beauf-
schlagung betroffenen radioaktiven Stoff. Fir die Volumenanteile mit einer Tempera-

tur > 573 K wird Pyrolyse mit 0. g. Freisetzungsanteilen angenommen.

4222 Freisetzung durch Verbrennen

Bei der Freisetzung durch Verbrennen werden nach aktuellem Wissensstand brennbare
radioaktive Stoffe, im Wesentlichen schmelzbare, brennbare Stoffe und Bitumenpro-
dukte, im Brandfall aufschmelzen, aus einem Behélter austreten und abbrennen. Ebenso
kénnen nichtschmelzbare brennbare Stoffe, die im Storfall offengelegt werden, abbren-

nen.

Im Rahmen der Sicherheitsanalyse Konrad wurde eine Vielzahl von experimentellen Un-
tersuchungen zur Freisetzung beim Verbrennen radioaktiver Stoffe ausgewertet /GRU
87/. Der abdeckende Freisetzungsanteil, der hierbei zur Ableitung von Anforderungen
an das Abfallprodukt genutzt wurde, ergab sich beim Verbrennen von mit Urandioxid
(feinpulverig mit mittlerem AED von 6 um) verunreinigten Zellstoff und Papiertaschenti-
chern in einem Luftstrom von 0,5 bis 1 m/s. Der Mittelwert der sonstigen Freisetzungs-
anteile bei den bertcksichtigten Untersuchungen liegt unter 1%. Ein Wert von 10% ist
als ausreichend abdeckend fur das Spektrum der bertcksichtigten Untersuchungen fir

nicht- und mittelfliichtige Radionuklide.
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4.2.2.3 Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt

Freisetzung durch Verdampfen von Wasser oder Restfeuchte im radioaktiven Stoff, d. h.
bei Temperaturen oberhalb von 100 °C bzw. 373K, erfolgt bei Produkten, in denen Ra-
dionuklide in Wasser oder wassrigen Lésungen geldst vorkommen, z. B. in Zementpro-
dukten. Beim Verdampfen der Flissigkeiten kommt es zum Mitverdampfen der geldsten
Radionuklide. Das Ausmalf3 der Radionuklidfreisetzung wird durch die sog. Abstreiffak-
toren, d.h. dem Radionuklidanteil, der bei vollstandiger Verdampfung freigesetzt wird,
und den tUber dem Siedepunkt befindlichen Volumenanteilen bestimmt. Abstreiffaktoren
wurden sowohl im technischen als auch im Labormafstab ermittelt /GRU 87/.

Bei den Untersuchungen im technischen Mal3stab wurde wahrend einer 70-mindtigen
Flammenaussetzung eines 200 I-Fasses zusammen mit ca. 10% des gesamten Was-
sers ein Anteil von 10° des Casium-Inventars freigesetzt. Diese beiden Werte bildeten
wahrend der gesamten Freisetzungsdauer ein nahezu konstantes Verhéltnis, sodass bei
hypothetischer 100 %iger Wasserfreisetzung ein maximaler Freisetzungsanteil von 10

Zu erwarten ist.

Bei den Untersuchungen im Labormafistab wurden beim Eindampfen von Plutonium-
nitratldsung mit 90% Volumenreduktion Freisetzungsanteile in Gré3enordnungen von
10° bis 102 ermittelt. Der maximal ermittelte Wert bei diesen Untersuchungen von
1,8x 102 wurde beim Eindampfen durch heftiges Kochen gemessen, ein Vorgang, der
zum Beispiel beim Ausdampfen von Wasser aus einer Zementmatrix bzw. aus Konzen-
traten ausgeschlossen werden kann. Der hiéchste Wert beim langsamen Eindampfen,
dies entspricht in etwa den Vorgédngen beim Wasseraustrag aus Zementmatrizen bzw.
Konzentraten, betragt 8 x 10°. Dies stellt eine gute Ubereinstimmung mit dem im maf3-

stablichen Experiment gewonnenen Wert dar.

Der geschilderte Freisetzungsmechanismus lauft wie erwahnt erst bei Temperatu-
ren > 373K ab. Im Sinne einer konservativen Abschatzung wird bei der Quelltermbe-
stimmung fur das Teilvolumen mit Temperaturen > 373K ein Freisetzungsanteil von
5x10* fur mittel- und schwerfliichtige Radionuklide angesetzt. Fir leichtfliichtige Radi-
onuklide und HTO kann ein Wert von 1 oder eine detaillierte Berechnung gemar dem
Freisetzungsmechanismus durch Sublimation bzw. Verdampfen (vgl. folgenden Ab-
schnitt) herangezogen werden. Der Freisetzungsanteil durch Mitverdampfung ergibt sich

damit zu:
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_ Vr>100°c -4
fVerdampfung - Vgesamt X5x10 (4-3)

Vrs100°c Teilvolumen mit T > 100°C

Das Teilvolumen mit T > 100 °C wird Uber instationare Temperaturfeldrechnungen im ra-
dioaktiven Stoff bestimmt (vgl. Kap. 4.2.2.6).

4224 Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe

Die Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe ist z. B. relevant
fir metallische Komponenten, bei denen Radionuklide als Oberflachenkontamination
vorliegen. Die Bestimmung des freigesetzten Radionuklidanteils erfolgt Gber thermody-

namische Gesetze des Stoffiibergangs.

l'hD = O¢ X AC (44)
mp Stofflibergang in kg m2 st
oc Stofflibergangszahl in m s
AC Konzentrationsanderung in Kgoampf/MS3Lutt

Der Freisetzungsanteil durch Sublimation bzw. Verdampfen ergibt sich zu:

1 V() .
foubt = —5 X X(G——— X mp(9;)) X At (4.5)
pX Vgesamt
mp(T) Temperaturabhangiger Stoffubergang (Massenstrom) fir betrachtetes Radionuklid.
Gerechnet wird flr isotherme Volumina i mit konstanten Temperaturdifferenzen
pX4 Schichtdicke einer Kontamination mal Dichte. Gerechnet werden kann mit einem
Wert von 0,002 kg m2
At Zeit fur einen Rechenlauf

Mpxexp(~A/r+B+CxIn(T)

mD(T) = O-C X RXT (46)
oc Stofflibergang in kg m2 s2 (Gerechnet werden kann wie in der Systemanalyse Kon-
rad mit einem Wert von 107?)
My molare Masse
R allgemeine Gaskonstante (8,3144621 J/(molxK) )
T absolute Temperatur in K
A,B,C Koeffizienten zur Dampfdruckberechnung.

Weitere Details zur Herleitung der Beziehung finden sich in /GRU 87/.
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4.2.2.5 Zusammenstellung von Freisetzungsanteilen

In Tab. 4.3 sind die Freisetzungsanteile verschiedener Stoffgruppen fir die unterschied-

lichen Freisetzungsmechanismen bei thermischer Belastung zusammengefasst.

Tab. 4.3  Freisetzungsanteile bei thermischer Beaufschlagung

Freisetzungsart fdachtg | MO | duchig | nachiig
Pyrolyse 1 1 5E-3Y 4E-49Y
Verbrennen 1 1 0,1 0,1
Verdampfen von Wasser 1 1 5E-42 5E-52
Sublimation/Verdampfen | fi(T) (1)® | fi(T) (0,12) ® | f(T) (1E-5) ¥ 0

1 Bei 100 %iger Pyrolyse, ? Bei 100 %iger Verdampfung des Wassers,
%) Beispiel fuir Container mit thermischer Abschirmung

4.2.2.6 Instationare Temperaturfeldberechnungen

Die Ermittlung der Freisetzungsanteile bei thermischer Beaufschlagung erfordert - aul3er
bei dem Mechanismus Verbrennen - die Berechnung instationarer Temperaturfelder.
Hierzu wird als Randbedingung fiir das physikalische Modell die Lastannahme fiir ther-
mische Beaufschlagung, die Brandzeit-Temperaturfeld-Funktion angesetzt. Fir den
Warmeulbergang kénnen entweder exakte Warmeibergangsparameter durch Konvek-
tion und Strahlung herangezogen werden, oder abdeckend wird die Brandzeit-Tempe-

raturfeld-Funktion der auf3eren Begrenzung des radioaktiven Stoffes aufgepragt.

Abb. 4.2 und Abb. 4.3 zeigen exemplarisch Temperaturfelder in einem Container fir ei-
nen einstiindigen Brand. Abb. 4.2 gibt die Temperaturverteilung V unmittelbar nach

Brandende, Abb. 4.3 nach weiteren zwei Stunden Abkihlen wieder.

Aus diesen dreidimensionalen Temperaturfeldern ergeben sich dann durch numerische
Integration die zeitabhangigen isothermen Volumenanteile. Vergleiche Abb. 4.4 als Bei-
spiel fir die Aufheizung eines typischen Konrad-Containers. Ublicherweise ist die Be-

trachtung eines Zeitraums von 20 bis 24 Stunden ausreichend.

Aus dem Verlauf der isothermen Volumenanteile ergibt sich entsprechend den o.g. phy-

sikalischen Modellen der Verlauf der Freisetzungsanteile, siehe Abb. 4.5.
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Abb. 4.2  Temperaturfeld 1 h nach Brandbeginn (in 38 cm Tiefe von der Container-

wand)
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Abb. 4.3 Temperaturfeld 3 h nach Brandbeginn (in 38 cm Tiefe von der Container-

wand)
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Isotherme Volumenanteile des Abfallprodukts
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Abb. 4.4  Entwicklung der betrachteten Teilvolumina fir vorgegebene Isotherme im
Abfallprodukt in einem Container Typ IV
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Abb. 4.5 Entwicklung der Freisetzungsanteile aus einem Container Typ IV

Die griine Kurve liegt dabei unter der blauen.
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4.2.3 Bildung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe bei kombinierter
Belastung

Wird ein radioaktiver Stoff zuerst mechanisch und dann thermisch beaufschlagt, z. B. bei
einer Kollision mit Folgebrand, so ist zunachst die Bildung der freisetzbaren radioaktiven
Stoffe durch mechanische Beaufschlagung entsprechend Kap. 4.2.1 zu ermitteln, und
anschlie3end fur die beschéadigte Konfiguration der radioaktiven Stoffe die Freisetzung
infolge thermischer Beaufschlagung wie in Kap. 4.2.2 beschrieben.

4.3 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen ohne UmschlieBung

Die in Kap. 4.1.4 ermittelten ausbreitungsfahigen radioaktiven Stoffe kénnen nur zum
Teil in die umgebende Atmosphére freigesetzt werden, selbst wenn keine Barrierewir-

kung bericksichtigt werden kann. Dabei ist die Belastungsart zu bertcksichtigen.

43.1 Freisetzung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe bei mechani-
scher Belastung

Bei den, gemal Kap. 4.2.1, gebildeten ausbreitungsfahigen Stoffen handelt es sich um
dispergierbare Feststoffe. Von diesen dispergierbaren Feststoffen kann aus physikali-
schen Griinden nur ein geringer Anteil in die Atmosphare freigesetzt werden, hauptséch-

lich, weil die maximale Aerosolmasse in Luft auf wenige ug bis mg begrenzt ist.

Da geeignete theoretische Verfahren zur Bestimmung dieses Anteils fehlen, sind expe-
rimentelle Untersuchungen durchgefuhrt worden, um das Freisetzungsverhalten in Ab-
hangigkeit verschiedener Einflussgrof3en zu quantifizieren. Im Rahmen der Sicherheits-
analyse Konrad wurde beispielsweise zur Durchfuhrung der Untersuchungen ein mit
verschiedenen pulvrigen Substanzen gefiillter Behdlter in einer geschlossenen Kammer

aus unterschiedlichen Hohen fallengelassen.

Der Behélter ist so konstruiert, dass er beim Aufprall die Seitenwande abklappt, sodass
die Freisetzung nicht durch eine Restbarrierewirkung des Behéalters beeinflusst wird. Die
Kammer ist so instrumentiert, dass eine zeit-, gré3en- und héhenabhangige Messung
der Partikelkonzentration madglich ist. Die Untersuchungen erfolgen mit und ohne Venti-

lation.
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Fur das in Kap. 4.2.1.1 beschriebene Partikelsystem wurden die in Tab. 4.4 dargestell-
ten groRen- und belastungsabhéngigen Freisetzungsanteile abgeleitet. Eine ausfihrli-
che Herleitung dieser Werte findet sich in /GRU 87/.

Tab. 4.4  GrolRen- und belastungsabhangige Freisetzungsanteile fir Partikelsysteme

g?gtézﬂ 5 m-Fall mit 2 m-Fall mit 3 m-Fall ohne 1 m-Fall ohne
. Ventilation [%] | Ventilation [%] | Ventilation [%] | Ventilation [%)]

Bereich

<10 um 0,18 0,063 0,039 0,011

<30 um 0,44 0,116 0,120 0,035

<50 um 0,51 0,136 0,170 0,062

<70 um 0,56 0,150 0,210 0,092

Partikelsysteme, die durch eine mechanische Beaufschlagung erst gebildet werden, sind
massenmaldig erheblich kleiner als solche die bereits komplett pulverférmig vorliegen.
Hierfur wird, auf Basis der in /GRU 87/ dargestellten Ableitungen, ein abdeckender Wert
fur den dispergierten Anteil fur alle GroRenklassen von 1% abgeschétzt.

4.3.2 Freisetzung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe bei thermischer
Belastung

Die gemal Kap. 4.2.2 gebildeten radioaktiven Stoffe werden gasférmig freigesetzt. So-
fern die Freisetzung nicht in einer UmschlieBung mit spezifizierter Dichtheit erfolgt (dich-
ter Behélter, Autoklav, Handschuhkasten, 0. 4a.), ist eine 100 %ige Freisetzung zu unter-

stellen.

4.3.3 Freisetzung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe bei kombinierter
Belastung

Bei kombinierter mechanisch-thermischer Beaufschlagung ist zunachst die Freisetzung
durch mechanische Beaufschlagung entsprechend Kap. 4.3.1 zu ermitteln und anschlie-
Rend fir die beschadigte Konfiguration die Freisetzung infolge thermischer Beaufschla-

gung, wie in Kap. 4.3.2 beschrieben.
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4.4 Freisetzung ausbreitungsfahiger radioaktiver Stoffe mit Berticksichti-
gung der Barrierewirkung von UmschlieBungen

Ublicherweise befinden sich radioaktive Stoffe in Anlagen des Brennstoffkreislaufs in ei-
ner oder mehreren UmschlieBungen (Lagerbehélter, Handschuhkasten, Abfallbehalter
usw.). Diese verhindern im Normalbetrieb und im intakten Zustand der UmschlieRung
eine Freisetzung der radioaktiven Stoffe. Unter Stdrfallbedingungen kénnen eine oder
mehrere dieser UmschlieBungen unter Umstanden Schaden nehmen und radioaktives
Material freisetzen. Hierbei kann die verbleibende Restwirksamkeit der Umschlie3ung
als Ausbreitungsbarriere von entscheidender Bedeutung sein. Dies gilt sowohl fur akute
Freisetzungen aus einer UmschlieBung als auch fir beschadigte EinzelumschlieBungen
in einem Mehrfachbarrieresystem. Im Falle der beschadigten Einzelumschliel3ung in ei-
nem Mehrfachbarrierensystem besteht dabei keine akute Freisetzung, jedoch ist die Re-

duktion der wirksamen Barrieren fur die weitere Handhabung zu beriicksichtigen.

441 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen bei mechanischer Beaufschla-
gung mit Beriicksichtigung der Barrierewirkung von UmschlieBungen

Fur eine realistische Ermittlung der beim Storfall freigesetzten radioaktiven Stoffe ist die
Barrierewirkung dieser UmschlieBungen mit zu berlcksichtigen. Wird eine Umschlie-
Bung zwar beschadigt, bleibt aber dicht, kommt es zu keiner Freisetzung. Wird jedoch
bei allen UmschlieBungen die Dichtheit beeintréchtigt, ist eine Freisetzung radioaktiver
Stoffe zu unterstellen. Gegenuiber den Betrachtungen in Kap. 4.3 ist die Freisetzung je-
doch um die Barrierewirkung der UmschlieBungen reduziert. Dabei ist die Barrierewir-

kung B definiert zu:

B=1-f 4.7)

wobei f der Anteil des Abfallproduktes ist, der die Barriere passiert hat.

Abb. 4.6 zeigt schematisch die Freisetzung aus einem radioaktiven Stoff mit Berlicksich-
tigung der Barrierewirkung von beschadigten UmschlieBungen (innere und aufl3ere Um-
schlieBung). Aus dem festen radioaktiven Stoff werden durch die mechanische Beauf-
schlagung, z.B. Absturz von einem Kran, ausbreitungsfahige Partikel gebildet
(Aerosolgenerierungsfaktor fc gemanl Kap. 4.3.1). Bei pulverférmigen radioaktiven Stof-

fen entspricht der Aerosolgenerierungsfaktor dem ausbreitungsfahigen Anteil.
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Gedachte

Umgebungsgrenze —»

Auikere Umschlieung
Innere Umschlie@ung

radioaktiver Stoff

Durch einwirkende Krafte kann je nach radioaktivem Stoff nur ein Anteil an beaufschlagtem
Produkt in luftgetragene Fartikel zermahlen werden ( Aerosolgenerierungsfaktorf)

Der innere Austragungsfaktor f,,  beschreibt dasVerhaltnis der aus einem inneren
radioaktiven Stoff ausgetragenen Masse sowie der absolut enthaftenen Masse

Der Auitere Austragungsfaktor f, 4., reduziert diesen Faktor durch die Barrierengualitat
der Aulieren Umschliefung, z. B. eines Transpartcontainers

Der Anteil an dem aus der auleren UmschlieRung ausgetragenem radioaktiven

Stoffs setzt sich zum Teil direkt auf derm Boden ab, so dass nur ein Anteil dessen als
luftgetragener Anteil aerosolformig vorliegt { Aerosoldispergierungsfaktor ¥ )

4} f:imﬂispagiaruﬂg
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Abb. 4.6 Schema der Freisetzung bei mechanischer Belastung mit Berlicksichtigung

der Barrierewirkung

Aus der inneren UmschlieBung wird nur ein bestimmter Anteil (innerer Austragungsan-

teil fa, mnen), Und hiervon wiederum ebenfalls nur ein Anteil aus der &uReren Umschlie-

Bung (auBerer Austragungsanteil fa, auzen) ausgetragen. Von dem aus der auf3eren Um-

schlielBung ausgetretenen radioaktiven Stoff wird nur der gemald Kap. 4.3.1 disper-

gierbare Anteil in die Umgebung freigesetzt.

Bestehen zwischen den Umschlie3ungen Filter, deren Funktionsfahigkeit erhalten bleibt,

so ist die Filterwirkung bei den Austragungsfaktoren mit zu bertcksichtigen.

Die Bestimmung der Austragungsfaktoren fa kann nicht allgemeingtiltig angegeben wer-

den. Sie erfolgt im Allgemeinen mit Hilfe von Rechenprogrammen oder auf Basis expe-

rimenteller Untersuchungen.
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Abb. 4.7 zeigt exemplarisch die Barrierequalitat fir einen Konrad-Container fir den Last-
fall ,Fall“, die auf Basis experimenteller Untersuchungen abgeleitet wurde. Hiernach wird
die Freisetzung bei einem 15m Fall durch die verbliebene Barrierewirkung um

ca. 98,5 % reduziert.
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Abb. 4.7  Barrierenqualitat fir einen Container fur die Belastungsart Fall

4.4.2 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen bei thermischer Beaufschla-
gung mit Beriicksichtigung der Barrierewirkung von UmschlieBungen

Befindet sich ein radioaktiver Stoff in einer UmschlieRung mit spezifizierter Dichtheit, so
baut sich durch die thermische Beaufschlagung ein Uberdruck auf, der durch Leckagen
langsam abgebaut wird. Durch die Aufheizung im Inneren der UmschlieBung treten
Radionuklide gemafl den Mechanismen in Kap. 4.2.2 in die Atmosphére innerhalb der
UmschlielBung tber und filhren dort zu einer Konzentration an Radionukliden. Die
austretende Leckage hat die gleiche Konzentration und bewirkt somit eine Freisetzung
radioaktiver Stoffe. Abb. 4.8 zeigt dies schematisch fur einen radioaktiven Stoff in einem
Konrad-Gussbehélter. Die Leckage erfolgt hier durch den Spalt zwischen Deckel und

Behalterkorper.
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. +———ausgetragener Anteil —,

Abb. 4.8 Schema der Austragung radioaktiver Stoffe aus einer UmschlieRung mit

spezifizierter Dichtheit

Abb. 4.9 zeigt den Temperatur- und Druckaufbau durch einen einstiindigen Brand bei

800°C, bei dem 101 verdampfbares Wasser im Gussbehalter angenommen wurde.
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Abb. 4.9 Temperatur- und Druckaufbau in einem Gussbehélter bei einem 1-Stunden
Brand
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Der Ausstromvorgang aus dem unter Uberdruck stehenden Gussbehalter berechnet sich
Uber die Leckrate:

_ mxd*x(p?-p3)
L=t (+.8)
L Leckrate
pi Innendruck
Pa AufRendruck
n Dynamische Viskositat (1,87 10° Pa s = kg/(mxs))
I Lange des Leckkanals
d Durchmesser des Leckkanal (hydraulischer Durchmesser).

Fur das dargestellte Beispiel wurde im Rahmen der Systemanalyse Konrad ein
freigesetzter Anteil von 2 x 10° berechnet /GRU 87/.

Kommt es durch den Druckaufbau zu einem instantanen Behalterversagen, so kann das
gesamte sich in der Behélteratmosphare befindliche Radionuklidinventar freigesetzt

werden. Anschlie3end erfolgt eine weitere Freisetzung entsprechend Kap. 4.2.2.

443 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen bei kombinierter Beaufschla-
gung mit Beriicksichtigung der Barrierewirkung von UmschlieBungen

Bei kombinierter mechanisch-thermischer Beaufschlagung ist zu unterscheiden, ob die

spezifizierte Dichtheit der Umschliel3ung erhalten bleibt oder nicht.

e st die spezifizierte Dichtheit beeintrachtigt, erfolgt die Ermittlung der durch me-
chanische Belastung verursachten Freisetzung radioaktiver Stoffe wie in
Kap. 4.4.1 beschrieben und zusétzlich die Ermittlung der durch die thermische

Belastung verursachten Freisetzung gemali Kap. 4.2.2.

o Bleibt die spezifizierte Dichtheit der UmschlieBung demgegeniber erhalten, ist

wie in Kap. 4.4.2 beschrieben vorzugehen.
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5 Freisetzung von UFs

5.1 Uranhexafluorid im Brennstoffkreislauf

Das in der Natur vorkommende Uranerz ist mit seiner Isotopenzusammensetzung von
0,0055 Gew.% 234U, 0,72 Gew.% 235U und 99,2745 Gew.% 28U als Brennstoff fur Leicht-
wasserreaktoren ungeeignet. Ein notwendiger Schritt in der nuklearen Versorgung ist
deshalb die Urananreicherung. Das durch thermische Neutronen spaltbare 23U muss in

einem Anreicherungsgrad von 3-5 Gew.% in den Kernbrennstédben vorliegen.

Fur die gangigen Anreicherungsverfahren wird Uran in natirlicher Isotopenzusammen-
setzung (Unat) in Form von hochreinem, gasférmigen UF¢ benétigt. Es wird als sogenann-

ter Feed mit 0,72 Gew.% 2*°*U an die Anreicherungsanlagen geliefert.

Weltweit werden flr die Urananreicherung im industriellen Maf3stab das Diffusionsver-
fahren und das Zentrifugenverfahren eingesetzt. Das Zentrifugenverfahren ist mit
50 kWh/kg UTA erheblich energieeffizienter als das Diffusionsverfahren mit
2.400 kwWh/kg UTA (UTA = Urantrennarbeit). Das Zentrifugenverfahren wird auch von
der Firma URENCO in Deutschlands einziger Urananreicherungsanlage in Gronau an-
gewandt. Bei diesem Verfahren wird Uber Zentrifugenkaskaden das leichtere 2%°U vom
schwereren 238U separiert und so schrittweise dessen Konzentration erhoht, bis die ge-
wulnschte Anreicherung von 3-5 Gew.% (Product) vorliegt. Die Zentrifugenkaskaden in
Gronau sind so ausgelegt, dass kein UFs mit einer Anreicherung > 6 Gew.% #°U erzeugt
werden kann /URE 03/.

Aus dem Product werden in der Brennelementherstellung die Brennstabe gefertigt. Das
UFe wird hierfar in Urandioxid (UO2) konvertiert. In der einzigen deutschen Brennele-
mentfertigungsanlage der ANF in Lingen wird dabei das Verfahren der Trockenkonver-
sion eingesetzt (siehe Kap. 5.7.4). Die abgereicherten Tails werden in Stahlzylinder ver-

packt und gelagert.

In Abb. 5.1 ist schematisch derjenige Teil des Brennstoffkreislaufs dargestellt, in dem

Uranhexafluorid involviert ist.
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Abb. 5.1 Uranhexafluorid filhrende Prozesse im Brennstoffkreislauf

Fluor kommt in der Natur isotopenrein (zu 100 %) als *°F vor und lasst sich sehr gut zur
Isotopentrennung von 23U und 28U einsetzen. Es lasst sich einfach an Uran binden und
wieder ldsen. Bei der Urananreicherung werden die unterschiedlichen molaren Massen
von 2%UFg (348,99 g/mol) und 2%UFs (351,99 g/mol) genutzt. Die Anreicherungstechnik
beruht direkt auf dem Massenunterschied (beim Gaszentrifugenverfahren) bzw. auf der
daraus resultierenden unterschiedlichen Diffusionsgeschwindigkeit (beim Gasdiffusions-
verfahren) /ROT 82/.

5.2 Chemische und physikalische Eigenschaften von UFg

Uranhexafluorid ist eine leicht fliichtige, auf3erst giftige, schwach radioaktive und korro-
sive Verbindung. Bei Raumtemperatur liegt UFe als farbloser, kristalliner Feststoff vor
(Abb. 5.2). UF¢ bildet orthorhombische, leicht hydrolysierbare Kristalle, die unter Normal-
druck (1.013 mbar) bei 56,4 °C sublimieren. Der Tripelpunkt von Uranhexafluorid liegt
bei 64,0 °C und 1.517 mbar. Die Tatsache, dass die Sublimationstemperatur unterhalb
des Tripelpunktes liegt, bedeutet, dass UFs nur oberhalb von 64,0 °C und 1.517 mbar
als Flussigkeit vorliegt. Da der Druck von fliissigem UFs immer oberhalb des atmospha-
rischen Luftdrucks liegt, ist das Verhalten eines mit flissigem UFs gefillten Behalters mit

dem Verhalten eines mit Giberhitztem Wasser geflillten Behalters vergleichbar /BAR 88/.
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Abb. 5.2 Uranhexafluorid-Kristalle in einer Glasampulle

/ANL 09/

Das Phasendiagramm von Uranhexafluorid ist in Abb. 5.3 dargestellt. Auffallig ist der fur
einen Feststoff ungewdhnlich hohe Dampfdruck, der bei 20° C bereits 107 mbar betragt.
Beim Transport befindet sich Uranhexafluorid im festen Aggregatzustand, dabei stellt
sich in den Transportbehaltern ein Unterdruck von 0,1 bar ein /URE 01/. Der zur Sepa-
ration der Isotope #°U und #*8U notwendige gasformige Aggregatzustand von Uranhe-
xafluorid beim Anreicherungsprozess lasst sich durch geeignete Wahl von Temperatur

und Druck einfach herbeifiihren.
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Phasendiagramm von UFs
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Abb. 5.3 Phasendiagramm von Uranhexafluorid
IURE 03/
Die Dichte bei 20° C im festen Zustand betragt 5,09 g/cm?, bei 64 °C im flissigen Zu-

stand 3,67 g/cm? (Abb. 5.4). Aufgrund der dadurch bedingten Volumenzunahme bei der

Verflissigung um etwa ein Drittel werden UFs-Behélter nur zu weniger als zwei Drittel
mit festem UFs befullt.
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-G Dichte von UFe
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Abb. 5.4 Dichte von Uranhexafluorid im festen und flissigen Aggregatzustand

/URE 03/

Uranhexafluorid ist nicht brennbar und nicht explosiv. Bei Raumtemperatur ist es che-
misch bestandig gegen trockene Luft sowie gegen reinen Sauerstoff, Stickstoff und Was-
serstoff. Es reagiert hingegen sehr heftig mit Wasser bzw. Wasserdampf (Luftfeuchtig-
keit), wobei festes Uranylfluorid (UO2F;) und gasférmiger Fluorwasserstoff (HF) nach

Gleichung (5.1) entstehen:

UFs + 2 H20 - UO2F2 + 4 HF (5.1)

Das Reaktionsprodukt Uranylfluorid ist hygroskopisch, gut wasserléslich und kann in Lo-
sung in geeigneter Konzentration und Menge auch bei Anreicherungen <5 Gew.%
25U Kritikalitat erreichen. Die Wasserloslichkeit birgt bei Freisetzung zudem die Gefahr
des Absickerns in den Erdboden. UO:F; ist eine thermodynamisch sehr stabile Verbin-
dung, die nicht mit Sauerstoff reagiert und sich erst oberhalb von 300 °C langsam in
U3Og zersetzt /DOE 99/.
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Fluorwasserstoff HF, in wéassriger Lésung auch als Flussséure bezeichnet, ist ein farb-
loses, stechend riechendes, sehr giftiges Gas, das stark atzend auf Haut, Schleimhaute
und Augen wirkt. Beim Einatmen konnen sich Lungenddeme bilden. Fluorwasserstoff
reagiert mit der Luftfeuchtigkeit unter Bildung von weiRem Rauch, was das Auffinden

von eventuellen Undichtigkeiten an den UFs-Transportsystemen erleichtert.

Unfallerfahrungen bei UFs-Freisetzungen zeigen, dass UFs — bzw. UO2F; bei Reaktion
des UFs mit Luftfeuchtigkeit — als sehr feines Material mit Partikelgro3en < 1 um freige-
setzt wird /THO 94/.

Mit organischen Verbindungen (z. B. Alkohole, Ather) und aromatischen Kohlenwasser-
stoffen (z. B. Benzol, Toluol) reagiert UFs bereits bei Raumtemperatur heftig bis explosi-
onsartig. Dabei zersetzt sich UFs zu Fluorwasserstoff, elementarem Fluor (F2) und Uran-
fluoriden. Bei Branden mit Ol oder Kerosin reagiert UFs zu festem UF,, gasformigem HF
und inerten (teils gasférmigen, teils festen) Kohlenstoff-Fluor-Verbindungen. Minerali-
sches Ol kann mit flussigem UFs heftig reagieren, mit festem UFs kann es kurz vor Er-
reichen des Schmelzpunktes (64 °C) reagieren. In den Pumpen, die bei der Handhabung
von UFe-Behdltern zum Einsatz kommen, wird deshalb nur perfluoriertes, UFs-resis-

tentes Ol verwendet.

Mit den meisten Metallen und Legierungen (z. B. Eisen, Kobalt, Chrom, Aluminium, Mag-
nesium oder Messing) reagiert UFs bei Raumtemperatur bis zu Temperaturen von etwa
100 °C sehr langsam unter Bildung von Metallfluoriden. Die Reaktionsprodukte lagern
sich als schwerfliichtige Feststoffe auf den betreffenden Metalloberflachen ab, wodurch
eine Weiterreaktion weitestgehend verhindert wird. Eine typische Reaktion ist z. B.

UFe + Fe > FeF, + UF, (5.2)

Bei hoheren Temperaturen (etwa 240 °C) besitzen Nickel, Kupfer und Inconel-Legierun-
gen gute Korrosionseigenschaften gegeniiber gasférmigem UFs. Oberhalb von 400 °C
ist Nickel am bestandigsten, wéhrend die Edelmetalle Gold und Platin sowie Edelstahl

bei diesen Temperaturen wesentlich weniger widerstandsfahig sind.

Gegentber flissigem UFg bis zu Temperaturen von etwa 110 °C sind Kupfer, Nickel und
Edelstahl noch resistent, wahrend Zink und Blei stark angegriffen werden. Auch synthe-
tische Hochpolymere weisen eine gute chemische Bestandigkeit gegeniiber UFs auf,

z. B. Teflon bis 120 °C. Sie werden deshalb als Dichtungsmaterialien fir UFes-Behélter
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verwendet. Absolut trockenes Glas und Quarzsand werden von Uranhexafluorid bei
Raumtemperatur ebenfalls nicht angegriffen. Aktivkohle adsorbiert gasformiges Uranhe-
xafluorid sehr effektiv und wird daher in Sorptionsfallen zur Reinigung von Resturan aus

der Pumpenabluft eingesetzt.

5.3 Radiologische Eigenschaften von UFg

Verglichen mit der chemotoxischen Wirkung ist das radiologische Gefahrenpotential von
Uranhexafluorid eher gering. Die spezifische Aktivitdt von Natururan betragt
2,54 x 10* Bg/g. Die Halbwertzeiten der Isotope betragen fir 23U 7,04 x 108 Jahre, fur
238 4,47 x 10° Jahre, und fir 22U 2,45 x 10° Jahre. Niedrig angereichertes Uran ist vor
allem ein a-Strahler, wobei die spezifische a-Aktivitat mafl3geblich vom Anteil des Isotops
234 bestimmt wird, das in geringem MaRe in niedrig angereichertem Uran enthalten ist.
Die Isotope #°U und 238U, die nahezu die gesamte Masse des niedrig angereicherten
Urans ausmachen, sind ebenfalls a-Strahler, allerdings mit sehr geringer spezifischer
Aktivitat. Die Energie der Heliumkerne, die bei den a-Zerfallen der Uranisotope emittiert
werden, betragt 4 bis 5 MeV. Daneben treten als Folgeprodukte des radioaktiven Zerfalls
von #°U und 28U die kurzlebigen Nuklide 231Th und 2**Th sowie **Pa auf, die allesamt
niederenergetische B-Strahler sind. Von diesen Nukliden und von 2*°U resultiert auRRer-

dem eine schwache y-Strahlung.

Das auf < 6% *°U angereicherte Material weist einen, bis zu einem Faktor 11, hdheren
Anteil an 2*U auf, sodass die spezifische a-Aktivitat des Product etwa um den Faktor 5
hoher ist als die des Feed, wahrend die spezifischen B- und y-Aktivitdten nahezu unver-
andert bleiben. Mit zunehmender Anreicherung steigt erwartungsgeman das radiologi-

sche Gefahrdungspotential.

Die spezifische Aktivitat von Tails-Uran ist geringer als die von Natururan, da bei der
Abreicherung auch das radiologisch dominierende Isotop 2**U mit abgereichert wird. In
der chemischen Toxizitat unterscheiden sich UFs und UO; bzw. U3sOs aus Tails-Uran

hingegen nicht von Natururan oder angereichertem Uran.

y-Strahlung aus UFs-Behdltern entsteht vor allem beim radioaktiven Zerfall des meta-
stabilen Nuklids 2**™Pa und - in geringem Mafe — beim Zerfall von 2%°U. Da 2**™Pa in der
nattrlichen 238U-Zerfallsreihe (Uran-Radium-Reihe) dem unmittelbaren 2*8U-Tochternuk-

lid 24Th folgt, ist die y-Strahlung eines UFs-Behalters praktisch vom Anreicherungsgrad
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des UFs abhéangig. Da die y-Strahlung durch die Behéalterwéande und insbesondere durch
das Uran im UFs selbst abgeschirmt wird, stammt der Hauptbeitrag zur y-Strahlung von
den Restmengen (,Heel“) der in den Freilagern aufbewahrten, entleerten Behalter.

Neutronenstrahlung kann beim Umgang mit Uranhexafluorid entstehen, wenn ein héher-
energetisches a-Teilchen auf ein Fluoratom des UFs trifft ((a,n)-Effekt):

YF+a- n+%Na (5.3)

Die Neutronenstrahlung aus der (a,n)-Reaktion tragt einen erheblichen Anteil an der Do-
sisleistung bei der Lagerung von UFs. In geringerem Mal3e entsteht Neutronenstrahlung
auch bei der Spontanspaltung von 238U (partielle Halbwertzeit 8 x 10* Jahre). Daher
hangt die von UFs-Behdltern ausgehende Neutronenstrahlung vom Anreicherungsgrad
des UFg ab (s. Tab. 5.1). Von entleerten Behdltern geht keine Neutronenstrahlung aus.

Bei den mit Product geflillten UFs-Behdltern tragt die Neutronenstrahlung bis zu 70 %
zur Dosisleistung bei, wahrend es bei den mit Feed oder Tails geflliten UFs-

Behaltern < 20 % sind. Bei letzterem dominiert jeweils die y-Strahlung.

Tab.5.1  Neutronenstrahlungscharakteristik von mit UFs gefiillten Behaltern

Absatzformat? Tails Feed Product Product
Gehalt an 2°U [%] 0,32 0,72 5,0 6,0
Neutronen pro g Uran [s] | 0,040 0,062 0,32 0,41

Anteil der Neutronen aus

. 62 76 91 93
(a,n)-Reaktion [%]
Anteil N nen
teil der Neutronen aus 38 o4 9 7
238-Spontanspaltung [%]
5.4 Toxikologische Bewertung

Im Unterschied zu den wasserunloslichen Uranoxiden UO2 und UzOg wird die chemo-
toxische Wirkung von UFg nicht primér durch das darin enthaltene Uran verursacht,
welches als akutes Schwermetallgift fir Lungen und Nieren wirkt. Die registrierten
Todesfélle nach storfallbedingten Freisetzungen von UFs in amerikanischen Uranver-
arbeitungsanlagen (Philadelphia, 02.09.1944; Gore, 04.01.1986) waren vielmehr auf die
Bildung konzentrierter Aerosole von HF und UOF; zurtickzufiihren /HHS 99/, /EPA 04a/.
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Mit der Neufassung der Gefahrstoffverordnung /BUN 13/ im Jahr 2005 (letzte Ande-
rung 2013) wurden fir gesundheitsschadliche Arbeitsstoffe Arbeitsplatzgrenzwerte
(AGW) festgelegt. Sie ersetzen die bisher verwendeten Maximalen Arbeitsplatzkonzen-
trationen (MAK) und Technischen Richtkonzentrationen (TRK). Bis die Arbeitsplatz-
grenzwerte in die Technischen Regeln fur Gefahrstoffe /BUN 09a/ eingearbeitet sind,
kénnen die MAK- und die TRK-Werte flr die Beurteilung der Gefahrdung am Arbeitsplatz

weiterhin herangezogen werden.

Der Arbeitsplatzgrenzwert ist die zeitlich gewichtete durchschnittliche Konzentration ei-
nes Stoffes in der Luft am Arbeitsplatz, bei der eine akute oder chronische Schadigung
der Gesundheit der Beschaftigten nicht zu erwarten ist. Bei der Festlegung wird von einer
in der Regel achtstiindigen Exposition, bei Einhaltung einer durchschnittlichen Wochen-
arbeitszeit von 40 Stunden, wahrend der Lebensarbeitszeit ausgegangen. Der Arbeits-

platzgrenzwert wird in mg/m® und ml/m?3 (ppm) angegeben.

Fur Fluorwasserstoff betragt der Arbeitsplatzgrenzwert 0,83 mg/m® bzw. 1 ml/m?3
/BUN 18a/. Der MAK-Wert fur Uran und seine Verbindungen ist mit 0,25 mg/m? (eina-

tembare Fraktion, bezogen auf den Metallgehalt) festgelegt.

Fur Uranhexafluorid und Fluorwasserstoff wurden AEGL-Werte (Acute Exposure Guide-
line Levels, Details siehe /SOM 19/, Kapitel 3.13) festgelegt (Tab. 5.2 und Tab. 5.3),

nicht jedoch fur Uranylfluorid wegen unzureichender Datenlage.

Tab. 5.2 AEGL-Werte fir UFs

/EPA 04a/, [EPA 13/

Expositionsdauer AEGL-1 AEGL-2 AEGL-3
(mg/m?) (mg/m?) (mg/m?)

10 min 3,6 28 216

30 min 3,6 19 72

1h 3,6 9,6 36

4 h -D 24 9,0

8 h ) 1,2 4,5

1 keine Empfehlung wegen unzureichender Datenlage
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Tab. 5.3 AEGL-Werte fur HF

/EPA 04b/, [EPA 13/

Expositionsdauer AEGL-1 AEGL-2 AEGL-3
(mg/m?3) (mg/m?3) (mg/m?3)

10 min 1,0 95 170

30 min 1,0 34 62

1h 1,0 24 44

4 h 1,0 12 22

8h 1,0 12 22

Daneben wurden sogenannte ERPG-Werte (Emergency Response Planning Guidelines,
Details siehe /SOM 19/, Kap. 3.13) fur Uranhexafluorid und Fluorwasserstoff festgelegt,
die als Referenzwerte fir die nach einem Storfallereignis einzuleitenden MalRnahmen im

Rahmen des Notfallschutzes zu betrachten sind (Tab. 5.4).

Tab. 5.4 ERPG-Werte fiir UFs und HF

IAIHA 09/
Expositionsdauer ERPG-1 ERPG-2 ERPG-3
(mg/m?) (mg/m?) (mg/m?)
UFs 5 15 30
HF 2 20 50

In Kap. 3.13 des ersten Teil dieses Handbuchs findet sich eine ausflihrliche Erlauterung
des AEGL- und ERPG-Konzepts /SOM 19/.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass das chemotoxische Gefahrenpotential
von Uranhexafluorid als weitaus groer einzustufen ist als dessen Radiotoxizitat
/1JUS 88/, /RIN 88/, INRC 91/, [HHS 99/, /[EPA 04a/. So fuhrt z. B. das 10-min Einatmen
des AEGL-3 Wertes fir UFs (Schwelle zur lebensbedrohlichen oder tédlichen Wirkung)
nur zu einer Dosis von 20-30 mSv. Bei diesen Werten sind keine schwerwiegenden Ge-

sundheitsschaden zu erwarten.
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5.5 Sicherheitsanforderungen und technische Regelwerke

Fur die sicherheitstechnische Auslegung kerntechnischer Anlagen, und damit auch
relevant im Zusammenhang mit UFg, ist gemaR 8 7 Abs. 2 Nr. 3 des Atomgesetzes
/DEU 22/ die nach dem Stand von Wissenschaft und Technik erforderliche Vorsorge ge-
gen Schaden zu treffen. Die radiologischen Schutzziele der erforderlichen Vorsorge wer-
den in der Strahlenschutzverordnung /BUN 18b/ prazisiert. Im Rahmen des untergesetz-
lichen Regelwerkes fir kerntechnische Anlagen in Deutschland wurden vom BMUB
,Sicherheitsanforderungen fur Kernbrennstoffversorgungsanlagen® /BMU 04/ definiert.
Die allgemeine Zielsetzung des Atomgesetzes und der Strahlenschutzverordung wird
dabei in konkrete Anforderungen umgesetzt. Die Sicherheitsanforderungen werden spe-
zifiziert fur folgende Anlagentypen:

Urananreicherungsanlagen nach dem Gasultrazentrifugenprinzip (Teil I),

1. Anlagen zur Herstellung von Leichtwasserreaktor-Brennelementen mit niedrig ange-

reichertem Uran (Teil I1),
2. Anlagen zur Herstellung von Uran/Plutonium-Mischoxid-Brennelementen (Teil Ill),

3. Anlagen zur Herstellung von Uran-Brennelementen fiir Hochtemperatur- und For-

schungsreaktoren (Teil IV).

In den Sicherheitsanforderungen wurden auslegungsbestimmende Storfalle fir die ein-
zelnen Anlagentypen festgelegt. Fir die auslegungsbestimmenden Storfélle ist die Ein-
haltung der Anforderungen des 8 104 der Strahlenschutzverordnung /BUN 18b/ durch
Berechnung der moglichen radiologischen Storfallauswirkungen nachzuweisen, sofern
nicht die Storfallmoglichkeit aufgrund der nachgewiesenen getroffenen Vorsorge ausge-

schlossen werden kann.

Aspekte der konventionellen Schadensvorsorge wurden in die Sicherheitsanforderungen
insoweit einbezogen, wie es im Rahmen der atomrechtlich gebotenen Schadens-
vorsorge notwendig erscheint. Neben den fur kerntechnische Anlagen gultigen Verord-
nungen und Regeln sind daher in den Sicherheitsanforderungen auch eine Reihe

allgemeingultiger konventioneller Regeln aufgefihrt.
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Die Teile | und 1l der Sicherheitsanforderungen basieren in wesentlichen Teilen auf Ar-
beiten der GRS:

¢ Sicherheitsanforderungen fur Urananreicherungsanlagen nach dem Gasultra-

zentrifugenprinzip® /THO 91a/

¢ Sicherheitsanforderungen fur die Herstellung von Leichtwasserreaktor-Brenn-

elementen mit niedrig angereichertem Uran“ /THO 91b/

Eine ausfuhrliche Darstellung zu Teil | und Il der Sicherheitsanforderungen findet sich in
Kap. 3.3 des ersten Teils dieses Handbuchs /SOM 19/.

Weiterfuhrende Informationen zu den Definitionen der Sicherheitsstandards und -

anforderungen in Deutschland finden sich u. a. in folgenden Arbeiten:

e ,Sicherheitstechnische Fragen bei der Handhabung von UF6-Behéltern in Urana-

nreicherungsanlagen und Brennelementfabriken“ /TEC 85/
e ,Stand der Sicherheitsvorkehrungen gegen UF6-Freisetzungen® /GRI 88/
o ,Stand der Sicherheitstechnik bei der Lagerung von Uranhexafluorid“ /GRI 88/
¢ Entscheidungsgrundlagen bei Notfallen in Brennelementfabriken® /TTHO 94/

o Sicherheitstechnischer Vergleich zwischen Nass- und Trockenkonversion von

UF6 zu sinterfahigem UO2 fur Leichtwasserreaktoren® /HEI 91/

e ,Auswertung der Erfahrungen mit der Trockenkonversion im Vergleich zu Nass-

verfahren fiir die Konversion von UFs zu UO»-Pulver /GRI 98/

In den drei erstgenannten Arbeiten werden die physikalischen, chemischen und

radiologischen Probleme beim Umgang mit Uranhexafluorid im Detail erortert.
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Speziell fir die Handhabung von Uranhexafluorid gelten folgende internationale Normen

und Regeln:

ANSI-Norm N14.1-1982 ,Packaging of Uranium Hexafluoride for Transport*
/ANSI 81/

ISO-Norm 7195:2005 ,Packaging of Uranium Hexafluoride for Transport"
/ISO 05/

USEC-651 (Rev. 7): ,Uranium Hexafluoride: A Manual of Good Handling
Practices” /USEC 95/

Die beiden internationalen Normen fur die Spezifikation von UFe-Transportbehéaltern

gelten auch fur alle Anlagen des Brennstoffkreislaufes, in denen UFs gehandhabt wird.

Da diese Normen weltweit anerkannt sind, sind sie relativ schwer zu beeinflussen, wenn

einzelne Méangel erkannt werden, die durch Konstruktionsanderungen zu beheben

waren. Eine Ubersicht aller international im Einsatz befindlichen Behélter fiir UFs ist in

/USEC 95/ zusammengestellt.

Die oben genannten Normen und Regeln sind konsistent mit den folgenden Empfehlun-
gen der IAEA:

IAEA-TECDOC-423: ,Recommendations for Providing Protection During the
Transport of Uranium Hexafluoride“ /IAEA 87/

IAEA-TECDOC-608: ,Interim Guidance on the Safe Transport of Uranium Hex-
afluoride” /IAEA 91/

IAEA-TECDOC-771: ,Manual on Safe Production, Transport, Handling and Stor-
age of Uranium Hexafluoride® /IAEA 95/

IAEA Safety Requirements SSR-6: ,Regulations for the Safe Transport of Radi-
oactive Material. 2012 Edition® /IAEA 18/

IAEA Safety Guide TS-G-1.1 (Rev. 1): ,Advisory Material for the IAEA Regula-
tions for the Safe Transport of Radioactive Material“ /IAEA 08a/

IAEA Safety Guide TS-G-1.2: ,Planning and Preparing for Emergency Response
to Transport Accidents Involving Radioactive Material“ /IAEA 02/
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Auf die Gesetze, Verordnungen und Richtlinien fiir den Transport und die Lagerung von
Uranhexafluorid in Deutschland wird in den Kap.5.7.2 und Kap. 5.7.5 naher
eingegangen.

5.6 Grundsatze der UFs-Handhabung — Vorsorgemalinahmen zur
Vermeidung und Beherrschung von UFs-Freisetzungen

Wahrend der Lagerung oder bei Transportvorgangen befindet sich das UFs stets in
festem Zustand und im UFe-Transportbehélter herrscht Unterdruck. Unter diesen
Bedingungen sind, wenn Uberhaupt, nur sehr geringe und lokal begrenzte Freisetzungen
denkbar. Probleme kénnen sich erst ergeben, wenn das UFe verflissigt ist oder in
gasformigem Zustand und unter Normal- oder Uberdruck vorliegt. Unter diesen

Bedingungen ist bei Storfallen mit ernsten Freisetzungen zu rechnen.

Alle Verfahrensschritte, bei denen UFs durch Aufheizen in einen derartigen Zustand
gebracht wird, finden stets in doppelt umschlossenen Behéltern statt, d. h. der
UFe-Zylinder wird vor der Bearbeitung in einen Autoklaven eingebracht und nur in diesem
Autoklaven aufgeheizt. Der Behalter und das Behalterventil sind vollstandig von der
zweiten Barriere umschlossen. Teilweise ist auch die anschlieende UFs-Rohrleitung,
soweit sie Uberdruck fiihrt, noch in einem Doppelrohr untergebracht. Fiir diese Prozesse
werden in den Sicherheitsanforderungen auch zusatzlich separate Raumbereiche

empfohlen.

Alle Rohrleitungen, in denen UFs gasférmig stromt, sowie alle zugehérigen Armaturen
werden beheizt, um Blockagen durch Auskristallisieren von UFs zu vermeiden. Da ein
Entfernen von eventuell aufgetretenen UFs-Pfropfen durch Erhitzen wegen der
sprunghaften Anderung der Dichte beim Schmelzen von UFs (siehe Kap. 5.2) zur
Beschadigung von Rohrleitungen fiihren kann, werden Vakuumsysteme zum Freihalten

bzw. zum Wiederfreimachen von UFs-Rohrleitungen vorgehalten.

Die Absaugsysteme dienen auch dazu, kleinere UFg-Freisetzungen beim Behélter-
wechsel, bei dem die Rohrleitung abgeflanscht werden muss, zu vermeiden. Zusatzlich
sind Spulgassysteme mit trockenem Inertgas vorgesehen, um zu verhindern, dass Luft,
die Feuchtigkeit enthalt, in Kontakt mit UFe-Gas kommen kann. Die Feuchtigkeit wiirde

zu UOzF2-Ablagerungen und ggf. zu Verstopfungen fuhren.
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Vor dem Aufheizen von UFe-Behaltern werden das Behdlterventil und die ange-
schlossene Rohrleitung durch eine Druckprobe mit trockenem Inertgas und Lecksuch-
spray an allen Flanschen und Dichtungen auf Dichtigkeit Uberprift. Dadurch wird
sichergestellt, dass vor Entstehung des UFe-Uberdrucks die Funktionsfahigkeit der
ersten Sicherheitsbarriere nachgewiesen ist. Die Aufheizung erfolgt erst, nachdem die

zweite Sicherheitsbarriere, d. h. der Autoklav, geschlossen ist.

Bei der Reinigung von UFs-Behdaltern oder -Leitungen, bei Montage- und Reparatur-
arbeiten wird stets darauf geachtet, dass keine organischen Reinigungs- oder
Schmiermittel verwendet werden und keine chemischen Reaktionen von UFs mit

organischen Flissigkeiten (siehe Kap. 5.2) eintreten kénnen.

5.7 Einrichtungen und Verfahrensschritte beim Umgang mit UFs

Nach einer Darlegung der Grundsatze zur Handhabung von Uranhexafluorid in Anlagen
der nuklearen Ver- und Entsorgung in Kap. 5.6 wird in diesem Abschnitt ndher auf die
verfahrenstechnischen Prozesseinrichtungen zur UFs-Verarbeitung und auf die sicher-
heitstechnischen MaRhahmen der einzelnen Anlagentypen eingegangen. Dabei wird
auch auf die Anforderungen des deutschen Regelwerks im Hinblick auf den Transport
und die Lagerung von Uranhexafluorid Bezug genommen. Weitere Informationen finden
sich u.a. in /IAEA 17/.

Die in Deutschland durchgefiihrten Verfahrensschritte mit UFs bestehen aus dem Trans-
port und der Anreicherung des Feeds, dem Transport des angereicherten Products, dem
Transport und der Lagerung des abgereicherten Tails, sowie der Entleerung von UFe-
Product-Behaltern mit Einspeisung in die Trockenkonversion, sowie der Trockenkonver-
sion zu Uranoxid selbst. Die genannten Verfahrensschritte werden im Folgenden naher
dargelegt. Die Konversion des Uranerzes zu UFs sowie die Dekonversion des Tails zu

Uranoxid finden ausschlief3lich aul3erhalb Deutschlands statt.
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57.1 Konversion

Konversionsanlagen zur Umwandlung von gereinigtem Natururan in Uranhexafluorid
existieren in zahlreichen Landern. Die finf Lander mit der groRten Produktion an Uran-
hexafluorid sind, in der Reihenfolge ihrer Produktionsvolumina 2006 abnehmend: Frank-
reich, Kanada, Russland, USA und GrofRbritannien. Weiterhin betrieben Argentinien,
Brasilien, Indien, Iran, Japan, Sudkorea, Sudafrika und die Turkei in jenem Jahr Konver-

sionsanlagen /NUC 06/.

Die Konversion von Yellowcake (UsOg) und weiteren Uranoxiden zu Uranhexafluorid
gliedert sich in folgende Abschnitte, deren Zusammenhang als Uberblick in dem all-

gemeinen Prozessschema in Abb. 5.5 dargestellt ist (nach /IAEA 09a/):
— Vorreinigung
— Kalzinierung
— Reduktion
— Hydrofluorierung
—  Fluorierung
— Destillation und Abftillen des Products
— Abgaswasche

— Uranrickgewinnung
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Abb.5.5 Prozessschema der Konversion von Uranerz zu UFs

Die wichtigsten Chemikalien mit sicherheitstechnischer Relevanz, die bei der Konversion

von UsOsg zu UFs eine Rolle spielen, sind

— Ammoniak NHz: wird fur die Herstellung von Wasserstoff zur Reduktion von UzOg

und UOs3 verwendet;
— Fluor F2: wird genutzt, um UF4 zu UFg zu konvertieren;
— Fluorwasserstoff HF: wird genutzt, um UO, zu UF4 zu konvertieren;
— Uranhexafluorid UFe: Feed, Product, Tails;
— Kaliumhydroxid KOH: wird zur Bindung des Urans und des Fluorwasserstoffs im

Abgaswascher eingesetzt.
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Vorreinigung

Yellowcake besteht aus einer Reihe von Uranverbindungen, die einen zur Herstellung
von Kernbrennstoffen, zu hohen Anteil an Verunreinigungen aufweisen. Um Uran-
verbindungen in der gewilnschten Reinheit zu erhalten, wird Yellowcake in Salpeter-
saure aufgeldst. Die entstehende Uranylnitrat-Losung wird mit einer Losung aus Tributyl-
phosphat in gereinigtem Kerosin extrahiert, wobei das Uranylnitrat in die organische
Phase aufgenommen und so von den vorhandenen Verunreinigungen getrennt wird. Das
extrahierte und gereinigte Uran lasst sich mit verdinnter Salpetersdure aus der
organischen Phase entfernen. Die Uranylnitrat-Produktldsung wird in einem kontinuier-
lichen Prozess eingeengt (chem.: Entzug von Ld&sungsmittel), wodurch festes
Uranylnitrat-Hexahydrat (UO2(NOs).- 6H-0, oft auch kurz als UNH bezeichnet) aus-
kristallisiert und abfiltriert wird /IAEA 09a/, /IAEA 12/, ITAY 15/.

Kalzinierung

Das aus der Vorreinigung hervorgehende UNH wird in einem Drehrohrofen bei 700 °C in
Inert-Atmosphare kalziniert, um Uran(VI)-oxid UOs zu erhalten, welches das Ausgangs-
produkt fir die Reduktion zu UO; darstellt /IAEA 09a/.

Reduktion

Das so gereinigte Uran(VI)-oxid wird in Wirbelschichtreaktoren mittels Wasserstoff zu

Urandioxid UO; reduziert. Es dient als Ausgangssubstanz fur die Hydrofluorierung.

Hydrofluorierung

Das Urandioxid aus der Reduktion wird zur Hydrofluorierung in Wirbelschichtofen gelei-
tet. In der Wirbelschicht reagiert das UO, mit gasférmigem Fluorwasserstoff HF zu Uran-
tetrafluorid UF,.

UO2+ 4 HF - UF; + 2 H.O (5.4)
Die Abgase werden gefiltert, um eventuell enthaltenes Uran zuriickzuhalten. Eine

Kaliumhydroxidldsung bindet Uberschiissiges HF in einem Wascher im Abgastrakt,

bevor das Abgas an die Atmosphare abgegeben wird /IAEA 09a/.
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Fluorierung

Mit Fluorgas wird das feste Urantetrafluorid zu gasférmigen Uranhexafluorid umgesetzt:

UFs + F2 > UFs (5:5)

Dieser Prozess findet ebenfalls in Wirbelschichtéfen statt. Uber Filteranlagen werden die
Abgase, die UFs, HF und F, enthalten, gereinigt und das UFs in Kéltefallen abgetrennt.
Uranreste aus den Sumpfen der Wirbelschichtéfen werden in den Produktionsprozess
zurlickgefihrt /IAEA 95/.

Destillation und Product-Abfillung

Das Uranhexafluorid wird in Kaltefallen verflissigt und in einem Tank gelagert, bevor es
zur Destillation gelangt. Die Destillation wird als Kolonnen-Destillation durchgefiihrt, wo-
bei unterschiedliche Siedepunkte der Verunreinigungen gegentber dem UFg genutzt
werden. Die Destillation lasst sich sowohl kontinuierlich als auch im Chargenbetrieb
durchfuhren. Weiterhin kénnen Hilfsprodukte zur Verbesserung der Trenneffizienz ver-
wendet werden. Als wichtige Verunreinigungen sind hier aus dem Konversionsprozess
stammendes HF und F,, sowie mitgeschlepptes Wolframfluorid WFs und Molybdanfluo-
rid MoFs zu nennen. Genugt das UF¢ den Reinheitskriterien, wird es abgekihlt, konden-

siert und als Feed abgepackt.

Abgaswasche

Das UF¢ wird danach in einer Kolonne von den priméren Kaltefallen bei Temperaturen
zwischen 0 °C und -10 °C auskondensiert. In einer zweiten und dritten Kéaltefallenkolonne
wird das verbleibende UF¢ bei tieferen Temperaturen auskondensiert und in die Destil-
lationskolonne zurtickgefiihrt. Der nicht kondensierbare Anteil der Abgase mit Fluor, Luft
und Uranhexafluorid-Anteilen wird im Anschluss Uber Gaswascher gereinigt. Hierbei ent-
fernt Kaliumhydroxid als chemisch reaktive Komponente der Waschlésung den Fluoran-

teil und bindet das verbliebene Rest-Uran:

2 UFs+ 14 KOH —» K2U.07 + 12 KF + 7 H20 (5.6)
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Die Abgaslosung wird gereinigt und das KOH zurtickgewonnen, um erneut zur Filterung
eingesetzt zu werden. Das entstehende Kaliumdiuranat (K,U.O~) setzt sich in der KOH-
Filterlodsung ab, wird gereinigt und wieder in den Konversionsprozess geleitet.

Uranrickgewinnung

Filterriickstande, kontaminierte Simpfe der Wirbelschichtdfen, diverse Prozessstaube
und Gaswascherlckstande werden in den Uranrlickgewinnungsprozess eingespeist. Bei
den flussigen Abféllen handelt es sich gréf3tenteils um mit Uran verunreinigte Natrium-
carbonatlésungen (Na-COs) aus der Transportbehalterwéasche und Kaliumdiuranat aus
der Abgaswasche. Die Losungen werden filtriert und der Urananteil separiert. Die
Filterriickstande, die Zerfallsprodukte von Uran enthalten (gréf3tenteils Thorium und
Protaktinium), werden zwischengelagert, um spater als radioaktive Abfalle entsorgt zu

werden.

5.7.2 Transport

Beim Transport liegt Uranhexafluorid als Feststoff vor. Aufgrund der Volumenzunahme
von UFs beim Ubergang vom festen in den fliissigen Aggregatzustand (siehe Kap. 5.2)
werden UFe-Behalter aus Sicherheitsgriinden nicht komplett mit festem UF¢ befiillt; es
bleibt also ein Anteil des Behélters frei /URE 01/.

In Deutschland kommen fur den Transport von UFs Ublicherweise zwei Ausfiihrungen
der in den USA gefertigten Transportbehélter zum Einsatz: Der 48Y-Behalter (Natururan,
abgereichertes Uran) und der 30B-Behélter (Uran bis 5 % Anreicherung). In Tab. 5.5
sind die technischen Daten der beiden Behéltertypen spezifiziert. Fiir den Transport sind
sowohl der 48Y-Behdlter als auch der 30B-Behalter mit einer zusétzlichen Schutzverpa-
ckung (Overpack) ausgestattet, vgl. Abb. 5.6. Seit 2002 sind die 48Y-Behéalter zudem
mit einer Ventilschutzkappe versehen, die das Behalterventil bei Behélterabstirzen zu-

satzlich schutzt.
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Tab.5.5  Technische Daten der UFs-Transportbehélter

/USEC 95/, /JURE 01/

48Y-Behélter 30B-Behalter

Transportgut UFs (Anreicherung) Feed, Tails (= 0,72%) | Product (> 0,72 %)
Konstruktionsmaterial Stahl (ASTM A516) | Stahl (ASTM A516)
Durchmesser [cm] 122 76
Volumen [m?] 4 0,7
Wandstéarke [mm] 16 13
UFes-Fassungsvermogen [kg] 12.501 2.277
UFs-Heel [kg]1) 22,68 11,34
Auslegungsdruck [bar] 13,8 13,8
Prifdruck [bar] 27,6 27,6

1) Heel: zulassige Restmenge, die nach Entleerung des Behdlters in diesem verbleiben darf

Das abgereicherte Uran (Tails) wird typischerweise entweder in 48Y-Transportbehalter

oder in 48G-Lagerbehalter (Fassungsvermogen ca. 12 Mg UFg) geflllt. Die 48G-Behél-
ter sind in den USA bereits seit 1951 im Einsatz /JURE 97/, /JURE 02/.

Abb. 5.6 48G-Lagerbehéalter und 30B-Transportbehélter beim Verladen in den Over-
pack

Links: 48G-Behalter /ANL 09/; rechts: 30B-Behalter /JURE 01/

Die genannten Transport- und Lagerbehéltertypen entsprechen den weltweit anerkann-
ten Normen ISO 7195:2005 /ISO 05/ bzw. ANSI N14.1-1982 /ANSI 81/ und unterliegen
in Deutschland einer Bauart-Zulassung durch das Bundesamt fur die Sicherheit der
nuklearen Entsorgung (BASE) bzw. der Bundesanstalt fur Materialforschung
und -priifung (BAM) /BMVI 16/. Eine Ubersicht aller international im Einsatz befindlichen
Behalter fur UFs ist in /USEC 95/ zusammengestellt.
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Unter Berlcksichtigung der Tatsache, dass Uranhexafluorid UFs bei Kontakt mit Luft-
feuchtigkeit stark atzenden Fluorwasserstoff HF bildet, sind in der ,Gefahrgutverordnung
Stral3e, Eisenbahn und Binnenschifffahrt* (GGVSEB) besondere ,,Anforderungen an die
Verpackung und Beférderung von Uranhexafluorid“ aufgestellt worden /BGB 19/,
/BUN 09b/. Danach mussen UFes-Verpackungen als Druckbehalter ausgelegt und aus
einem geeigneten Kohlenstoffstahl oder einem anderen geeigneten legierten Stahl ge-
baut werden. Sie mussen fir Betriebstemperaturen von —40°C bis 121 °C und fir einen
Betriebsdruck von 14 bar ausgelegt sein und einem Prifdruck von 28 bar unterworfen
werden /ANSI 81/, /ISO 05/.

Alle Uranhexafluorid-Transporte gelten als Gefahrguttransporte der Klasse 7 und unter-
liegen dem Gefahrgutbeférderungsgesetz (GGBefG) /BUN 75/ sowie den entsprechen-
den internationalen Vereinbarungen /WNTI 06/, /IAEA 09b/. Das Product ist zudem
Kernbrennstoff, dessen Transport in Deutschland nach 84 AtG /DEU 22/ einer Geneh-
migung bedarf. An der Oberflache der UFes-Transportbehélter ist nach der GGVSEB eine
Dosisleistung von 2 mSv/h zulassig. In 2m Abstand von der Aul3enkante des Transport-
fahrzeugs betragt der Grenzwert 0,1 mSv/h /BGB 19/.

5.7.3 Anreicherung

Im Folgenden wird ein beispielhafter typischer Prozessablauf der Anreicherung mittels
Zentrifugen beschrieben. Details kdnnen anlagenspezifisch z. T. deutlich davon ab-
weichen. Ein allgemeines Prozessschema der Anreicherung von UFs ist vorab als
Uberblick in Abb. 5.7 dargestellt. Nahere Details sind im weiteren Text erlautert; vgl.
auch Kap. 2.4.
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Abb. 5.7  Allgemeines Prozessschema bei der Anreicherung von UFs

Die Entladung der angelieferten Behalter mit festem Uranhexafluorid-Feed erfolgt in
einem beheizbaren gasdichten Autoklaven einer Aufheizstation. Dieser Gibernimmt auch
die Funktion der zweiten Sicherheitsbarriere. Die Temperatur wird durch Warmluft auf
ca. 70°C erhoht, wodurch das Uranhexafluorid im Transportbehélter sublimiert und der
Druck steigt. Die Erwarmung der Luft findet wiederum Uber einen Warmetauscher statt.
Das gasformige UFe stromt mit ca. 2 bar aus und gelangt in die Druckreduzierstation. Fur
die Anreicherung in den Zentrifugen wird der Druck auf den notwendigen Eingangsdruck
des Zentrifugensystems gesenkt. Dieser liegt bei einem Bruchteil des Umgebungs-
drucks. Damit das UF¢ nicht resublimiert, werden die Rohrleitungen elektrisch beheizt.
Danach wird das UFs in die Zentrifugenkaskaden geleitet. Dort herrscht ein Unterdruck,
der einer Verfestigung entgegenwirkt und im Storfall ein rasches Austreten von

Uranhexafluorid verhindert.

Beim Zentrifugenverfahren sammelt sich die leichtere 2**U-Komponente in groRReren
Anteilen in der Mitte der Zentrifuge und kann dort extrahiert werden, wahrend die
Konzentration des schwereren 23¥U-Anteils in Richtung der GefalRwand zunimmt
(vgl. Abb. 5.8). Diese Zentrifugenschritte werden mehrmals hintereinander durchgeftihrt,
bis der gewlinschte Anreicherungsgrad erreicht ist. Die so in den Kaskaden separierten
Fraktionen Product und Tails werden in der darauffolgenden Desublimatorstation gekuhlt
und verfestigt. Mit angereichertem Uran gefiillte Desublimatoren werden im Anschluss

erhitzt und der Inhalt in den jeweiligen Transporttank in der Behdlterfullstation geleitet.

99



Die Fullung wird im Anschluss in der Wé&gestation Uberprift. Die Anreicherung des
Products wird in der Umflllanlage getestet und gegebenenfalls ausgeglichen, indem
gasformiges UFs zwischen Behéltern unterschiedlicher Anreicherung ausgetauscht wird.

Abb. 5.8 Schema der UFs-Stromung in einer Gaszentrifuge

/WKK 09/

Einspeisung

Die Aufheizung des UFe¢ mit Heil3luft ist moglich, da nur ein relativ geringer kontinuierli-
cher Massenstrom an verdampftem UFs zur Einspeisung erforderlich ist, und der geringe

Warmeubergang von der Heil3luft an den UFs-Behdlter fur die Energiezufuhr ausreicht.

Das gasférmige UFs wird bei einem typischen Druck von ca. 2bar vom Autoklaven in
einem doppelwandigen Rohr zur Druckreduzierstation geleitet. Sowohl das Ausdampfen
als auch die Druckreduktion erfolgen in separaten Raumbereichen. Nach ggf. mehr-
stufiger Druckreduktion wird das UFg mit dem zur Anreicherung notwendigen Unterdruck
in den Anreicherungsprozess eingespeist. Da der gesamte folgende Anreicherungs-
prozess im Unterdruck ablauft, und da wegen des geringen Druckes und damit der
geringen Dichte innerhalb der Zentrifugenkaskade nur ein kleines UFg-Inventar vorliegt,

ist in diesem Prozessschritt keine Freisetzung grol3eren Ausmalfles moglich. Signifikante
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Freisetzungen sind nur im Bereich der Ausdampfung und der Druckreduzierhalle

moglich.

Undichtigkeiten wirden aufgrund des herrschenden Unterdrucks zunachst zu einem
Lufteinbruch in das UFe-Leitungssystem und in die Apparate fihren. Da die Kom-
ponenten des Trennprozesses sehr empfindlich auf einen Lufteinbruch reagieren, wére
eine Zerstorung verschiedener Anlagenteile die Folge. Dies ist zum einen auf die Bildung
von atzender Flusssaure (HF) mit dem in Luft vorhandenen Wasserdampf zurlck-
zufihren. Zum anderen kann es durch den Druckschlag bzw. den stark erhéhten Druck
und den sehr hohen Rotationsgeschwindigkeiten (typischerweise ~1.200 Hz, bei 6,5 cm
Durchmesser: 490 m/s Umfangsgeschwindigkeit /SPE 21/) der Zentrifugen zu mechani-
schen Beschadigungen kommen. Um dies zu vermeiden ist eine genaue Uberwachung
des Unterdruckes und z.B. eine Schnellschlusseinrichtung oder etwas Vergleichbares
zum Schutz der Anlage erforderlich. Die Dichtheitsanforderungen gegen das Eindringen
von Luft in das System sind aus den oben genannten betrieblichen Griinden um GréRen-

ordnungen héher als die Anforderungen gegen Leckagen.

Autoklaven verfugen Uber eine Temperatur- und Druckmesseinrichtung zur Steuerung
des Aufheizprozesses. Die Beheizung des Behalters mit Hei3luft und der damit ver-
bundenen hohen Differenzen der Warmekapazitat zwischen Luft und dem im Behalter
befindlichen UFes ermoglicht einen schnelle Antwort des Systems auf mdgliche
Regelungsschritte und ermoglicht im Bedarfsfall einen schnellen Abbruch des
Prozesses. Die UFgs-Leitung im Inneren des Autoklaven ist typischerweise mit auto-
matischen und manuellen Absperrventilen ausgestattet. Beim Austausch der Behélter
wird eine Verbindungsleitung zwischen UFe-Leitung und Behalterventil angeflanscht. Um
eventuell kleine UFs-Mengen absaugen zu kdnnen, steht eine Absaugvorrichtung zur

Verfligung.

Nach dem Einbringen eines neuen Behalters in den Autoklaven und dem AnschlieRen
der Verbindungsleitungen wird zunadchst die UFe-Leitung in das Evakuierungssystem
angeschlossen. Nach Dichtheitsiiberpriifung mit Uber- und Unterdruck wird das
UFe-Behalterventil gedffnet. Danach erfolgt die Aufheizung und das Entleeren des
Behalters in die Prozessanlage. Nach dem Entleeren erfolgt eine Restentleerung des
Behalters mittels Unterdruck. Anschliel3end wird die UFs-Leitung wieder abgesperrt, der

Autoklav gedffnet und die Verbindungsleitung abgeflanscht /IAEA 95/.
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Bei dieser Vorgehensweise beim Behdlterwechsel besteht im Normalbetrieb zu keinem
Zeitpunkt die Gefahr einer grof3eren UFs-Freisetzung. Kleinste UFs-Mengen, die beim
Abflanschen aus dem Ventil oder der Leitung austreten kénnen, werden durch eine
Absaugeinrichtung entfernt. Die im Autoklaven befindlichen Anschlusskomponenten
befinden sich stets auf mdglichst demselben Temperaturniveau wie der gesamte
Autoklav, sodass ein Auskristallisieren von Uranhexafluorid in den Ventilen oder an der
Messstelle vermieden wird. Alle verwendeten Armaturen werden ublicherweise

wartungsarm ausgelegt.

Zudem gibt es zur Uberpriifung der Prozesssicherheit ein Freisetzungs-Detektions-
system, welches den Betrieb der Anlage lberwacht und in der Lage ist, bereits kleine
Freisetzungen von UFg zu detektieren. In der Abluft der betroffenen Bereiche erfolgt eine
Uberwachung der Fluorwasserstoff-Konzentration sowie der a- und der B-Aktivitat. Bei
Uberschreiten des jeweiligen Grenzwertes schaltet das Abluftsystem automatisch von

Normalbetrieb auf Storfallbetrieb um.

Im Storfall wird die Abluft aus der Behalterhalle und der Druckreduzierhalle zunachst
Uber Aktivkohlefilter geftihrt, um den HF-Anteil in der Abluft zurlckzuhalten. Im
Anschluss erfolgt eine Filterung in Schwebstofffiltern, sodass weder eine Freisetzung

von HF noch von UO;F; in die Umgebung auftreten kann.

Da die Anlagenrdume, in denen die Aufheizung bzw. die Druckreduzierung erfolgt, ge-
genlber den sonstigen Anlagenrdumen in Unterdruck gehalten werden, ist eine Ver-

schleppung von freigesetztem UF¢ in andere Anlagenraume nicht zu erwarten.

Bei einer Freisetzung groRer Mengen an UFs droht eine Uberbeladung der Aktivkohlefil-
ter und damit ein Durchbruch von gasférmigem HF und UFs hin zu den Schwebstofffil-
tern, die keine Ruckhaltefunktion fiir gasformige Stoffe aufweisen. Um eine Freisetzung
in die AuRRenluft zu vermeiden, erfolgt automatisch ein vollstandiger Liftungsabschluss.
Um die Filterwirksamkeit auch fur gréRere Freisetzungen mdglichst lange zu gewéhrleis-

ten, werden Schwebstofffilter aus saurefestem Material eingesetzt.

Das Evakuierungssystem zur Restentleerung der Behalter besteht z. B. aus einem De-
sublimator. Dabei handelt es sich um einen Behdlter, der aufgrund eines Warme-
tauschers sowohl als Kaéltefalle betrieben als auch aufgeheizt werden kann. Der
Desublimator ist meist mit einem Kihl- und Heizkreislauf ausgestattet. Das System ist

dann je nach Betriebsweise geeignet, sowohl kleinere UFs-Mengen oder -Reste
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abzusaugen als auch zur Entleerung von uberfillten Behéltern ohne Aufheizung zu
dienen. Diese Unterdrucksysteme, die allein unter Ausnutzung des geringen Dampf-
drucks bei Abkihlung arbeiten, verfiigen tber ein Leichtgasabzugssystem, durch das
die verbleibenden, nicht auskristallisierten Gase abgezogen werden kdnnen. Um sicher-
zustellen, dass nicht geringe UFs-Mengen mit Schmierdlen in den Unterdruckbomben in
Kontakt kommen, werden UFs-Absorptionsfallen vor den Pumpen angeordnet, sodass
die Gefahr einer Explosion aufgrund einer heftigen chemischen Reaktion von UFg mit

organischen Flussigkeiten ausgeschlossen werden kann.

Abflllung

Nach Durchlaufen des Trennprozesses wird das gasformige UFs wieder in Behalter ab-
gefullt. Durch Erwdrmung des Desublimators auf Temperaturen, bei denen der Dampf-
druck von UFs unterhalb des Atmospharendrucks liegt, und unter gleichzeitiger Kiihlung
der UFs-Behalter wird das in den Desublimatoren gesammelte Uranhexafluorid im gas-
férmigen Zustand in die UFes-Produktbehélter Gberfiihrt. Die Kihlung erfolgt bei angerei-
chertem UFs aus Uberlegungen zur Kritikalitatssicherheit durch Luft anstelle von Kiihl-
wasser, die in einem Warmetauscher gekihlt wird. Bei abgereichertem UFes wird

ublicherweise Kiihlwasser anstelle von Luft verwendet.

Die Befillung der Behélter wird durch kontinuierliche Messung der Behéaltermasse lau-
fend Uberwacht. Bei Erreichen der zuladssigen Flullmenge wird die Zuleitung automatisch
abgesperrt. Die betrieblichen Maflinahmen zur Verhinderung von Undichtigkeiten sowie
von Lufteinbruch beim An- und Abkoppeln der UFs-Behélter entsprechen denen bei der
Einspeisung. Die Einrichtungen zur Befiillung der UFs-Behélter nach dem Trennprozess
befinden sich ebenfalls in der Behélterhalle, die mit den oben erwahnten liftungstechni-

schen Einrichtungen ausgestattet ist.

Produktumfillung

Zur Sicherstellung des gewinschten Anreicherungsgrades werden in der Produktumfiill-
anlage entsprechende Mengen aus verschiedenen Behdltern definiert vermischt. Hierzu
wird der Produktbehalter aus der Trennanlage in einem Autoklav auf ca. 80 °C aufge-
heizt, eine zuvor berechnete Menge in gasférmigem Zustand in den finalen 30B
UFe-Produktbehélter tberfuhrt, und dort durch Kihlung sublimiert. Nach Einspeisung
dieser entsprechenden Teilmenge in den Produktbehalter wird aus einem anderen Be-

halter in einer anderen Aufheizstation die entsprechende Teilmenge mit
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unterschiedlicher Anreicherung zugefiuihrt. Die Druckreduzierung des UFs-Gases erfolgt
innerhalb des Aufheizautoklaven, der ansonsten identisch ist zu dem bei der Einspei-
sung verwendeten System. Hierbei liegt druckbeaufschlagtes UFs lediglich innerhalb des
Aufheizautoklaven vor. Die technischen Einrichtungen und Verfahrensablaufe entspre-
chen denen beim Aufheizen des einzuspeisenden Uranhexafluorids vor, und denen der
Produktabfillung nach dem Trennprozess. Die Sicherheitsvorkehrungen zur Wagung
sowie zur Einhaltung des maximalen Beflllgrades entsprechen denen nach dem Trenn-

prozess.

Die Raumlichkeiten der Produktumfillanlage sind mit entsprechenden liftungstechni-
schen Einrichtungen, d. h. Normalbetriebsluftung mit Unterdruck gegentber anderen An-
lagenraumen und automatischer Umschaltung auf Storfallliiftung bei UFs-Freisetzungen,

ausgestattet.

Homogenisierung

Um zu gewéhrleisten, dass das UFs in den Produktbehéltern eine gleichméalige Zusam-
mensetzung, d. h. einen homogenen Anreicherungsgrad besitzt, werden die Produktbe-
héalter bei der Ubernahme aus dem Trennprozess und vor dem Abtransport in Aufheiz-
autoklaven auf Temperaturen von ca. 90 °C erhitzt und dann ein bis zwei Tage auf dieser
Temperatur belassen. Durch die so erhohte Mobilitat der UFs-Molekiile stellt sich eine
Homogenisierung des UFe-Inhalts ein. Die Autoklaven entsprechen weitgehend denen
bei der Einspeisung, jedoch existiert in der Homogenisierung zumeist keine Anschluss-
leitung zur Entleerung der UFs-Behdlter. Die UFg-Behalter sind entweder vollig ver-
schlossen oder sind mit einer Probennahmeeinrichtung verflanscht. Der Autoklav ist
wahrend des gesamten Vorgangs verschlossen und wird erst nach Erkalten der

UFes-Behalter wieder gedffnet.

Wagestation

Die beflllten UFs-Behélter werden vor Aufheizung bzw. vor der Abgabe ins Lager oder
vor dem Abtransport auf einer Waage auf ihr Gewicht kontrolliert, um sicherzustellen,
dass die maximal zulassige Beflillung der Behalter nicht Giberschritten ist. Diese Wagung
stellt eine zweite, unabhéngige Kontrolle des zuldssigen Inhalts der UFs-Behalter dar.
Zur Uberprifung der Waage stehen Priifgewichte zur Verfiigung, sodass eine genaue

Gewichtsbestimmung sichergestellt ist.

104



Betriebsstérungen

Die Komponenten, in denen UFs verfliissigt oder im Uberdruck gehandhabt wird, miissen
S0 ausgelegt sein, dass betriebliche Leckagen im Normalbetrieb aufgefangen und be-
seitigt werden kénnen. Bei Einbringen von beschadigten oder reparierten Behaltern oder
Ventilen sollte es zudem mdglich sein, diese Behalter auch durch die Vakuumsysteme
zu entleeren, falls eine normale Ausdampfung zu Freisetzungen in den Autoklaven fuh-
ren wirde. Die Aufheizung kann hierflr auf Temperaturen begrenzt werden, bei denen
der Dampfdruck des UFs und somit der Behalterinnendruck unterhalb des Umgebungs-
druckes liegt. Kleineren Freisetzungen aus Behaltern in den Bereitstellungslagern kon-
nen durch mobile Absaugeinrichtung und Reparaturmaflinahmen am Behéalter entgegen-
gewirkt werden. Reparaturen an Behéltern oder Behélterventilen im beladenen Zustand
werden prinzipiell nur im kalten Zustand, d. h. bei verfestigtem UFs, durchgefuhrt.

Wird bei der Kontrollwagung eines Produktbehélters festgestellt, dass der Behdlter tber
den maximal zulassigen Fillgrad hinaus befillt wurde, besteht z. B. die Moglichkeit, die-
sen Behalter umgehend in einen Autoklav zu bringen und dort ohne Aufheizung durch
das Evakuierungssystem so weit in den Desublimator zu entleeren, bis das zuldssige
Fullgewicht erreicht ist. Durch diese Vorgehensweise kann eine Gefahrdung der Behal-

terintegritat durch Druckerhéhung beim Aufheizen zur Entleerung vermieden werden.

5.7.4 Brennelementfertigung

Das in die Brennelementfabrik angelieferte, angereicherte UFs wird in einem Autoklaven
aus dem Behélter ausgedampft und in modernen Anlagen z.B. mittels Trocken-
konversion in UO; Uberfiihrt. Anlagen ohne eigene Konversionseinrichtung erhalten das
Uranoxid direkt angeliefert. Im folgenden Abschnitt werden die Arbeitsschritte einer
generischen Brennelementfertigungsanlage beschrieben. Beschreibungen von An-
lagenteilen und Verfahrensschritten richten sich nach den internationalen Richtlinien zu
Transport, Lagerung und Handhabung von Uranverbindungen, sowie frei verfligbarer
Fachliteratur. Abb. 5.9 veranschaulicht ein typisches Prozessdiagramm der Trockenkon-

version.
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Abb.5.9 FlieRschema einer Trockenkonversion

IGRI 98/

In der Trockenkonversion werden die Zwischenprodukte und die Bedingungen der che-
mischen Reaktionen so gewahlt, dass alle Edukte und Produkte in gasférmiger oder fes-
ter Form vorliegen. Dies bringt Vorteile bei der Sicherstellung der Unterkritikalitat und
reduziert die gegenuber einer nasschemischen Konversion notwendige Behandlung

kontaminierter Prozessabwaéasser erheblich.
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In der Regel erfolgt die Umsetzung von UFs zu UO- in zwei Prozessschritten /HEI 91/,
IGRI 98/:

1. Ausgedampftes, gasfoérmiges UFes wird in einer Atmosphéare aus Uberhitztem Was-

serdampf zunéchst in festes Uranylfluorid (UO2F2) umgewandelt (Hydrolyse):

UFs+ 2 H,O — UO2sF, + 4 HF (5.7)

2. Defluorierung und Reduktion mittels Wasserstoffes und Wasserdampf im Wirbel-
schichtofen zu stabilem UO,-Pulver:

UOsF2 + Ho — UO, + 2 HF (5.8)

Die Summengleichung fir diese kombinierten Reaktionen lautet:

UFs + 2 Ho0 + Hy — UO; + 6 HF (5.9)

Die notwendige Energie fur diesen endothermen, kontinuierlichen Prozess kann z.B.
durch eine elektrische Heizung bereitgestellt werden.

Die Besonderheit dieses Verfahrens besteht in der nahezu vollstandigen Umwandlung
des UF¢ Uber UO2F; in rieselfahiges UO; in einem elektrisch beheizten Reaktionsbehal-
ter durch zwei aufeinanderfolgende chemische Reaktionen /MOR 06/. Im ersten Pro-
zessschritt reagiert das gasférmige UFs mit Gberhitztem Wasserdampf in einer Gaspha-
senreaktion zu festem UO.F2-Pulver und HF. Das UOF, wird durch die Schwerkraft in
den unteren Teil des Reaktionsbehdlters transportiert, der als Wirbelschichtreaktor aus-
gelegt ist. Hier reagiert im zweiten Prozessschritt das entstandene UOzF,-Pulver mit ei-
nem Prozessgas-Gemisch, das Wasserstoff enthalt, zu UO»-Pulver und HF-Gas. Das so
erzeugte UO»-Pulver wird dem Reaktionsbehélter entnommen und einem elektrisch be-
heizten Drehrohrofen zugefiihrt. Hier erfolgt die Entfernung von Fluor-Resten und die
vollstindige Reduktion zu UO,-Pulver. Bevor das Urandioxidpulver zu Tabletten ver-
presst werden kann, wird es einer mechanischen Behandlung unterzogen, die im We-
sentlichen aus einer Folge von Misch-, Mahl-, Kompaktier- und Granuliervorgangen be-
steht.
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Das Prozessabgas der Reaktionsbehélter und des Drehofens wird einer Abgasbehand-
lung unterzogen. Es setzt sich qualitativ aus Stickstoff (N2), Wasserstoff (Hz), Fluorwas-
serstoff (HF) und Wasserdampf (H.O) zusammen. Es wird Uber in Serie angeordnete
Sintermetall-Filter gefiihrt, deren Aufgabe darin besteht, mitgefiihrte UO,-Partikel abzu-
scheiden und zurtickzuhalten. Dabei dient der erste Filter als Arbeitsfilter und der zweite
als Sicherheitsfilter (back-up). Durch Uberwachung des Differenzdrucks der Filter kann
deren Integritat sichergestellt werden. Anschlie3end wird das Prozessabgas mittels was-
sergekihlter Kondensatoren auf etwa Raumtemperatur abgekuihlt, wodurch ein Grof3teil
des Wasserdampfs und des Fluorwasserstoffs kondensiert und dabei Flusssaure
gebildet wird. Diese wird in Lagertanks aufgefangen und rezykliert. Der Urangehalt der
Saure wird messtechnisch Uberwacht und der Prozess automatisch abgeschaltet, sollte

ein vorgegebener Grenzwert Uiberschritten werden.

Nach Verlassen der Kondensatoren besteht das Prozessabgas im Wesentlichen aus
Stickstoff, Wasserstoff und geringen Restmengen an Fluorwasserstoff. Zur vollstéandigen
Abtrennung von HF wird das Gas typischerweise Uber mehrere in Reihe geschaltete

Kalksteinabsorptionsfilter gefiihrt. Die Grundlage hierfur bildet die Reaktionsgleichung:

CaCOsz+ 2 HF > CaF; + H,O + CO» (5.10)

Der gebildete Flussspat (CaF,) liegt dann als Feststoff vor. Er wird in Fasser abgefillt
und kann industriell verwertet oder deponiert werden. Hat das Prozessabgas die Kalk-
steinfilter passiert, wird der im Gas verbliebene Wasserstoff zumeist abgefackelt. Das
verbleibende Prozessabgas (Stickstoff, Kohlenstoffdioxid und Wasserdampf) wird Uber

einen Schwebstofffilter der Gebaudefortluft zugefihrt.

Ausdampfung

Bei der Einspeisung von UFs in den Fertigungsprozess wird das Material chargenweise
mit relativ hohem Durchsatz bendétigt. Daher erfolgt die Ausdampfung typischerweise in
Autoklaven, die mit mehrschichtigen Dampfheizungen ausgestattet sind. Dabei herrscht
im Normalbetrieb in dem Autoklav Umgebungsdruck, was ein freies AbflieBen des im
Aufwarmprozess kondensierten Wassers ermdglicht. Der Heizdampf wird vor der
Einspeisung typischerweise auf Temperaturen von einigen Grad tber dem Siedepunkt
eingestellt und als HeilRdampf zugefuhrt. Dies hat den Vorteil, dass das Erhitzen mit
leicht Gberhitztem Dampf ein effektiveres Aufheizen im Vergleich zum Aufheizen mit

HeiBluft ermoglicht, da beim HeilRdampf zusatzlich die Verdampfungsenergie des
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Wassers zum Erwarmen des Behélters genutzt werden kann. Bei einem derartigen
Design wird das abflieBende Kondensat gekihlt und die Systemintegritat mittels eines
Messsystems Uberwacht, sodass eventuelle UFes-Leckagen sofort erkannt wirden. Im
Falle einer Freisetzung werden Kondensatablauf und Dampfzufuhr automatisch
unterbrochen und die Absperrarmatur zur UFs-Prozessleitung geschlossen. Das Kon-
densat wird zur Abwasserbehandlungsstation weitergeleitet. Die Anlage ist dabei so
auszulegen, dass eine grol3e, schlagartige UFs-Freisetzung zu keiner Freisetzung in die

Betriebsrdume und die Umgebung fihren wirde.

Zur Ausdampfung wird ein UFg-Behalter in den Autoklaven eingeschoben, die Verbin-
dungsleitung zur UFe-Prozess-Leitung angeschlossen und die Dichtheit des Anschluss-
strangs Uberprift. Dies geschieht z.B. durch Druckbeaufschlagung mit CO, und an-
schlieRender Unterdruckprifung /IAEA 95/. Nach dem Schlie3en des Autoklaven erfolgt
das Aufheizen des Anschlussstrangs und die Entleerung durch die beheizte UFs-Leitung

Uber eine Druckreduzierung zur weiteren Bearbeitung.

Eine Absperrarmatur der UFes-Prozess-Leitung wird auf dem Autoklav platziert und ist
ebenfalls beheizt. Behalterseitig der Absperrarmaturen befinden sich dann ein An-
schluss zu einem Evakuierungssystem sowie die Einspeisemdglichkeit von CO,-Gas.
Die Restentleerung des UFg¢-Behalters erfolgt durch mehrmaliges Spllen mit CO»-Gas.
Dabei wird der UFs-Behalter mit einem Uberdruck von zumeist wenigen Bar beaufschlagt
und wieder entleert. Das Evakuierungssystem besteht aus einer beheizten Rohrleitung,
einer Unterdruckpumpe und einer Einspeisung in einen Wascher. Das System ist nicht
zur Restentleerung der UFs-Behélter, sondern zur Absaugung von UFs-Resten aus den
Leitungen, insbesondere beim Behélterwechsel und bei InterventionsmalRnahmen, kon-
zipiert /IAEA 95/.

Alle Rohrleitungen und Armaturen, in denen gasformiges UFs transportiert wird, sind ty-
pischerweise beheizt, um ein Absetzen von festem UFs zu verhindern. Durch vorbeu-
gende Instandhaltung und regelmafigen friihzeitigen Austausch der Ventil- und An-
schlusssysteme kann sichergestellt werden, dass Interventionen wahrend der
Ausdampfung unter Normalbedingungen sehr unwahrscheinlich sind. Die Anschluss-
dichtung der Verbindungsleitung zum Behélter sollten bei der Druckprobe bei jedem Be-

halterwechsel mit geprift werden.
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In den Bereichen, in denen gasformiges UFs gehandhabt wird, wird die Anlage durch ein
Freisetzungs-Warnsystem tiberwacht, dass bereits Freisetzungen kleiner Mengen sicher

erkennt und einen Alarm ausgibt.

Betriebsstérungen

Uberfuillte Behalter, die bei der Wagung in der Eingangskontrolle entdeckt werden, wer-
den nicht in den Anlagen verarbeitet werden. Hingegen ist es moglich, schadhafte oder
reparierte Behalter mit den technischen Ausristungen und einer entsprechend ange-
passten Betriebsweise (z.B. Entleerung mit verminderter Temperatur) zu verarbeiten.
Die Autoklaven zur Aufheizung sollten Gber Anschlussmdglichkeiten fir Evakuierungs-
systeme verfligen, sodass eventuell wahrend der Ausdampfung aufgetretene Freiset-

zungen in den Autoklaven wieder beseitigt werden kdnnen ohne den Autoklav zu 6ffnen.

Bei aufgeheiztem UFes-Behélter dirfen keinerlei Transporte oder Reparaturmaf3nahmen
stattfinden. Der Autoklav ist stets geschlossen. Sollte bei aufgeheiztem und noch nicht
entleertem Behdlter eine Reparatur der UFs-Absperrarmatur am Autoklav notwendig
werden, so sind MalRnahmen zu implementieren, dass der UFs-Behalter im Autoklav
schneller abgekihlt werden kann.

5.7.5 Lagerung

Die Lagerung von Uranhexafluorid in angereicherter (Product), natirlicher (Feed) oder
abgereicherter (Tails) Form bedarf in Deutschland grundsétzlich einer Genehmigung
/BUN 79/. Nach Ablauf der Genehmigung ist die Sicherheit einer weiteren Lagerung
erneut nachzuweisen. UFs darf nur in Behdltern gelagert werden, die auch fir den

Transport au3erhalb des Lagers zugelassen sind.

Bei der industriellen Herstellung von ca. 1 Mg angereichertem UFg mit 3,5 Gew.% 23U
fallen ca. 7 Mg abgereichertes Uranhexafluorid an (Tails; /DEU 17/). In Deutschland soll
das zu findende Endlager nach Standortauswahlgesetz (Stand 2020; /BUN 20/) auch
diese Tails aufnehmen. Diese werden vor der Endlagerung aus UFs in eine andere che-
mische Konfiguration gebracht. Im Gegensatz dazu wird das abgereicherte Uran in vie-
len anderen Landern nicht als radioaktiver Abfall, sondern als Wertstoff betrachtet, da in
ihm ein erheblicher Anteil des urspriinglich im Feed enthaltenen 2*°*U zuriickbleibt. Bei
einer Bandbreite von 0,2 — 0,36 Gew.% 2*°U fiir den Abreicherungsgrad verbleiben 30 —

50 % des im Natururan enthaltenen Spaltnuklids in den Tails. Das 238U wird in geringem
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Umfang als wesentliche Komponente bei der Herstellung von Uran-Plutonium-

Mischoxidbrennstoff (MOX) fur Leichtwasserreaktoren verwendet.

Die Konzepte der Lagerung, moglichen Weiterverarbeitung und Entsorgung der Tails in
typischen Anlagen der nuklearen Versorgung sehen haufig vor, dass abgereichertes
Uran, das nicht anderweitig abgegeben wird, fur eine spatere Verwendung als Aus-
gangsmaterial zur erneuten Anreicherung zwischengelagert wird. Teile des Materials
kénnen als Komponenten fur die Herstellung von Uran-Plutonium-Mischoxid-Brennstof-
fen (MOX) verwendet werden. Ist eine weitere Anreicherung oder andere Verwendung
nicht absehbar bzw. ndhert sich der Lagerbestand der genehmigten Kapazitat, kdnnen
die UFe-Tails in UsOg konvertiert und fir einen langeren Zeitraum (50-100 Jahre) zwi-
schengelagert werden. Da U3;Og chemisch sehr bestandig, wasserunldslich, nicht korro-
siv, nicht brennbar und auch bei hohen Temperaturen nicht fllichtig ist, sind die potenzi-
ellen Risiken einer langerfristigen Zwischenlagerung hierbei wesentlich geringer als bei
UFe. Sollte das Material als radioaktiver Abfall deklariert werden, misste es in geeigneter
chemischer Form (nach heutiger Kenntnis ebenfalls als UsOs) einem Endlager fr radio-

aktive Abfalle zugefuihrt werden.

Die Uranhexafluorid-Bestdnde werden vor allem in den Betriebslagern der Verarbei-
tungsanlagen aufbewahrt. Der Gehalt an spaltbarem 23U bestimmt dabei den erforder-

lichen nuklearen Sicherheitsstandard.

Die Lagerung des abgereicherten Uranhexafluorids erfolgt in den in Kap. 5.7.2 vorge-
stellten 48Y- und 48G-Behaltern. Zur UFe¢-Lagertechnik liegen dokumentierte Erfahrun-
gen seit 1951 in den USA, seit ca. 1975 bei den URENCO-Anlagen in GroR3britannien
und den Niederlanden, und seit 1985 in Gronau in Deutschland vor. Hierbei wird ange-
nommen, dass abgereichertes Uran in Form von UFs Uber einen Zeitraum von mindes-
tens funfzig Jahren sicher in den Behdltern gelagert werden kann, in die es beim Anrei-
cherungsprozess abgefillt wurde. Um die Sicherheit bei der Lagerung zu gewahrleisten,
wird jeder mit Uranhexafluorid gefilite Lagerbehélter regelmafig einer ul3eren Inspek-

tion unterzogen.

111



Das abgereicherte UFs kann in UO; oder in die metallische Form konvertiert werden. Als

UO:; lasst es sich anschlief3end industriell nutzen, z. B. im Brennstoffkreislauf /IMAX 01/:

¢ Verwendung als Matrixmaterial fir Brennelemente aus Uran-Plutonium-Misch-
oxid (MOX);

e Einsatz als Brutelement bzw. Neutronenreflektor in fortgeschrittenen (schnellen)

Reaktoren;

e Wiederholte Anreicherung zur Herstellung von Material, dessen Anreicherungs-
grad dem des Natururans gleicht (0,72 % #°U);

o Wiederholte Anreicherung zur Herstellung von leicht angereichertem Produkt-

Uran fur kohlenstoff- oder schwerwassermoderierte Leistungsreaktoren.

Die Konversion von Uranhexafluorid zu Metall findet in zwei Schritten statt: Defluorierung
mit Wasserstoff und dann metallothermische Reduktion mit Magnesium. Sie verlauft

Uber das Zwischenprodukt Urantetrafluorid (UF.):

UFs + Ha > UF4 + 2 HF (5.11)

UFs + 2 Mg > Umetan + 2 Mng (512)

Abgereichertes Uran in metallischer Form findet aufgrund seiner hohen Dichte von
18,9 g/cm3 international sowohl militarisch als auch industriell Verwendung, in den USA
z.B. als panzerbrechende Munition, zivil in Form von Ausgleichsgewichten in Flugzeu-
gen und Schiffen, oder als Abschirmmaterial fir Rontgen- bzw. y-Strahlung in der medi-
zinischen Strahlentherapie /EPA 06/.

5.8 Mdgliche Storfalle im Zusammenhang mit der Freisetzung von UFg

Aufgrund seiner chemischen Natur besteht bei Uranhexafluorid unter Stérfall-
bedingungen das Potential einer gasformigen Freisetzung. Bei der Freisetzung in die
Atmosphére reagiert das gasférmige UFs mit der Luftfeuchtigkeit zu chemotoxischem
Uranylfluorid UO2F, welches zunachst einen dichten, undurchsichtigen Aerosolnebel
bildet, und dem ebenfalls gasférmigen, chemisch und biologisch hoch aggressiven,
chemotoxischen Fluorwasserstoff (HF). Nachfolgend werden reprasentative Storfall-

ereignisse flr eine generische Urananreicherungsanlage beschrieben.
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5.8.1 Freisetzung von gasférmigem UFs innerhalb der Betriebsanlagen

Eine UFs-Freisetzung innerhalb von Anlagen der nuklearen Versorgung kann beim
Aufheizen der Behalter, beim Um- bzw. Einflllen oder durch Bruch bzw. Abriss von
Leitungen erfolgen. Ublicherweise erfolgt die Be- und Entladung der Behalter in
Autoklaven. Der Transportbehélter bildet die erste Freisetzungsbarriere, der Autoklav
die zweite Barriere. In den Gebauden herrscht ein leichter Unterdruck gegeniber dem
auReren Luftdruck. Dies verhindert im Freisetzungsfall ein Ausstromen von UFs in die
auRere Atmosphare, und bildet so die dritte Barriere. Die Uberwachungs- und
Bellftungssysteme der Hallen mussen umgehend auf ein Versagen der ersten und
zweiten Sicherheitsbarriere reagieren kdnnen. In den meisten Verarbeitungsschritten
wird mit Unterdruck gearbeitet, sodass zunéchst Hallenluft in das System eindringt,
bevor Uranhexafluorid austreten kann. Die Abdichtung der Behélter erfolgt Uber
Ventilschluss. Bei diesen Szenarien ist eine Reaktion von UFg mit Luftfeuchtigkeit

wahrscheinlich, und es kann zur Bildung von Uranylfluorid und Flusssaure kommen.

Als chemotoxisch abdeckender Storfall wird die Abscherung einer Feed-Einspeiselei-
tung angenommen. Dieses Ereignis deckt im Hinblick auf das chemotoxische Gefahren-
potential die Abscherung einer Umfullleitung in der Product-Umftillanlage ab. Wenn man
konservativ keine Rickhaltung durch Umschaltung der Abluft auf die Storfallliiftung (ge-
filterte Abgabe der Raumluft Gber das Absaugsystem) unterstellt, kann es zu einer Aus-

breitung von Uran in Form von UOzF; und von HF lber den Kamin kommen.

Als radiologisch abdeckender Stérfall wird die Abscherung einer Umftillleitung zwischen
Aufheizstation und Product-Behalterflllstation mit angereichertem UF¢ betrachtet. Unter-
stellt man konservativ keine Rickhaltung durch Umschaltung der Abluft auf die
Storfallliftung, so kdnnen auch hier Uran in Form von UO2F, mit der entsprechenden
235U-Anreicherung Uber den Kamin zur Ausbreitung gelangen. Dieses Ereignis deckt in
radiologischer Hinsicht typischerweise die Abscherung einer Feed-Einspeiseleitung ab,

da diese weniger UFe mit geringerer Anreicherung und Aktivitat enthalt.
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5.8.2 Auslaufen wassriger uranhaltiger LOsungen, Kritikalitatsstorfall

Das Versagen eines mit uranhaltigen Lésungen gefiiliten Auffangbehalters kann als ab-
deckender Stoérfall angenommen werden. Unterstellt man konservativ keine Riickhaltung
durch Umschalten der Abluft auf die Stérfallliftung (gefilterte Abgabe der Raumluft Gber
das Absaugsystem), so kénnen auch hier kleine Mengen an Uran Uber den Kamin zur
Ausbreitung gelangen. Durch richtige Auslegung der Anlage wird samtliche Flissigkeit

im Sumpf aufgefangen und bleibt somit auf die Anlage begrenzt.

UFs in reiner Form und jedweder Anreicherung kann nicht kritisch werden. Ein Kiritikali-
tatsstorfall wird, auch sofern er als auslegungstiberschreitender Stérfall gilt, dennoch als
hypothetisch zu betrachtendem Ereignis postuliert. Das bei der Reaktion von UFs mit
Wasser oder Luftfeuchtigkeit entstehende, gut wasserldsliche Uranylfluorid (UO2F>)
kann in wassriger Losung in geeigneter Konzentration und Menge auch bei Anreiche-
rungen < 5% #°U (ab ca. 2 %) den Zustand der Kritikalitat erreichen. Das Wasser wiirde

hierbei als Moderator wirken.
Die grundlegenden Kritikalitatsdaten (ker=1) einer UO2F»/H.O-Losung mit 6 % 23U be-
tragen nach /GRS 19/

o kritische Masse (Kugel): 27,5 kg

e kritisches Volumen (Kugel): 26 dm?3

o kritischer Durchmesser (unendlich langer Zylinder): 25,1 cm

e kritische Schichtdicke (unendlich ausgedehnte Schicht): 11,9cm
Die geometrisch sicheren Dimensionen (kerr=0,95) einer UO,F,/H>O-Lésung mit 6 % #*°U
betragen nach /GRS 19/:

e sicheres Volumen (Kugel): 20,8 dm3

o sicherer Durchmesser (unendlich langer Zylinder): 22,5cm

e sichere Schichtdicke (unendlich ausgedehnte Schicht): 10,7 cm
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UO2F./H>0O-L6sungen sind potentiell bei Vorgangen zu erwarten, die mit der Reinigung
von entleerten Behéltern in Verbindung stehen. Als mogliche Storfallereignisse fiir einen

Anreicherungsgrad von 6 % 2*°U kénnen unterstellt werden:
o Kiritikalitatsexkursion in einem Abklingbehalter durch fehlerhafte Befullung,

o Kiritikalitatsexkursion einer Uranlésung bei der Uranausfallung.

Diese Ereignisse kénnen nur dann eintreten, wenn in einem Behalter der Abklinganlage
oder der Uranféallung groRe Mengen an angereichertem Uran vorliegen. Die Wahrschein-
lichkeit hierfur ist sehr gering, denn um eine relevante Menge freizusetzen, musste die
Einddmmung mehrerer Behalter gleichzeitig versagen. Die Folge einer Kritikalitatsex-
kursion in einem Abklingbehalter ist mit einer hohen Wahrscheinlichkeit eine kurzzeitige
Emission von durchdringender y- und Neutronen-Strahlung. Die nukleare Kettenreaktion
kann aber unter bestimmten Bedingungen tber mehrere Stunden anhalten. Die resultie-
rende Dosis der Direktstrahlung ist ohne Abschirmung in der ndheren Umgebung von
wenigen 10m als potentiell letal anzusehen. Wird die Abschirmwirkung der Gebaude-
wande berlcksichtigt und konservativ unterstellt, dass die bei der Exkursion freigesetz-
ten Spaltprodukte vollstandig zur Ausbreitung gelangen, ergeben sich in beiden Fallen
am Anlagenzaun effektive Dosen von wenigen mSv durch Direktstrahlung und Inhala-
tion. Beim Storfall in der Abklinganlage Gberwiegt tendenziell die Direktstrahlung, wéh-
rend beim Storfall in der Uranausfallung vermutlich die Spaltproduktfreisetzungen die

Dosisleistung dominieren wirden.

5.8.3 Mechanische Beschadigung und Absturz eines UFs-Behalters

Zu einer mechanischen Beschadigung eines UFs-Behdlters kann es durch unsachge-
mafRe Handhabung oder Einwirkung von innen oder auf3en kommen. Die grof3te Scha-
densauswirkung bei unsachgemafliem Umgang wirde ein Behdlterabsturz nach sich zie-
hen. Reil3t der Behélter auf, ist mit einer Freisetzung von UFs, UO2F, und HF in groRem

Umfang zu rechnen.

Als abdeckendes Ereignis kann in der Storfallanalyse das teilweise Aufrei3en eines mit
Product der maximal zuldssigen Urananreicherung der Anlage gefiiliten 48Y- oder 30B-
Behalters nach einem Behalterabsturz im Freien angenommen werden. 48Y-Behalter
werden teilweise innerhalb der Anlagen mit einer reduzierten maxmalen Beflllung

(z. B. 6 Mg UFs) verwendet /URE 02/. Dabei wird unterstellt, dass es zu einem Riss des
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Behalters kommt, der durch das anwesende Betriebspersonal sofort bemerkt wird und

innerhalb von einigen Minuten provisorisch abgedichtet werden kann.

Die Wahrscheinlichkeit fiir das Eintreten eines solchen Szenarios ist sehr gering. In den
1960er und 1970er Jahren in den USA durchgefiihrte Falltests haben gezeigt, dass die
48Y-Behélter Fallndhen von bis zu 9m (d. h. wesentlich hoher als bei der Handhabung
oder beim Transport mdglich) unbeschadet tberstehen kénnen /DEK 07/. Dies wurde in
die Transportregularien der IAEA aufgenommen, siehe /IAEA 18/. Im Zulassungsverfah-
ren ist die Behalterintegritat gemaf den IAEA-Sicherheitsstandards bei Fallhéhen von
1,2m (30B-Behalter) bzw. 0,6 m (48Y-Behalter) auf Beton nachzuweisen /IAEA 09b/.

5.8.4 UFe-Austritt beim Transport

Beim Transport von UFes-Behéltern muss gewahrleistet sein, dass diese luftdicht ver-
schlossen bleiben. Bei einem Transportunfall mit leckgeschlagenem Behdalter werden
die Freisetzungsrate und -menge an UFs von der Temperatur, dem umgebenden Me-
dium (Luft, Wasser) und der Grof3e des Lecks bestimmt. Tritt in einem unter Unterdruck
(GroRenordnung 100 hPa) stehenden Behélter ein Leck auf, kommt es zunachst zu ei-
nem Druckausgleich mit der Umgebung, bevor Uranhexafluorid freigesetzt werden kann.
Das feste UFs entweicht anschlieRend langsam durch Sublimation an der Luft. Das evitl.
bei der chemischen Reaktion von UFs mit Wasser oder Luftfeuchtigkeit gebildete UOF-
ist fest, und es ist zu erwarten, dass es die Offnung verstopft. Bei LeckgréRen von ma-
ximal 2,5cm Durchmesser ist weder an Luft noch in Wasser mit einer gro3eren Gefahr
zu rechnen /ISO 05/. In Deutschland hat es bisher keine sicherheitsrelevanten Zwi-
schenfélle beim Transport von Uranhexafluorid gegeben, wahrend es international zu

entsprechenden Vorkommnissen gekommen ist, vgl. auch Kap. 5.10.2.

5.8.5 UFe-Behalter unter Brandbedingungen

Bei Transportunfallen mit Brandeinwirkung ist unter ungtinstigen Umstanden mit poten-

ziell ernsten Auswirkungen zu rechnen.

Ist ein geflillter UFs-Behalter einem Brand ausgesetzt, kann das Uranhexafluorid vom
festen in den flissigen oder gasférmigen Aggregatzustand Uberfiihrt werden. Auch die
Zugfestigkeit des Konstruktionsmaterials der Behalter (ASTM A516 Stahl) nimmt mit zu-
nehmender Temperatur ab /SHI 97/. In Abb. 5.10 sind die Siedephanomene in einem

mit UFe gefillten Transportbehdlter dargestellt. Durch das starke Aufheizen des
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Transportbehélters von aul3en geht das UFe zuerst in den fllissigen Aggregatszustand
Uber, bevor es an der Innenseite der Auf3enwand zum Sieden und dadurch zur Blasen-
bildung kommt, wahrend der noch feste Kern langsam zum Boden des Behalters sinkt.
Diese Siedephdnomene verursachen einen rapiden Druckaufbau im Behalter, der bis

zum Aufreil3en der stéahlernen Umhillung fihren kann.

Hinzu kommt, dass das Schmelzen von UFg mit einem groRem Dichtesprung einhergeht
siehe auch Abb. 5.4. Dadurch nimmt das Volumen des UFs fortschreitend zu, bei voll-
standigem Schmelzen um etwa ein Drittel, bis es nahezu das gesamte Behéaltervolumen
ausflllt und der Behalter aufgrund des hydraulischen Drucks zu bersten droht. Bei wei-
terer Energiezufuhr kommt es zum Bersten des Behélters und zu einer kurzzeitigen,
schlagartigen Freisetzung (,Flash-Verdampfung®) von heiRem UFs-Dampf aufgrund der
plotzlichen Druckentlastung, welcher mit atmospharischem Wasserdampf rasch zu
UO,F;-Aerosolen und HF-Dampf reagiert /RIN 88/, /BRO 97/, /SHI 97/.

Radiation
absorption %

— N % Convection
> 1{?/

Bubbles
condensation

Boiling

Abb. 5.10 Siedeph&nomene von UFs in einem Transportbehdlter nach

/SHI 97/

Ein hypothetischer Stérfallereignisablauf ist in /IAEA 02/ detailliert beschrieben. Hierbei
wird davon ausgegangen, dass sich das UFe in einem 48Y-Behalter aufgrund der

Brandeinwirkung auf eine Temperatur von 120°C erwarmt hat und dabei vollstandig
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geschmolzen ist. Der Dampfdruck von UFe bei dieser Temperatur betragt 6750 mbar.
Infolge des Druckaufbaus platzt der Behalter auf, wodurch UFe in Form einer
Dampfwolke entweicht. Unter den gegebenen Bedingungen ist damit zu rechnen, dass
ca. 65% des Behalterinhalts (d.h. ca. 8.000kg UFs) innerhalb von einer Stunde
freigesetzt werden. Da UFs-Gas schwerer ist als Luft, bleibt die Freisetzungshéhe
zunachst gering; sie wachst jedoch, sofern sich das Gas mit den aufsteigenden
Rauchschwaden des Feuers vermischt, wodurch das UFg starker verteilt und verdinnt
wird. Das gasférmige Uranhexafluorid setzt sich mit atmospharischem Wasserdampf zu
UO,F;-Aerosolen und HF-Dampf um. Um 8.000 kg UFs vollstandig zu hydrolysieren sind
insgesamt 800kg Wasser erforderlich; dies entspricht ca. 50.000m? Luft bei einer
Temperatur von 25°C und 50 % relativer Luftfeuchte. Das gasférmige HF ist leichter als
Luft und wird nicht deponiert; eine Kontamination ist jedoch durch die Ablagerung der

UO:F2-Partikel am Erdboden und an Oberflachen zu erwarten.

Berechnungen im Rahmen des IAEA Coordinated Research Program Assessment of
Safety of UF¢ Transport Packages in Fires (1992-1998) ergaben, dass ein 48Y-Behélter
einem umschlielBenden Feuer mit einer Temperatur von 800 °C zwischen 25 und 35 Mi-
nuten standhélt /DEK 02/, /DEK 04/, /IDEK 07/. Unter der Annahme eines solchen Feuers
zeigten frihere Berechnungen der CEA ein Bersten des 48Y-Behélters hingegen erst
nach einer Einwirkungsdauer von 30 bis 60 Minuten /RIN 88/.

Aufgrund unzureichender experimenteller Daten bleiben Unsicherheiten tber das ther-
mohydraulische Verhalten von Uranhexafluorid unter realistischen Brandbedingungen.
Allerdings wurde im Rahmen probabilistischer Sicherheitsanalysen auch gezeigt, dass
die Wahrscheinlichkeit, dass ein mit UF¢ geflliter 48Y-Behdalter bei einem Transport in
einen GroRRbrand mit verheerenden Auswirkungen verwickelt ist, duf3erst gering ist
/DAR 04/.

5.8.6 Einwirkungen von auf3en

Die groR3te Einwirkung von auf3en wére ein Flugzeugabsturz auf ein Uranhexafluorid-
Lager oder eine Uranhexafluorid-Prozessanlage. Die Eintrittshaufigkeit eines solchen
Ereignisses ist zwar sehr gering, wirde jedoch zu einer gro3en Freisetzung von UFsg,
UOF2, UF4 und HF fuhren. Die bei einer anschlieRenden Reaktion mit Wasser gebildete

Flusssaure fihrt wiederum durch ihre stark &tzende Wirkung typischerweise zu
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Sekundarschaden. Flugzeugabsturz wird bereits bei der Standortauswahl des Lagers
bzw. der Anlage berticksichtigt und haufig als auslegungsiberschreitendes Ereignis ge-

wertet.

59 VorsorgemalRnahmen zur Begrenzung der Storfallfolgen bei
UFe-Freisetzungen

Wie vorstehend dargelegt ist bei kleineren UFe-Freisetzungen das Betriebspersonal
durch die technischen Einrichtungen und die organisatorischen Sicherheitsvorkehrun-
gen in der Lage, umgehend Abhilfe zu schaffen. Bei groRen UFs-Freisetzungen wird in
aller Regel zunachst manuell Raumungsalarm ausgeldst. Die Anlagen sind technisch so
ausgeristet, dass die Freisetzung in den Anlagenrdaumen zunachst keine weitere Scha-

digung der Umgebung verursacht. Vorrangig ist hier der Schutz des Betriebspersonals.

Zur medizinischen Erstversorgung von Betriebspersonal mit storfallbedingten gesund-
heitlichen Beeintrachtigungen oder Schaden insbesondere durch Fluorwasserstoff HF
sollte ein arztlicher Bereitschaftsdienst eingerichtet sein. Dariliber hinaus liegt bei der
Warte Ublicherweise eine Liste mit entsprechend ausgebildeten und ausgestatteten Arz-
ten und Krankenhausern in der ndheren Umgebung vor. Die Alarmordnung beinhaltet
klare und unmissverstandliche Anweisungen zur weiteren Vorgehensweise bei der Ver-
standigung des betrieblichen Bereitschaftsdienstes bzw. fir die Hinzuziehung der Be-
triebsfeuerwehr oder externer Hilfsdienste (z. B. Feuerwehr, technisches Hilfswerk, Sa-

nitatsdienste).

Eindammung der Freisetzung

Im Eingangsbereich zu den Hallen in denen UFs gehandhabt wird sollten in ausreichen-
der Zahl Atemschutzgerate zur Verfiigung stehen, die zur Bekampfung mdoglicher
UFe-Freisetzungen vorgehalten werden. Als mdgliche technische Maflinahme zur Been-
digung einer Freisetzung ist das Schlie3en von Ventilen durch manuelle Betatigung zu
nennen. Weiterhin wird technisches Gerat vorgehalten, um auch mit anderen Mitteln Le-
ckagen abzudichten. Hierzu gehoren CO»-Feuerléscher, um durch Vereisung eine UFs-
Blockade in Rohrleitungen zu erzeugen, Holzstopfen, nasse Tiicher, usw. Zur Reparatur
undichter Behalter oder Ventile sind spezielle Reparaturkoffer vorhanden, in denen die
notwendigen Gerate zur Reparatur oder zum Austausch von Behdlterventilen bzw. zum
Abdichten von Behdltern bereitgehalten werden. Der Einsatz der jeweils geeigneten

MalRnahmen kann nicht im Voraus festgelegt werden, sondern hangt von dem jeweiligen
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Schadensbild und dem Zustand der Anlage im konkreten Einzelfall ab. Im Fall einer Aus-
stattung der Prozessanlagen mit jeweils doppelter UmschlieBung der aufgeheizten
UFe-Behalter und geeigneter Absperrarmaturen bei UFes-Austritt aus dem Autoklav bzw.
der Moglichkeit, das UFs-Behalterventil fernbedient zu betéatigen, wird davon ausgegan-
gen, dass es dem Betriebspersonal gelingen wird, eine grél3ere Freisetzung von Uran-
hexafluorid per Handbedienung zu verhindern. Dartber hinaus ist durch die technische
Ausstattung der Liftungsanlagen sicherzustellen, dass eine UFs-Freisetzung zu keinen

groReren Schadensauswirkungen in der Umgebung der Anlage flhrt.

Fur Maflinahmen zur Begrenzung der Folgen einer storfallbedingten UFes-Freisetzung
und zur Behebung der Schadensursache ist zunachst die Betriebsmannschaft zustan-

dig. Folgend werden fiir die jeweiligen Anlagen typische Alarmstrukturen beschrieben.

Urananreicherungsanlage

Da bei einer Urananreicherungsanlage relativ wenig Betriebspersonal im Einsatz ist, wird
hier die Betriebsmannschaft haufig durch Mitarbeiter der Abteilung Sicherheit bzw. der
Betriebsfeuerwehr verstéarkt. Dieser Personenkreis ist jeweils fur die Eindammung einer
UFe-Freisetzung sowie fir die Beseitigung der Schaden und die Dekontamination
zustandig. Erfolgt eine UFs-Freisetzung im Zusammenhang mit einem Brand bzw. wurde
der Alarm als Brandalarm an die zustandige Betriebsfeuerwehr und die externe Feuer-
wehr weitergegeben, so sind diese nur fir Bekampfungsmalinahmen, nicht aber fir die
Behebung der Schadensfolgen in der Anlage zustandig. Eine Weitergabe des Brand-
alarms erfolgt entweder auf Veranlassung der Betriebsfeuerwehr oder automatisch

sofern der Alarm nicht innerhalb von wenigen Minuten quittiert wird.

Brennelementfertigungsanlage

Bei Brennelementfertigungsanlagen geht der Brandalarm typischerweise bei der auf
dem Betriebsgelande befindlichen Werksfeuerwehr ein, die fir das gesamte Nuklearge-
lAnde zustandig ist. Die MalRinahmen zur Einddmmung einer UFe-Freisetzung liegen hier
vorwiegend in der Verantwortung der zahlenmalf3ig relativ stark besetzten Betriebsmann-

schaft. Es kann auch die externe Feuerwehr im Einsatzfall automatisch alarmiert werden.
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Schutz der Umgebung

Eine groRRere UFe-Freisetzung mit erheblichen Auswirkungen fir die umliegende Bevol-
kerung ist bei einem internen Stdérfallereignis in der Anlage ausgeschlossen. Dies wird
durch die Implementierung entsprechender technischer Einrichtungen unter Beachtung

der physikalischen Gegebenheiten sichergestellt.

Fur zivilisatorisch bedingte auRere Einwirkungen, deren Auswirkungen nicht mit Sicher-
heit auf das Betriebsgelande beschrankt werden kénnen (z.B. Flugzeugabsturz), sind
weitergehende MalRihahmen vorgesehen. Entsprechend dem Katastrophenschutzplan
werden die zustandigen Stellen alarmiert. Hierfur stehen normale Telefonleitungen und
darliber hinaus Ublicherweise eine Standleitung zur Feuerwehr und eine Richtfunkver-
bindung zur Polizei zur Verfigung. Die ¢rtliche Katastrophenschutzleitung (Landrat oder
Kreisverwaltung) wird durch einen sachkundigen und kompetenten Mitarbeiter der jewei-
ligen Firma unterstitzt. Diese Vorkehrungen und Einrichtungen entsprechen den Rah-
menempfehlungen fur den Katastrophenschutz in der Umgebung kerntechnischer Anla-
gen /BMUB 15/. Die vom Betreiber kerntechnischer Anlagen geforderten MaRnahmen
sind damit erfiillt. Weitere Vorkehrungen liegen in der Verantwortung der Behorden.

Die internen Alarmplane der Betreiber sehen vor, dass der zustandige Bereitschafts-
dienst, der Uber Funk alarmiert werden kann, die notwendigen Maf3nahmen einleitet und
das Betriebspersonal benachrichtigt. Der Katastrophenschutzplan regelt die Hinzuzie-
hung der erforderlichen externen Hilfsdienste — Feuerwehr, technisches Hilfswerk, Sani-

tatsdienste — und die Verstandigung der vorgesehenen Arzte und Krankenh&user.

Die erwahnten Vorsorgemalnahmen wurden nicht speziell wegen einer befiirchteten
UFe-Freisetzung getroffen, sondern beinhalten die allgemeine Katastrophenschutzvor-

sorge, in die die kerntechnischen Anlagen einbezogen sind.

Bei Unfallen wahrend des Stral3en- oder Schienentransports von Uranhexafluorid-Be-
haltern, bei denen massive Freisetzungen nur durch katastrophenartige Einwirkungen
ausgeldst werden kdnnen, sind fur die Erstmal3nahmen die ortlichen Hilfsdienste zustan-
dig. Zu deren Information dient das ,Unfallmerkblatt fir den Stralentransport von
Uranhexafluorid® /URE 77/, das beim Transport mitzufiihren ist; auf diesem sind Gefah-
renhinweise, Notfallmallhahmen und die zu informierende Stelle fur kerntechnische Hil-

feleistung bei Dekontamination und Nachentsorgung angegeben.
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5.10 Besondere Vorkommnisse bei der Verarbeitung von UFs

Dieser Abschnitt enthalt eine zusammenfassende Ubersicht besonderer Vorkommnisse
im In- und Ausland, die sich in Anlagen der Kernbrennstoffversorgung mit Umgang mit

Uranhexafluorid zugetragen haben (Stand 2018).
e Bundesrepublik Deutschland: 41 Vorkommnisse

¢ International (ohne BRD): 163 Vorkommnisse

Die sicherheitstechnische Bewertung dieser Vorkommnisse basiert zum einen national
auf der Atomrechtliche Sicherheitsbeauftragten- und Meldeverordnung (AtSMV)
/BUN 18c/. Zum anderen auf der siebenstufigen internationalen Bewertungsskala INES
(International Nuclear Event Scale) /KOT 94/, /IAEA 08b/, /IAEA 09c/.

Zur Inspektion von UFs-Transport- und Lagerbehaltern, die den nach Anforderungen der
internationalen Standards (ISO, ANSI) vorzunehmen ist, liegen nur wenige veroffent-
lichte Ergebnisse vor. Eine systematische Auswertung wurde in /TEC 85/ vorgenommen.
Sie zeigt, dass bei weniger als 0,1 % der Behélter Beschadigungen nach Spezifikation
der Normen beobachtet wurden, die besondere Mal3nahmen erforderlich machten. Frei-

setzungen aufgrund von Behdaltermangeln traten nicht auf.

5.10.1 Fazit aus den Vorkommnissen mit Freisetzung von UFg in Deutsch-
land

Bei den 41 registrierten Vorkommnissen in deutschen Anlagen im Zeitraum von 1966
bis 2018 kam es in 27 Fallen (66 %) zu einer Freisetzung von UFs (bzw. UOF;). Dabei
handelte es sich um Mengen von 10 g bis 200 kg. Die Ursachen hierfir waren
/BUN 09c/:

e 24.08.1966, Nukem (Konversion): Versagen der Leitungsheizung, UFs konden-
sierte und blockierte die Zufuhr, Bersten der Leitung durch externe Heizung (ther-

mische Belastung);

e 31.03.1969, Nukem (Analysebereich): Bersten eines flexiblen Zufuhrschlauchs

beim Abflllen von UFs;

e 30.09.1969, Nukem (AuRengelande): unplanmaRiges Offnen des Dampfauslass-

ventils durch defektes pH-Messgerat;
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30.11.1977, RBU 1: Ventilundichtigkeit;

07.12.1977, RBU 1 (Ausdampfstation): Verstopfung eines Anschlussstiicks zum

Umfullen von UFsg;
11.04.1978, RBU 1 (Ausdampfstation): defekte Dichtung;

23.06.1980, RBU 1 (Konversion): versehentlich gedffnetes Ventil als Ursache fiir
die Einleitung von flissigem statt gasformigem Ammoniak, dadurch UFs-Umsetz-
ung im Fallbehalter verhindert, keine ausreichende Riickhaltung durch nachge-
schaltete Barrieren;

15.07.1980, RBU 1 (Konversion): Entleeren von Probeflaschen, fehlende Umset-

zung des kristallinen UFg, fehlende Ruckhaltung der Prozessluft;

08.07.1981, RBU 1 (Ausdampfstation): falsches Rohrstiick zwischen Ausdampf-

station und Fallbehélter;

06.12.1982, RBU 1 (Ausdampfstation): verklemmtes Ventil zwischen Ausdampf-
station und Fallbehalter;

08.02.1984, RBU 1: Entweichen von UFs beim Ankoppeln von UF¢ -Behélter und

Karbonatwasserbehalter
22.02.1984, RBU 1 (Chemiebereich): verstopftes Ventil durch kristallines UFe

22.02.1984, RBU 1 (Chemiebereich): Ventile und Leitungen durch kristallines
UF¢ verstopft;

25.07.1985, RBU 1 (Abflllstation): Bedienungsfehler: ungespilter Behélter

wurde evakuiert;

19.07.1986, RBU 1 (Konversion): Fehlbedienung an einer Leitung, Ventil nicht

geschlossen, Schlauchschelle reift ab;

27.04.1987, RBU 1 (Ausdampfstation): Defekt an einem Hauptventil, unvollstan-

diges SchlieRen des Ventils vor Wartungsarbeiten;

23.10.1989, Siemens U (Spulstation): Ermidungserscheinung an einem flexiblen

Schlauchende, versehentliche Offnung eines Ventils;

31.01.1990, Siemens U (Spulstation): Beschadigung einer Lotzinndichtung durch

Temperaturerhéhung infolge unsachgeméafer Behalterhandhabung;
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e 12.12.1990, Siemens U (Abgasaufbereitung): Explosion eines Abgaswaschers
o 27.12.1994, ANF Lingen: Undichtigkeit am Flansch einer Filterkerze

e 27.01.1996, ANF Lingen: Leckage an einer Vakuumpumpe

e 10.01.2005, ANF Lingen: Versagen einer UFs fihrenden Verbindungsleitung

e 13.11.2006, ANF Lingen: Undichtigkeit an der Restentleerungspumpe

fur Behalter
e 03.02.2008, ANF Lingen: Versagen einer UFs fihrenden Verbindungsleitung

e 21.01.2010, Urenco Gronau: Freisetzung von Uranhexafluorid in den Raum der

Behaltervorbereitung
e 23.07.2011, Urenco Gronau: Freisetzung an einem Ventil
e (07.08.2013, Urenco Gronau: Freisetzung an enem Ventilflansch

e 17.09.2015, Urenco Gronau: Freisetzung bei Reparaturarbeiten an der Druckre-

duzierstation

Die meisten Freisetzungen waren demnach die Folge von defekten Ventilen und finden
am haufigsten in den Ausdampfstationen der Anreicherungsanlagen statt. Zu Kritikali-

tatsstorfallen mit UFs ist es in Deutschland bisher nicht gekommen.

Zur bisher groten Freisetzung von Uranhexafluorid in Deutschland kam es am
30.09.1969 in der Brennelementeherstellung Hanau (damaliger Betreiber: NUKEM). Der
Vorfall, bei dem 200 kg UF¢ freigesetzt wurden, ereignete sich im Freien und war die
Folge eines Tests flr die 30-Zoll-Sicherheitsbehélter. Ein solcher Behélter wurde mit
280 kg abgereichertem Uran beladen und mit heilBem Dampf erhitzt. Der Auslass fir das
Kondenswasser wurde mit einem pH-Messgeréat Uberwacht, das auf ein Vorhandensein
von Séure als Folge von austretendem Uranhexafluorid reagiert und die Dampfeinlass-
und -auslassventile schlief3t. Im Verlauf des Tests verdampfte das UFs planméaRig und
stromte in einen angeschlossenen Prozessbehdlter. Nach 10 Minuten 6ffnete das
Dampfauslassventil wegen eines Defekts am pH-Messgerat. Daraufhin wurden ca.
200 kg Uranhexafluorid freigesetzt, bis ein Operateur in Schutzkleidung nach funf Minu-
ten die Freisetzung stoppen konnte. Es bildete sich eine 25 m hohe und 200 m lange
UFs-Wolke. Im Umkreis von 50 m wurde der Boden kontaminiert. Menschen kamen nicht

zu Schaden.
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5.10.2 Fazit aus den Vorkommnissen mit Freisetzung von UFg International

Unter den 163 aufgezeichneten Vorkommnissen in auslandischen Anlagen im Zeitraum
von 1950 bis 2018 befinden sich 123 (75 %), die zu einer Freisetzung von Uranhexaflu-

orid fihrten.

Die haufigsten Ursachen fiir UFs-Freisetzungen im Bereich von einem bis einigen
hundert Kilogramm waren Fehler bei der Probennahme, Versagen von Ventilen (z. B.
Pierrelatte, 12.04.1987), der Bruch von Verbindungsleitungen und der Bruch von
verstopften Leitungen beim Wiederaufheizen. In einigen Fallen ereigneten sich
Explosionen durch Reaktionen mit organischen Stoffen (Tricastin, 13.01.1981 und
13.01.1982; Pilcaniyeu, 29.10.1984). Eine Explosion in der Diffusionsanreicherungs-
anlage Oak Ridge am 13.12.1962 mit hohem Sachschaden kdnnte ebenfalls hierher
gehoren; wegen unzureichender Dokumentation ist dieser Fall allerdings in der
Aufstellung nicht enthalten. Die Unfalle fuhrten in einem Fall zu einer tédlichen Verétzung
mit Flusssaure (Gore, 04.01.1986) und bei der Explosion in Pilcaniyeu zu einer schweren
Verletzung eines Betriebsangehdrigen. In mehreren Féllen traten leichtere Veratzungen
und Inkorporationen von Uran ein. Die UFe-Freisetzungen fuhrten zum Teil zugroR3réu-
migen Kontaminationen der Anlagengebdude, des Werksgeldndes und — in einigen

Fallen — auch der benachbarten Flachen.

In der Auswertung wurden auch die eingetretenen Unfélle beim Transport von
UFe-Behaltern erfasst. Bei diesen Ereignissen trat jedoch keine Freisetzung von
Uranhexafluorid auf. Selbst beim Untergang der ,Mont Louis“* wurde — trotz eines
undichten Behalterventils — kein UFs an die Umwelt abgegeben. Aus verschiedenen
Berichten im Zuge der Untersuchungen nach dem Unfall in Gore /NRC 86a/, /NRC 86b/,
/INRC 86¢/, INRC 90/ ergibt sich, dass relativ haufig Behalter mit UFe UGberfillt wurden.
In einigen Fallen wurden Uberflllte Behalter entgegen den Vorschriften aufgeheizt,
wobei das Behalterventil geschlossen war. In einem Fall (Metropolis, 07.12.1984) kam

es dabei zu einer massiven Verformung eines 48Y-Behalters. Es ist nur glicklichen

1 Am 25.8.1984 kam es im Armelkanal zum ZusammenstoR einer Autofahre mit dem franzdsischen Frach-
ter ,Mont Louis", der 30 Behélter mit insgesamt 360 t Uranhexafluorid geladen hatte und auf dem Weg
von Pierrelatte nach Riga war. Das Schiff sank und kam auf einer Sandbank zum Liegen. Alle UFe-
Behélter blieben intakt und konnten aus dem Wasser geborgen werden. Ein Behélter war am Ventil un-
dicht, sodass Wasser in den Behalter eindrang /RID 05/.
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Umstanden zuzuschreiben, dass es nicht zum Bersten des Behalters und einer damit

verbundenen Freisetzung einer gréReren Menge von Uranhexafluorid kam.

Zur bislang gréRten UFs-Freisetzung Uberhaupt kam es bei dem Vorkommnis am
07.03.1978 im Lager der Anreicherungsanlage Portsmouth. Ein aufgeheizter dinnwan-
diger Zylinder mit 14 t UFs-Feed wurde nach der Probeentnahme zuriick in den entspre-
chenden Lagerbereich gebracht. Beim Absenken mit dem Gabelstapler fiel der Behalter
aus 20 — 25 m Hohe auf den Boden. Dabei bildete sich ein 20 cm langer Riss im Behél-
ter, und innerhalb von 30 — 60 Minuten wurden 9.500 kg Uranhexafluorid (entsprechend
6.400 kg Uran) freigesetzt. Davon konnten 550 kg vom Boden zuriickgewonnen werden;
die restliche Menge verteilte sich in die Luft, gro3tenteils au3erhalb der Anlagenbegren-

zung.

5.10.3 Relevanz der eingetretenen Vorkommnisse und Konsequenzen fur
Sicherheitsvorkehrungen in deutschen Anlagen

Wahrend die ,Sicherheitsanforderungen fir Kernbrennstoffversorgungsanlagen®
/BMU 04/ bei der Handhabung von gasférmigem UFs stets zwei Barrieren vorschreiben
und bei der Handhabung von flissigem UFs drei Barrieren gegentber der Umgebung
fordern, wird in /DOE 87/ (Vorgangerversion von /USEC 95/), in dem die Anforderungen
an amerikanische Anlagen dargestellt sind, eine zweite Barriere bei flissigem UFs nur
empfohlen. Eine dritte Barriere wird hingegen nicht gefordert und ist in amerikanischen
Anlagen oft auch nicht realisiert. Teilweise ist nicht einmal eine zweite Barriere beim
Umgang mit fliissigem UF¢ realisiert (z. B. Vorkommnis in Gore am 04.01.1986). Dartiber
hinaus ist es teilweise sogar noch ublich, Behélter mit verflissigtem UFs zu
transportieren. Dies zeigt, dass die konstruktiven Einrichtungen fiir die UFs-Handhabung
und das Barrierenprinzip in den deutschen Anlagen weitergehend und konsequenter

angewendet werden.

Die relativ haufigen Behdlteriberfillungen (aufgrund des Versagens von Wage-
einrichtungen oder aufgrund von Bedienungsfehlern), die beim Wiederaufheizen des
Uberfillten Behéalters zu ernsten Folgen fihren konnen (z. B. Gore, 04.01.1986), haben
bewirkt, dass in der Urananreicherungsanlage in Gronau die Beflllung von Behaltern
sowie das Entfernen eventueller Uberfiillungen von vornherein nicht im flissigen
Zustand des UFg durchgefuhrt wird. Dadurch wird die Gefahrdung des Behélters durch
den Dichtesprung beim Schmelzen von UFs vermieden. Jeder befiillte Behélter wird

prinzipiell auf einer separaten Wagestation Uberprift, zusatzlich zur betrieblichen
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Messeinrichtung bei der Beflllung. Der Kontrolle der zuldssigen Befillung vor

Wiederaufheizung wird grof3te Bedeutung beigemessen.

Die Gefahr groRRer Freisetzungen aus aufgeheizten Behaltern mit flussigem Uranhexa-
fluorid ist in deutschen Anlagen durch die technischen Einrichtungen (Autoklaven), die
generell eine zweite Barriere gewahrleisten, praktisch beseitigt. Dartber hinaus erfolgt
die Ausdampfung oder Aufheizung immer in einem Betriebsgebdude welches durch
Unterdruckhaltung und entsprechende luftungstechnische MalRnahmen bzw. Liftungs-
abschluss eine dritte Barriere gegen Freisetzung in die Umgebung darstellt. Zum Schutz
des nicht unmittelbar mit der Ausdampfung befassten Betriebspersonals ist bei der
Urananreicherungsanlage in Gronau ein separater Anlagenraum fir Komponenten mit
UFs im Uberdruck eingerichtet. Dadurch entfallt die Notwendigkeit von Fluchtraumen, da
alle Raume auflerhalb des Betriebsraumes fiir das Betriebspersonal als gesicherte

Zufluchtsraume gelten kénnen.

Die erhdhte Freisetzung von gasférmigem UFs in die Prozessabluft aufgrund falscher
Betriebsparameter bei der Fallung (RBU, 23.06.1980) hat dazu gefiihrt, dass vor Beginn
der UF¢-Einspeisung, die fir den Fallvorgang notwendigen Zustande der Flussigkeits-
vorlage und der Prozessgase uberwacht werden und durch sicherheitstechnisch wirk-
same Verriegelungen gewahrleistet sind. Zuséatzlich wurde das Ammoniakversor-
gungssystem nachgertistet, sodass die versehentliche Einspeisung von flissigem

Ammoniak nicht mehr mdglich ist.

Die zahlreichen kleineren UFg-Freisetzungen bei Interventionsmalinahmen oder beim
Behalterwechsel (RBU, 1981-1984) haben die Entwicklung eines Evakuierungs-
systems bedingt, mit dem kleinere feste oder gasférmige Mengen UFs abgesaugt
werden kdnnen. Dieses UFs wird dann in der Wasservorlage eines Waschers umgesetzt.
Zusatzlich wurden die Einrichtungen zur Beheizung der UFe-Leitungen und der
Armaturen verbessert. Nachdem aufgrund von Fehlbedienung trotz des provisorischen
Evakuierungssystems weitere kleinere UFg-Freisetzungen auftraten (RBU, 1985-1986),
wurde eine Checkliste fur den Ablauf der notwendigen Tatigkeiten beim Behéalterwechsel
entwickelt. Durch diese organisatorischen Verbesserungen wurden Fehlbedienungen im

Normalbetrieb weitgehend ausgeschlossen.
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Was die prinzipielle Vorgehensweise und die Verfahrensschritte beim Ausdampfen und
beim Beflllen von Behaltern mit Uranhexafluorid betrifft, so sind die in /JUSEC 95/ darge-
stellten Betriebsanweisungen auch in den deutschen Anlagen stets eingehalten worden.
Die infolge der kleineren UFs-Freisetzungen beim Behalterwechsel (RBU, 1981-1984)
notwendigen Verbesserungen der Betriebsanweisungen bedeuten keine prinzipielle
Abweichung, sondern eine Prazisierung und Detaillierung einzelner Teilschritte wahrend
der notwendigen Tatigkeiten zur Ausdampfung von UFes. In den relativ groben
Ausfihrungen von /USEC 95/ kann der Betriebsablauf naturgemaR nicht bis in die
kleinsten Details dargestellt sein, insbesondere da er auf die anlagenspezifischen
Gegebenheiten abgestimmt sein muss. Durch die Einbeziehung der Erkenntnisse, die
aus den kleineren Freisetzungen gewonnen wurden, konnte ein verbesserter Standard

fur die Betriebsanweisungen erreicht werden.

Aufgrund einer Fehlbedienung bei Interventionsarbeiten sowie infolge der verzégerten
Installation des endgultigen Evakuierungssystems kam es zu einer gréReren
Freisetzung von UFs (RBU, 27.04.1987) /BAY 88/. Als Konsequenz daraus wurde die
technische Einrichtung des Evakuierungssystems und der Steuerungseinrichtungen
verbessert, sowie die Checkliste fir die Handhabung des Evakuierungssystems bei
Reparaturarbeiten erweitert. Die neue Betriebsanweisung beinhaltete ebenfalls die
Konsequenzen aus dem Storfall mit UFe-Freisetzung aufgrund einer gebrochenen
Ventiliberwurfmutter (Pierrelatte, 12.04.1987). Es wird darin festgelegt, dass keinerlei
Arbeiten an der UFs-Absperrarmatur oder der Verbindungsleitung durchgefiihrt werden
durfen, solange ein mit UFe geflillter, aufgeheizter Behélter angeschlossen ist.
AuRerdem wird die Kontrolle der Dichtheit des Behalterventils vor Offnen der Ausdampf-

station verbindlich vorgeschrieben.
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6 Ablagerungs- und Ruckhaltemechanismen

In Anlagen des Brennstoffkreislaufs kommt es durch die Verarbeitung von Kernbrenn-
stoffen in Teilen der Anlage zur Freisetzung radioaktiver Stoffe in Gas- oder Aerosolform.
Um den Schutz von Personal, Mensch und Umwelt zu gewéhrleisten, sind Ruckhalte-
mechanismen notig, die die Freisetzung auf die daflir vorgesehenen Bereiche begrenzt.
Des Weiteren sind storfallbedingte Freisetzungen zu unterstellen. Zum Schutz des Per-
sonals und der Umgebung sind auch fir diesen Fall geeignete Vorkehrungen zu treffen
/IDEU 22/.

Laftungsanlagen nach deutschem Recht lassen sich in Anlagen der Klasse 1: Notfallan-
lagen und Anlagen der Klasse 2: Anlagen fiur den Normalbetrieb unterscheiden
/IKTA 05/. Radionuklide werden in zwangsbe- und entlifteten RGumen gehandhabt. Hier-
bei wird durch die Zu- und Abluftregelung ein kontinuierlicher Unterdruck innerhalb der
Anlage gewahrleistet. Dies bewirkt, dass bei eventuellen Undichtigkeiten, ein luft- oder
gasgetragener Transport der Aktivitdt immer in die Anlage und niemals aus ihr heraus
erfolgt. Entsprechend dem von den radioaktiven Stoffen ausgehenden Gefahrdungspo-
tential kdnnen hierbei zusatzliche abgeschlossene Systeme wie Handschuhkéasten oder
heiBe Zellen verwendet werden. Diese Systeme weisen dabei ihrerseits einen Unter-
druck gegenulber der umgebenden Raumluft auf. Hierbei entsteht eine Staffelung der
Druckgradienten von der Umgebung hin zum Verarbeitungsort der radioaktiven Stoffe,
der die primare Kontaminationsquelle darstellt. Abb. 6.1 zeigt die Staffelung des Unter-
drucks flr ein abgeschlossenes System zur Aktivitdtshandhabung in einem unter ver-

minderten Druck stehenden Werkraum.
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Umgebungsdruck (Pg)

Werkraum (Py)
Pw>Po

N Aktivitatseinschluss (Py)
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Abb. 6.1 Druckstaffelung in Einrichtungen zur Behandlung radioaktiver Stoffe

—]>

Vor der Abgabe, der zur Erhaltung des Unterdrucks abgefiihrten Luft, muss diese durch
geeignete Systeme effektiv von Schadstoffen sowie radioaktiven Stoffen befreit werden.
Die zur Erzeugung des Unterdrucks notwendigen Abluftsysteme bestehen aus Luftka-
nalen zur Fihrung des Abluftstroms, dem Filtersystem zur Reinigung des Luftstroms und
einem Ventilator zur Erzeugung der Druckdifferenz. Das Zuluftsystem ermdglicht hierbei
eine gezielte Verteilung der Frischluft und sorgt fiir einen optimalen Luftaustausch. In
bestimmen Féllen ist das Spulen von Betriebsrdumen durch das Liftungssystem nach
deutschem Gesetz vorgesehen. Fir die Reinigung der Abluft werden anforderungsent-
sprechend verschiedene Filtersysteme eingesetzt. Die Filterung partikelbasierter Verun-
reinigungen kann durch dynamische Abscheideverfahren und durch Fasermattenfilter
erfolgen. Fir schadstoffbelastete Abgase werden Gas-Sorptionsfilter und Nasswascher
verwendet. Fur besondere Anwendungen sind modifizierte Bauformen, wie Fasertiefbe-

ttfilter, Heil3gasfilter und Sandbettfilter vorgesehen.

Die grof3en Abluftmengen bedingen ebenfalls grol3e Zuluftmengen, die gefiltert, befeuch-
tet, erwarmt oder auch gekuhlt werden missen. Um diese Mengen zu reduzieren, kann
ein Teil der Raumluft Gber Umluftfilter geleitet werden, die jedoch in entsprechender si-
cherheitstechnischer Relevanz zum Zu- und Abluftsystem ausgelegt sein muissen
/KTA 05/.
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6.1 Eigenschaften luftungstechnischer Einrichtungen unter verschiede-
nen Betriebsbedingungen

6.1.1 Bestimmungsgemaler Betrieb

Der bestimmungsgemé&i3e Betrieb umfasst die Betriebszustande des ,Normalbetriebs”
und des ,Anormalen Betriebs® /KER 16/.

6.1.1.1 Normalbetrieb

Im Normalbetrieb (stérungsfreier Betrieb) befindet sich die Anlage innerhalb der fir den
regularen Betrieb vorgesehenen Parameter. Die hierbei vorzufindenden Bedingungen
entsprechen den Bedingungen, fur die das Liuftungs- und Rickhaltesystem der Anlage
ausgelegt sind. Dies bedeutet im Falle des Luftungssystems, dass sich alle Temperatu-
ren, Volumenstrome, Partikelkonzentrationen und Druckstaffelungen der gesamten An-
lage innerhalb der fir den Normalbetrieb definierten Parameter befinden und somit eine
Freisetzung radioaktiver Stoffe auf dem Luftweg oberhalb der im Rahmen der Genehmi-
gung festgelegten Emissionsgrenzen ausschlielRen /KER 16/.

6.1.1.2 Anormaler Betrieb

Im Gegensatz zum Normalbetrieb treten beim anormalen Betrieb eine oder mehrere Sto-
rungen auf, die jedoch in ihrem Ausmald den sicheren Weiterbetrieb der Anlage nicht
gefahrden. Fir das Liftungs- und Filtersystem kénnen hierbei bereits erhéhte Parame-
ter, wie erhéhte Durchséatze oder erhdhte Partikelfrachten gegentiber dem Normalbetrieb
auftreten. Der anormale Betrieb sowie dessen Grenzen sind innerhalb des Genehmi-
gungsverfahrens und der Sicherheitsanalyse betrachtet, im Betriebshandbuch niederge-
schrieben und stellen einen sicheren definierten Zustand auf3erhalb der Parameter fir

den storungsfreien Normalbetrieb dar /KER 16/.
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6.1.2 Storfallbetrieb

Der Storfall beschreibt den Zustand einer Anlage deren Weiterbetrieb in Folge einer Sto-
rung aus sicherheitstechnischen Argumenten nicht mehr vertretbar ist. Hierbei kann wei-
terhin unterschieden werden, ob der Stérfall im Rahmen der Anlagenauslegung betrach-
tet wurde, oder ob es sich um einen auslegungsiberschreitenden Storfall handelt.
Primares Ziel aller Handlungen im Storfallszenario ist die Einhaltung der Schutzziele
nach AtG und StrlISchV /KER 16/, /BUN 18b/, /DEU 22/.

Storfalle sind, je nach Ausmalf3, unter anderem:
e Brande,
e Kiritikalitat,
o Freisetzung radioaktiver Stoffe in die Anlage,

e Einwirkung von auf3en (Flugzeugabsturz, Hochwasser, Erdbeben, Blitzschlag).

In der Regel gibt es zur Beherrschung dieser Szenarien eine auslegungsbestimmende
Annahme, anhand welcher ein Storfall als auslegungsiiberschreitend eingestuft werden
kann. Im Falle eines Auslegungsstorfalles ist die Anlagen inklusive luftungstechnischer
Einrichtungen der Kategorien 1 und 2 in der Lage, den vorliegenden Storfall, ohne die
Uberschreitung der Emissionsgrenzwerte zu beherrschen. Im Falle eines auslegungs-
uberschreitenden Storfalls sind die ltftungstechnischen Anlagen dazu einzusetzen, eine
frihe Freisetzung radioaktiver Stoffe zu vermeiden und im Freisetzungsfalle die freige-

setzte Menge radioaktiver Stoffe zu minimieren.

6.1.3 Verhalten von Aerosolen unter Storfallbedingungen

Im Gegensatz zu den Bedingungen im Normalbetrieb kdnnen im Storfallbetrieb Situati-
onen auftreten, in denen die durch die Druckstaffelung gewahrleistete, gerichtete Stro-
mung sowie die nachfolgende gefilterte Abgabe der Luftmengen zusammenbricht. Unter
diesen Bedingungen treten die physikalisch bedingten naturlichen Transportmechanis-
men in den Vordergrund des Aerosolverhaltens. Die Transportmechanismen beruhen
hierbei auf Druckdifferenzen oder der durch Warme hervorgerufenen Naturkonvektion.
Brande oder kritikalitatsbedingte Warme- und Druckentwicklungen unterstitzen diese

Prozesse und stellen zugleich eine Aerosolquelle dar.
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6.1.3.1 Teilchentransport tber den Impuls

Stromt das Medium z. B. aus einem unter Uberdruck stehenden Behélter aus, so kann
es durch seinen Impuls in entferntere Raumbereiche getragen werden. Ausstromende
Gase kdnnen hierbei einen Teil ihres Impulses, auf ruhende Partikel Ubertragen und so-

mit deren Transport beginstigen.

6.1.3.2 Naturkonvektion

Hat das Medium eine geringere Dichte als die Atmosphare, in die es freigesetzt wird, so
steigt es auf. Hat es eine gréRere Dichte, so sinkt es nach unten. Die Dichte ist stoffspe-
zifisch und abhangig von der Temperatur. So hat z. B. Wasserdampf eine geringere und
Kohlendioxid eine hthere Dichte als Luft. Mit steigender Temperatur nimmt die Dichte
ab. Im Falle eines Brandes steigen die heiRen Verbrennungsgase nach oben, kihlen
sich an den Wéanden und der Decke ab und sinken wieder nach unten. So entsteht eine
Naturkonvektionsschleife, die die Atmosphare oberhalb des Brandherdes durchmischt.
In den darunter befindlichen Bereichen kann dabei die Atmosphare weitgehend stagnie-

ren, sodass in diese zunachst wenig Aerosol gelangt.

6.1.3.3 Zwangskonvektion

Liftungssysteme oder Geblase bewirken eine Zwangskonvektion. Der durch die Ventil-
lationseinrichtungen des Luftungssystems erzeugte Unterdruck ist hierbei die treibende
Kraft fur die gerichtete Stromung der Luft. Im ordnungsgeméaRen Betrieb wird dabei eine
Druckstaffelung aufrechterhalten, die es ermdglicht, die gesamte abgegebene Luft zur
Reinigung Uber ein Filtersystem zu leiten, bevor sie an die Umgebung abgegeben wird.
Die Aufrechterhaltung der liftungstechnischen Druckstaffelung sowie die Integritat der
Filtersysteme unter Storfallbedingungen tragt mafRgeblich zur Beherrschung von Storfal-

len sowie der Vermeidung der Freisetzung radioaktiver Stoffe bei.
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6.2 Rickhaltesysteme fur Aerosole und fliichtige Fortluftbestandteile

Die im liftungstechnischen System verbauten Gasreinigungs-Systeme werden entspre-
chend der technischen Anforderungen in verschiedenen Bauformen eingesetzt. Die Bau-
form und Auslegung des Filtersystems richtet sich hierbei einerseits hach Temperatur,
Art und Volumenstrom des zu reinigenden Gases, andererseits nach Art und Beschaf-
fenheit der Verunreinigung. So werden fir feste und fllissige Verunreinigungen verschie-
dene mechanische Filter eingesetzt, im Falle von gasférmigen oder leicht fllichtigen Ver-
bindungen kommen Sorptionsfilter oder Gaswascher zum Einsatz. Im folgenden Kapitel

wird der Aufbau und die Wirkweise dieser Filtersysteme dargestellt.

6.2.1 Fasermattenfilter

Fasermattenfilter bestehen aus dem Filtermaterial sowie dessen Halterung. Entspre-
chend ihrer Abscheidefahigkeit fur Partikel wird zwischen Grob-, Fein- und Schweb-
stofffiltern unterschieden. Je nach Konstruktion und verwendeten Materialien weisen sie
eine unterschiedliche Bestandigkeit gegen erhdhte Temperaturen, Feuer, aggressive

Stoffe, sowie Differenzdruck oder DruckstofR3e auf.

Abb. 6.2 zeigt ein Konstruktionsbeispiel fur Filtereinsatze zur Verwendung in Luftungs-
anlagen. Das Filtermaterial wird in einer offenen Faltung von der Filterhalterung getragen
und bildet Lufttaschen. Dies erméglicht den Einsatz groR3flachiger Filter bei geringer An-
stromflache des Filtereinsatzes. Zwischen den Lufttaschen kdnnen sich je nach Ausle-
gung Separatoren und Bauteile des Filterhalters befinden. Am Filterhalter angebrachte

Dichtungen verhindern eine Bypass Stromung zwischen Rahmen und Filtermaterial.
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Abb. 6.2 Konstruktionsbeispiele fiir Fasermattenfilter

INOV 19/

Fasermattenfilter sind in sehr unterschiedlichen GrofRen erhéltlich. Die Anstromflachen
kénnen 0,01 bis 1,5 m2 betragen. Durch Parallelschalten mehrerer Filter in einem LUf-
tungssystem kann die Filterflache nach Bedarf vergréRert werden. Filter mit gleicher An-

stromflache, aber groRerer Tiefe, haben eine grol3ere Filterflache.

Entsprechend der Anforderungen an das Filtern kénnen sehr unterschiedliche Materia-
lien verwendet werden. Als Filtermedium wird beispielsweise Glasfaser, Edelstahlfaser
oder Kunststoffaser verwendet. Die Rahmen kdnnen aus Stahl, Aluminium oder auch
aus Sperrholz gefertigt sein, die Dichtungen bestehen beispielsweise aus Gummi oder
Glasfaserwatte. Die Separatoren zwischen den jeweiligen Filtertaschen kénnen aus Alu-

minium, Kunststoff oder Papier bestehen.
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Die Abscheidemechanismen zur Abscheidung partikelférmiger Verunreinigungen in ei-

nem mechanischen Filtersystem lassen sich in vier verschiedene Effekte aufteilen.
¢ Diffusionseffekt,
o Tragheitseffekt (Impaktion),
o Sperreffekt (Interzeption),

e Siebeffekt.

Im Folgenden werden auf den Abscheidemechanismus der einzelnen Effekte und die

jeweiligen Partikeleigenschaften, fur welche diese effektiv sind, eingegangen.

Diffusionseffekt (Diffusiophorese)

Staubpartikel sowie Schadstoffmolekile, deren Verhalten aufgrund ihrer Gré3e mal3-
geblich Uber die Brownsche Teilchenbewegung definiert wird, folgen im Allgemeinen ei-
nem Konzentrationsgradienten. Wird nun durch Adsorptions- oder Absorptionseffekte an
der Filteroberflache die lokale Konzentration der zu filternden Materialien reduziert, so
bewegen sich diese entlang des Konzentrationsgradienten in Richtung des Filtermateri-
als und werden dort ebenfalls abgeschieden. Die Filtration aufgrund des Diffusionsef-
fekts ist effizient fur Molekule und kleine Partikel < 1 pm. Die Effizienz der Filtration mit-
tels Diffusionseffekt nimmt mit sinkender Stromungsgeschwindigkeit, sinkendem
Partikeldurchmesser und sinkendem Faserdurchmesser zu. Eine schematische Darstel-
lung des Diffusionseffekts findet sich in Abb. 6.3.
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Abb. 6.3 Schematische Darstellung des Diffusionseffekts

/ICAM 17/
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Sperreffekt

Der Sperreffekt beruht auf der Adsorption von Staubpartikeln, die mit dem Filtermaterial
in Kontakt geraten. Die Effekte des Diffusions- und Sperreffekt Giberschneiden sich im
Bereich der Partikelgréf3en von 0,1-1um, jedoch spielt der Einfluss der Diffusion fur die
Abscheidung mittels Sperreffekt eine untergeordnete Rolle. Die Partikel bewegen sich in
gerichteter Bewegung mit dem Luftstrom. Die Effizienz der Filtration von Partikeln mittels
Sperreffekt nimmt mit dem Partikeldurchmesser, sowie mit sinkendem Faserabstand
und Faserdurchmesser zu und ist weitgehend unabhangig von der Stromungsgeschwin-
digkeit. Eine schematische Darstellung des Sperreffekts findet sich in Abb. 6.4.

Abb. 6.4 Schematische Darstellung des Sperreffekts

/ICAM 17/

Tragheitseffekt

Werden die Partikel so grof3, dass sie sich aufgrund ihrer Eigenmasse von der Bewe-
gung des Luftstroms durch Tragheit unterscheiden, so gewinnt die Abscheidung tber
den Tréagheitseffekt an Einfluss. Hierbei umstromt die Luft die Filterfasern, wobei die ent-
haltenen Partikel dem Luftstrom aufgrund ihrer Tragheit nicht folgen kénnen und mit den
Filterfasern kollidieren. Das Prinzip gleicht dem Prinzip der im vorherigen Kapitel be-
schriebenen dynamischen Trennverfahren. Die Effektivitat der Abscheidung tber den
Tragheitseffekt steigt mit Partikeldurchmesser und Stromungsgeschwindigkeit und sin-
kendem Faserdurchmesser. Eine schematische Darstellung des Tragheitseffekts findet
sich in Abb. 6.5.
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Abb. 6.5 Schematische Darstellung des Tragheitseffekts

ICAM 17/

Siebeffekt

Der Siebeffekt ist fir Partikeldurchmesser im GréfRenbereich der Filterporen (Faserab-
stand) der primare Abscheidemechanismus. Die Partikel werden allein aufgrund ihrer
Dimensionierung durch das Filtermaterial daran gehindert, den Filter zu passieren. Die
Siebwirkung nimmt mit steigender PartikelgrofRe und sinkendem Porendurchmesser zu
und erlangt ab ca. 3 um Bedeutung. Eine schematische Darstellung des Siebeffekts fin-
det sich in Abb. 6.6.

Abb. 6.6 Schematische Darstellung des Siebeffekts

/ICAM 17/

In Abb. 6.7 ist die Wirksamkeit der verschiedenen Abscheidemechanismen als Funktion
der Partikelgrol3e fir einen Faserfilter dargestellt. Der Gesamtabscheidegrad eines Fil-
ters ergibt sich aus der Summe der einzelnen Effekte; er ist durch einen parabelformigen
Verlauf gekennzeichnet. Diejenige PartikelgréRe, bei der bei gegebener Geschwindig-
keit der Luftstromung durch das Filtermedium der Gesamtabscheidegrad eines Filters
am geringsten, d. h. der Durchlassgrad am grof3ten ist, wird als MPPS (Most Penetrating

Particle Size) bezeichnet; sie ist ebenfalls in Abb. 6.7 markiert und liegt bei Faserfiltern
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typischerweise zwischen 0,2 und 0,3 um, d. h. im Ubergangsbereich zwischen Diffusi-

ons- und Sperreffekt als den dominierenden Abscheidemechanismen.
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Abb. 6.7 Wirksamkeit der verschiedenen Abscheidemechanismen als Funktion der

Partikelgré3e fur einen Faserfilter

/ICAM 17/

Der Abscheidegrad eines Filters héangt dabei von verschiedenen Parametern ab, wie
z. B.

e eingesetztes Filtermaterial,
e Filterflache,

o Luftgeschwindigkeit.

Bei geringerer Luftgeschwindigkeit werden mehr Teilchen zuriickgehalten. Eine grol3ere
Filterflache reduziert die Stromungsgeschwindigkeit beim Durchtritt durch den Filter.

Gleichzeitig erhéht eine gréRRere Filterflache die Lebensdauer des Filters.

Sowohl der Gesamtabscheidegrad eines Faserfilters als auch die Partikelgréf3e mit dem

hochsten Durchlassgrad hdngen von der Geschwindigkeit der Luftstromung durch das
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Filtermedium ab. Bei einer Verringerung der Stromungsgeschwindigkeit wirde sich die
in Abb. 6.7 dargestellte Abscheidekurve zu gréR3eren Partikeln hin verschieben, und der
Mindestabscheidegrad wiirde etwas ansteigen. Letzteres hangt damit zusammen, dass
der Sperreffekt von der Geschwindigkeit unabhéngig ist, wéhrend der Diffusionseffekt
mit abnehmender Stromungsgeschwindigkeit zunimmt. Umgekehrt wirde sich bei
zunehmender Stromungsgeschwindigkeit die Abscheidekurve infolge des abneh-

menden Diffusionseffektes zu kleineren Partikelgréf3en hin verschieben.

In Tab. 6.1 ist der Einfluss ausgewahlter Filterparameter auf die Wirksamkeit einzelner
Abscheideprozesse zusammengestellt /WEB 97/. Positiv korreliert (,pos“) bedeutet,
dass die Filterwirksamkeit mit grof3er werdendem Parameter steigt; negativ korreliert
(,neg“) heildt, dass sie mit groRer werdendem Parameter fallt. Kein Einfluss ist mit ,-“ ge-

kennzeichnet.

Tab. 6.1  Korrelation zwischen verschiedenen Filterparametern und der Wirksamkeit
von Abscheideprozessen
IWEB 97/
Abscheide- Stromungsge- | Faserdurch- Faserdichte PartikelgroRRe
prozess schwindigkeit messer
Diffusion neg neg pos neg
Interzeption - neg pos pos
Impaktion pos neg pos pos
6.2.1.1 Klassifikation von Faserfiltern

Wie eingangs erwahnt, lassen sich Faserfilter in die Klassen Grob-, Fein- und Schweb-
stofffilter einteilen. Hierbei werden die Grob- und Feinstaubfilter zusammen behandelt,

wahrend sich die Schwebstofffilter gesondert noch einmal in zwei Gruppen aufspalten.

Grob und Feinstaubfilter

Grob und Feinstaubfilter spielen eine besondere Rolle bei der Abtrennung luftgetragener
Verunreinigungen mit PartikelgroRen > 1 pm. Die Unterscheidung zwischen Grob- und
Feinfilter wird hier bei einer PartikelgroRe von 10 pum angesetzt. Der primare Abtrenn-
mechanismus im Bereich der Grob- und Feinfilter ist fur die Grobfilter der Tragheitseffekt
sowie fur Feinfilter der Sperreffekt. Die Zielgruppe dieser Filterklasse umfasst haupt-

sachlich Verunreinigungen der Aul3enluft durch terrestrische Sand- und Erdenstdube
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sowie Baustaube, es konnen jedoch auch Staube aus Bruch- und Mahlvorgangen gefil-
tert werden. Auch einige Bakterien fallen in diese Gréf3enklassifizierung und kénnen von
Feinstaubfiltern zurtickgehalten werden. Entsprechend der Vorkommen solch groberer
Luftverunreinigungen werden Grob- und Feinstaubfilter, oft auch gestaffelt, als Vor-
schaltfilter fur feinere Filtersysteme verwendet, was die Lebensdauer der feineren und
teureren Systeme erheblich erhéht /CAM 15/.

Tab. 6.2 Klassifikation von Grob- und Feinstaubfiltern nach DIN EN 779

Filterklasse mittlerer Abscheidegrad, mittlerer Wirkungsgrad,
gravimetrisch (%) atmospharisch (%)

G1 <65 -

G2 65-80 -

G3 80-90 -

G4 > 90 -

F5 - 40-60

F6 - 60-80

F7 - 80-90

F8 - 90-95

FQ - > 95

Schwebstofffilter

Schwebstofffilter werden eingesetzt, um Partikel und Aerosole < 1 pm sicher aus Luft-
stromen zu entfernen. Verunreinigungen dieser Stoffklassifikation zeichnen sich dadurch
aus, dass ein Absinken der Partikel in der Luft bei Raumtemperatur sehr langsam oder
gar nicht vorhanden sein kann. Daher auch der Name ,Schwebstoff‘-Filter. Das genaue
Sedimentationsverhalten der Schwebstoffe wird hierbei von der Materialdichte, der Tem-
peratur und der Gaszusammensetzung beeinflusst. Partikel der Zielgruppe dieser Filter-
klasse sind lediglich Gber den Partikeldurchmesser definiert und missen daher nicht
zwingend schwebende Stoffe sein. Die maf3geblichen Mechanismen der Gasreinigung
der Schwebstofffilter sind der Sperreffekt sowie der Diffusionseffekt. Schwebstofffilter
werden gemalf der europaischen Norm DIN EN 1822-1 in die Filterklassen H 10-H 14
(HEPA = High Efficiency Particulate Air Filter) und U 15-U 17 (ULPA = Ultra Low Penet-
ration Air Filter) eingeteilt /CAM 15/.
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Tab. 6.3

Klassifikationen von HEPA-und ULPA-Filtern nach DIN EN 1822-1

Integralwert Lokalwert (Leckprifung)
Filterklasse Abscheide- Durchlass- Abscheide- Durchlass-
grad (%) grad (%) grad (%) grad (%)
H 10 85 15 - -1
H11 95 5 - 1) -1
H 12 99,5 0,5 - 1) -1
H 13 99,95 0,05 99,75 0,25
H 14 99,995 0,005 99,975 0,025
U 15 99,9995 0,0005 99,9975 0,0025
U 16 99,99995 0,00005 99,99975 0,00025
U 17 99,999995 0,000005 99,9999 0,0001

1 kein Nachweis erforderlich.

Als Vorfilter fur HEPA- und ULPA-Filter kommen gemal3 DIN EN 779 die zuvor beschrie-
benen Grobstaubfilter der Klassen G 1-G 4 (fur Partikel > 10 um) und Feinstaubfilter der
Klassen F 5—F 9 (fur Partikel im GroRBenbereich 1-10 um) zum Einsatz. Der Abscheide-
grad und die Leckfreiheit von HEPA- und ULPA-Filtern werden gemaf DIN EN 1822-4
und 1822-5 geprift.

6.2.1.2 Staubbeladung und Filterstandzeiten

Zur Auslegung und einwandfreien Funktion eines Filtersystems ist neben der Adressie-
rung der richtigen Filtersysteme fiir die in der Anlage vorkommenden Staubbelastungen
auch der zeitliche Verlauf der Filterleistung von Bedeutung. Hierbei spielt die Staubbe-
ladung der Filter eine entscheidende Rolle. Die Triebkraft der Gasfiltration ist die zwi-
schen der Rohgasseite und der Reingasseite herrschende Druckdifferenz. Durch Bela-
dung der Filter mit Staubpartikeln steigt diese Druckdifferenz durch partielle Verstopfung
des Filters durch den abgeschiedenen Staub bei gleichem Volumenstrom an. Die Bela-
dung eines Filters mit Staub kann sich positiv auf den Abscheidegrad auswirken, wobei
durch den entstandenen Filterkuchen eine effektivere Abscheidung der Partikel stattfin-
det. Der Differenzdruck Uber einen Filter lasst sich durch simple verfahrenstechnische
Messungen im laufenden Betrieb ermittelt und wird daher als Indikator fur die Standzeit
eines Filters herangezogen. Die maximalen Druckdifferenzen, bei der ein Filterwechsel
notig wird, werden von den Filterherstellern fir ihre Produkte angegeben. Da der Anstieg
des Differentialdrucks tber einen Filter mit einer Erhdhung der mechanischen Belastun-

gen einhergeht, kdnnen Einschrankungen bei der Genehmigung der Filteranlage
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festgelegt werden. Die Standzeiten von Filtersystemen lassen sich durch eine geeignete

Staffelung der Filterqualitat von Grob- hin zu Feinfiltern optimieren.

Filtersysteme, die fir die Belastungen des Storfallbetriebes ausgelegt sind, erfahren im
Idealfalle keine Staubbelastung. Jedoch unterliegen auch die Filtersysteme der Katego-
rie 1 der nattrlichen Alterung und mussen im Anforderungsfall zuverlassig funktionieren.
Hierzu sind die Filter nach einer vom Hersteller angegebenen materialabhdngigen ma-
ximalen Standzeit auszuwechseln und die Funktionstiichtigkeit des Filtersystems in re-
gelméaRigen Abstanden zu Uberprifen. Filtersysteme der Kategorie 1 missen zudem fiir
die im Storfall mdéglichen Bedingungen ausgelegt sein. Hierzu gehéren inshesondere
erhebliche Staubbelastungen durch Brand- und Schwelvorgange sowie deutlich erhéhte
Gastemperaturen. Dies fuhrt dazu, dass Filteranlagen der Kategorie 1 abhangig vom
Auslegungsstorfall einen technisch grundlegend anderen Aufbau aufweisen kénnen, als

dies fir Filtersysteme der Kategorie 2 fur dieselbe Anlage der Fall ist.

Fur die Auslegung der Abluft-Filteranlage, die wahrend oder unmittelbar nach Stérfallen
in deutschen Kernkraftwerken betrieben werden muss, legt die Sicherheitstechnische
Regel KTA 3601 fest, dass die Filtereinheit in Stromungsrichtung aus Schwebstoff-Fil-
terelementen mindestens der Filterklasse H 13, aus Jodfilteranlagen (Auslegung
2 x 100 %) sowie aus Schwebstoff-Filterelementen mindestens der Filterklasse H 11 be-
stehen muss. Diesen Filtern sollten Vorfilter mindestens der Klasse G 4 vorgeschaltet
werden /KTA 05/.

In Urananreicherungsanlagen nach dem Gasultrazentrifugenprinzip missen die Abgas-
und Absaugeinrichtungen mit mindestens einem Schwebstoff-Filterelement der Filter-
klasse H 13 und einem Vorfilter der Klasse G 4 oder mit gleichwertigen Ruckhalteein-
richtungen (z. B. zwei Schwebstoff-Filterelemente der Filterklasse H 12) ausgeristet
sein. Sind den Filtern Wascher vorgeschaltet, sind zuséatzlich Tropfenabscheider vorzu-
sehen /BMU 04/.

In Anlagen zur Herstellung von Leichtwasserreaktorbrennelementen mit niedrig angerei-
chertem Uran missen die Abgas- und Forderablufteinrichtungen mit mindestens einem
Filter der Klasse S nach DIN 24184 und einem Vorfilter oder mit gleichwertigen Rick-
halteeinrichtungen ausgerustet sein. Sind den Filtern Wascher vorgeschaltet, sind zu-

satzlich Tropfenabscheider vorzusehen /BMU 04/.
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6.2.2 Gas-Sorptionsfilter

Die Abgasreinigung mittels Sorptionsprozessen beschreibt die reversible (Adsorption)
oder irreversible (Absorption) Bindung von Abgasbestandteilen an eine aktive Oberfla-
che. Als Oberflache kdnnen hier Feststoffe (Tiefbettfilter) und Flussigkeiten (Gaswa-
scher) dienen. Ein bekanntes Beispiel fir Adsorptionsfiltersysteme sind Aktivkohlefilter
zur Schadstoffadsorption. Ein in der Kerntechnik bekanntes System sind insbesondere

die lodfilter, die chemisch-absorptive Wirkmechanismen aufweisen.

6.2.3 Tiefbettfilter

Sand- und Fasertiefbettfilter kbnnen fir extreme Zustande, z. B. zur Beherrschung von
Storfallen, bei denen chemisch aggressive Stoffe, heil3e Brandgase oder Druckstol3be-
lastungen auftreten, eingesetzt werden. lhre Rickhaltefahigkeit ist durch ihren groRen
Platzbedarf eingeschrankt. Bei typischen Tiefbettfiltern, die fir die Druckentlastung des
Reaktorsicherheitsbehélters entwickelt wurden, befindet sich die einzige Dichtung zwi-
schen dem Filtereinsatz und dem Gehause auf der Rohluftseite, sodass einstromende
Leckluft ebenfalls mitgefiltert wird. Das Filtermaterial besteht typischerweise aus Edel-

stahlfasern.

6.2.4 Gaswascher

Gaswascher dienen der Entfernung von Partikeln und gasférmigen Verunreinigungen
aus Abgasen. Die Mechanismen der Abgasreinigung beruhen hierbei auf der Sorption
gasférmiger Verbindungen in der Waschflissigkeit sowie auf der Benetzung
partikelférmiger Verunreinigungen. Die Benetzung partikelférmiger Verunreinigungen
kann durch die Zugabe von Additiven in die Waschflissigkeit erhoht werden. Die
Sorption gasférmiger Verunreinigungen kann allein durch die Ldslichkeit der Gase in der
Waschflussigkeit oder durch eine chemische Reaktion der Verunreinigung mit einem in
der Waschflussigkeit vorhandenen Reaktionspartner stattfinden. Gaswascher werden
beziglich der Waschflissigkeit in der Regel im Umlaufbetrieb eingesetzt, was die
Kapazitat des Waschersystem begrenzt und eine Uberwachung der Fullhéhe und
Waschflussigkeitsqualitat erfordert. Um einen effektiven Stoffaustausch zwischen der
gasférmigen und flissigen Phase zu ermdglichen, muss die Kontaktoberflache
maximiert werden. Hierzu kommen verschiedene Bauformen von Gaswaéascher zum

Einsatz.
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6.2.4.1 Spruhwéascher

Sprihwascher bestehen aus einem meist zylinderférmigen Zerstauberraum in dem auf
einer oder mehreren Ebenen eine Waschflissigkeit mittels Zerstauberdisen eingespriht
wird. Die zu reinigenden Abgase werden im Gegenstrom zu der herabrieselnden Wasch-
flussigkeit in den unteren Teil des Waschers eingespeist und nach erfolgter Reinigung

oberhalb der Spriihebenen abgesaugt. Eine schematische Darstellung eines Sprihwa-

T Reingas
Waschflussigkeit

(AN

schers ist in Abb. 6.8 dargestellt.
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Abb. 6.8 Schematische Darstellung eines Sprithwaschers

Die Waschfliissigkeit wird hierbei mittels einer Umwalzpumpe aus dem Sumpf des Wa-
schers entnommen und erneut in den oberen Teil des Waschers eingespeist. Zwischen
Zerstauberraum und Abgaszufuhr kdnnen sich zuséatzlich von Siebbtéden getragene
Schittungen befinden. Die verrieselte Waschflissigkeit trifft auf diese Schittung und
lauft als Flissigkeitsfilm an dieser herab. Dies soll die Kontaktzeit mit dem durch diese
Schiittung entgegenstréomenden Abgas erh6hen und den Stoffaustausch verbessern.
Vom Gas mitgerissene Tropfen miissen oberhalb der Zerstdubungszone von einem ge-
eigneten Topfenabscheider, sowie hinter dem Wascher von einem gesonderten Flissig-
keitsabscheider aus dem gereinigten Gasstrom entfernt werden. Qualitat und Fullstand
der Waschflussigkeit sollten in sinnvollen Intervallen Gberprift werden. Das Intervall
nach denen die Kapazitaten der Waschfliissigkeit erschopft ist hAngt vom Volumenstrom

der Abgase der Schadstoffbeladung der Abgase, sowie von Art und Menge der
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Waschflissigkeit ab. Austausch oder Regeneration der Waschflissigkeit lassen sich im

Falle hochbeladener Abgasstrome sinnvoll als kontinuierliches System auslegen.

6.2.4.2 Rotationswascher

Die Bauform des Rotationswaschers besteht aus einem zylindrischen Wascherkdrper in
dem sich eine oder mehrere Rotor—Stator Kombinationen befinden. Die Waschflussigkeit
wird auf die Rotor-Stator Kombination geleitet und durch die schnelle Rotation des Ro-
tors zerstaubt. Der Anprall des beschleunigten Flussigkeitsfilms am Stator sorgt fur eine
weitere Zerstaubung der Waschfliissigkeit. Das zu reinigende Abgas wird unterhalb der
Zerstauberstufen in den Wascherkdrper eingespeist, durchlauft im Gegenstrom den Zer-
stauberraum und wird oberhalb der letzten Rotor-Stator Kombination aus dem Wéscher
entnommen. Die Nachbehandlung der gereinigten Abgase kann ein oder mehrstufig mit-
tels Tropfen- und FlUssigkeitsabscheidern stattfinden (Abb. 6.9).
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Abb. 6.9 Schematische Darstellung eines Rotationswéaschers
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6.2.4.3 Venturi-Wascher

Die Bauform des Venturi-Waschers erinnert an die Form einer Sanduhr. Das Rohgas
wird von Oben in das System eingebracht und durch den sich verringernden Durchmes-
ser beschleunigt. Die Waschflissigkeit wird oberhalb des geringsten Querschnitts im
Gleichstrom zum Abgas an der Wandung des Waschers eingebracht. Das beschleunigte
Gas zerstaubt die Waschfllssigkeit an der Stelle des geringsten Querschnitts und bildet
einen feinen Nebel, der auf der Reingasseite aufgefangen und getrennt wird. Eine sche-
matische Darstellung eines Sprithwaschers ist in Abb. 6.10 dargestellt. Venturi-Wascher
erreichen hohe Geschwindigkeiten im Gasstrom und erreichen eine sehr effektive Gas-
reinigung. Ein Nachteil ist die wenig flexible Auslegung, da das Funktionsprinzip nur fur
einen definierten Bereich der Gasgeschwindigkeit und somit fir konstante Volumen-
stréme ausgelegt ist.

Rohgas

Waschflussigkeit v v
>
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—
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Abb. 6.10 Schematische Darstellung eines Venturi-Waschers
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6.2.5 lodfiltersysteme

Radioaktives lod (,Radioiod“) kommt in gro3em Mal3e in Spaltproduktldsungen vor und
stellt aufgrund seiner hohen Bioverflgbarkeit und biologischen Halbwertszeit ein wichti-
ges Element zum Schutz von Umwelt und Bevolkerung dar. lod ist ein volatiles Element
und kann im festen, sowie im gasféormigen Zustand auftreten. Es bildet zudem biover-
flgbare fllichtige organische Verbindungen wie Methyliodid. Zur effektiven Riickhaltung
von Radioiod aus Abgasstrémen ist aufgrund seiner Eigenschaften eine reaktiv- absorp-
tive Filterung des lods aus der Abluft notwendig. Aufgrund seiner Natur als Spaltprodukt,
ist Radioiod fur Anlagen der nuklearen Versorgung von vernachlassigbarer Bedeutung
und tritt nur im Falle eines Kiritikalitatsstorfalles einer solchen Anlage in sehr geringen
Mengen als Spaltprodukt auf. Aufgrund der in den européischen Nachbarstaaten vor-
handenen Anlagen zum Umgang mit offenen bestrahlten Kernbrennstoffen, werden lo-
dfilter jedoch in diesem Stoérfallhandbuch behandelt.

lodfilter sind in der Regel aus einer Kombination aus einer ersten Filterstufe zur Abschei-
dung von Schwebstoffen, und einer zweiten Stufe aus lodsorptionsfiltern zur Abschei-
dung von gasférmigem lod und organischen lodverbindungen aufgebaut. Hierbei sind
weitere zwischen- oder nachgeschaltete Filterstufen notwendig, um Emissionen aus den
lodfiltern zu entfernen. Die zur Entfernung des lods wirksame Filterkombination besteht
hierbei meist aus einem Gas-Nasswascher in Kombination mit einem Feststoff-Sorpti-
onsfilter /RIL 16/.

Eine adsorptive Filterung von lod ist in Anlagen zur Wiederaufarbeitung von Kerbrenn-
stoffen nicht moéglich, da die Filter, durch die beim Aufléseprozess in gréReren Mengen
entstehenden Stickoxide, vergiftet werden und ihre adsorptive Funktion fur lod verlieren.
Zur effektiven Entfernung von lod aus Abgasstromen dieser Art wurde friher das auf
Quecksilbernitrat und HNO3 basierende Mercurex-Verfahren eingesetzt. Modernere Ab-
gasreinigungsverfahren basieren auf der basischen Wasche der Abgase in Kombination
mit einem auf Silbernitrat basierenden reaktiven Feststofffilter. Die basische Wéasche
sorgt fur eine Vorreinigung der Abgase. Hierbei werden die sauren Abgasbestandteile
und Stickoxide sowie gréRere Mengen lod entfernt. Im Anschluss stellt die Feststofffilt-
ration der Abgase die Stufe der Feinreinigung dar. Hierbei wird das zur Filterung ver-
wendete Silbernitrat aus Alumina (Al.Os; AgA) oder Silica (SiO2; AgS) fixiert eingesetzt.
Silber-basierte Feststofffilter sind auch in der Lage lod aus organischen lodverbindungen
effektiv zurtickzuhalten /RIL 16/.
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Die Reinigungsprozesse laufen nach nachfolgenden Reaktionsgleichungen ab:

Basische Wasche:

3 l2g) + 6 OH'@g) = 5 I'ag) + 103°aq) + 3 H20n) (6.1)
Feststoffabsorption:

3 lag) + 6 AgNO3pn — 4 Agli + 2 AglOs(r + 6 NO2() (6.2)

CHzal(g) + AgNO35 — CH3NO3g) + Aglg (6.3)

aq wassrige Losung
f fest

fl flussig

g gasformig

Zur Vorreinigung und Nachbehandlung der Abgase zwischen den jeweiligen Stufen wer-

den Faserfilter und Tropfenabscheider eingesetzt, die dem Gasstrom entsprechend kor-

rosionsbestandig ausgelegt werden missen. Tab. 6.4 zeigt die in ausgewahlten Anlagen

zur Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen verwendeten Verfahren /RIL 16/.

Tab. 6.4  Abgasreinigungssysteme ausgewahlter Wiederaufarbeitungsanlagen zur

Entfernung von Radioiod

IRIL 16/
Anlage Land lod-Filterkombination
WAK* Karlsruhe, Deutschland AgS
Cogema (UP2-400) | La Hague, Frankreich Basische Wasche
Cogema (UP3) La Hague, Frankreich AgA, Basische Wasche
THORP Sellafield, Grol3britannien | AgS, saure und basische Wasche
Rokkasho SK Rokkasho-mura, Japan AdA, saure und basische Wasche
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6.2.6 Anordnungen von Riuckhaltevorrichtungen

Eine zweckmaRige Anordnung der Rickhaltevorrichtungen erhéht die Lebensdauer und
Kapazitat des Systems und kann, in bestimmten Féllen, die Voraussetzung fir eine ord-

nungsgemane Funktion des Rickhaltesystems darstellen.

Bei der Auslegung von Rickhaltesystemen lassen sich die einzelnen Stufen entspre-
chend ihrer Charakteristik in eine oder mehrere primare Stufen, zur Entfernung der
adressierten Verunreinigung, und in eine oder mehrere sekundare Stufen zur Vor- oder
Nachbehandlung der in der Primarstufe zu behandelnden Gasstromen einteilen. Bei-
spiele fUr solche Systeme sind die gestaffelte Filterung mit mehreren aufeinanderfolgen-
den Filterbanken zunehmender Feinheit oder das Zwischenschalten von Tropfchenab-

scheidern zwischen basischem Wascher und Feststofffilter bei der lodfiltration.

Im kerntechnischen Bereich stellen Riickhaltesysteme oftmals die Kernkomponente des
luftungstechnischen Systems zur Beherrschung eines Storfalls dar und miissen den An-
forderungen der Sicherheitsnachweise gerecht werden. Bei Auslegung und Begutach-
tung von Rickhaltemechanismen ist hierbei aufgrund der gegenseitigen Beeinflussung
der einzelnen Systemkomponenten das gesamte System inklusive eventueller Vorfilter
und Reingasnachbehandlung zu betrachten. Zusatzlich muss die ordnungsgeméaliie
Funktion der Abgasreinigung fur den bestimmungsgemallen Betrieb genauso wie flr

den Storfallbetrieb entsprechend der Anlagenauslegung gewahrleistet sein.

6.2.7 Klappen und Tiren

Klappen und Tlren beeinflussen bei Veranderung ihrer Stellung die gerichtete Stromung
der Luft und stellen daher ein wichtiges Element zur Steuerung der Luftstrome dar. Ne-
ben Klappen, die primar zur Zu- und Abluftregelung herangezogen werden, werden Ti-
ren primar zum Transfer von Menschen und Material zwischen unterschiedlichen Be-
triebsraumen verwendet. Beim Offnen einer Tire zwischen zwei Betriebsraumen,
zwischen denen ein Differenzdruck besteht, entsteht u. U. eine Nebenstromung (By-
pass-Stromung) durch die offene Tur. Durch die Bypass-Stromung einer im Verhaltnis
zur Raumvolumen nicht zu vernachlassigenden Turflache kann der Differenzdruck bei
ungeeigneter Auslegung der Liftungsanlage schnell ausgeglichen werden, was die ge-
wuinschte gerichtete Stromung durch die Druckstaffelung aufheben kann. Des Weiteren
kann ein hoher Differenzdruck tber eine Ture bei ausreichender Turflache einen erheb-

lichen Gegendruck beim Offnen der Tiiren erzeugen, der die Eignung einer Ture als
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Fluchtweg oder Notausgang erheblich beeintrachtigen kann. Dies gilt es insbesondere
fur Laftungssysteme zu prufen, die zur Storfallbeherrschung herangezogen werden. Da
die zum Offnen der Tire bendtigte Kraft mit steigendem Offnungswinkel abnimmt, kon-
nen Offnungshilfen nach dem Hebelprinzip zur Uberwindung eines erhéhten Offnungs-
wiederstandes installiert sein. Die Position von Tiren sowie die Druckdifferenz tber die
Tir sind bei der Auslegung der Anlage zu betrachten und gegebenenfalls zu optimieren.
Eine Mdoglichkeit zur Minimierung des Bypass-Effekts durch Tlren ist der Einsatz von

Schleusensystemen.

Aus Brandschutzgriinden werden Anlagen in Brandabschnitte unterteilt, die die Eindam-
mung sowie die rasche Kontrolle eines ausgebrochenen Feuers unterstiitzen. Bei der
luftungstechnischen Auslegung ist darauf zu achten, dass die Luftungssysteme der
Brandabschnitte unabhangig voneinander in das Liftungssystem eingebunden sind, um
eine Ausbreitung des Feuers (Gas, Rauchgas, Funkenflug) Uber das Liftungssystem zu

vermeiden.

Klappen dienen im Liuftungssystem zur Steuerung der Luftstromung und Luftverteilung,
wodurch sie auch bedingt zur Regelung des Raumunterdrucks eingesetzt werden kon-
nen. lhre Hauptaufgabe ist es, die gerichtete Stromung Uber die méglichen Betriebszu-
stande aufrecht zu halten, gezielte Spllungen eines Raums zu ermoglichen, oder By-
pass-Stromungen zu kompensieren. Einen Sonderfall stellen Rickschlagklappen dar.
Diese finden haufig in abgeschlossenen Systemen veranderbaren Volumens, wie Hand-
schuhboxen, Verwendung und verhindern das Rickstromen des Gases in den Zulei-
tungstrakt bei Volumenreduktion. Riickschlagklappen konnen zudem im Liftungssystem
eingesetzt werden, um dem Gasstrom gegenlaufige Drucksto3e abzufangen, was im

Storfallbetrieb von gro3em Interesse ist.

6.3 Ruckhaltesysteme fur radioaktiv kontaminierte Flissigkeiten

Ebenso wie die zuvor behandelten Gase haften Flissigkeiten ein erhebliches Potential
der Aktivitatsverbreitung an. Flissigkeiten sind hierbei jedoch insofern anders, dass sie
sich durch ihre gegeniiber Gasen deutlich héhere Dichte und ihre Inkompressibilitat am
Grund eines GefalRes sammeln und den ihnen zur Verfligung stehenden Raum nicht
vollstandig einnehmen. Dies vereinfacht ihre Handhabung als Gefahrstoff, wobei jedoch
zu beachten ist, dass sich Flussigkeiten im kontinuierlichen Austausch mit einer in Kon-

takt stehenden Gasphase befinden (Dampfdruck).
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Kontaminierte Flissigkeiten lassen sich aus prozesstechnischer Sicht in zwei Kategorien

unterteilen:

Flussigkeiten mit heterogener Kontamination

Flassigkeiten mit heterogener Kontamination lassen sich wiederum in zwei Kategorien
einteilen. Suspensionen radioaktiver Stoffe in einer Flissigkeit bilden hierbei einen Ty-
pus, der den Aerosolen ahnlich ist: Die radioaktive Verunreinigung liegt als Feststoff oder
nicht mischbare Flissigkeit fein suspendiert in der Tragerflissigkeit vor. Hierbei treten
ahnliche Effekte wie bei den gasbasierten Aerosolen auf. So sind von der KorngréRe der
Verunreinigung abhangige Sedimentations- und Filtrationsprozesse zu beobachten. Die
gegenluber Gasen um ca. den Faktor 1000 erhohte Dichte hat hierbei jedoch den Effekt,
dass sich die Wirksamkeiten der unterschiedlichen Abscheidemechanismen signifikant
verschieben (z. B. beim Impaktions- und Diffusionseffekt). Im Fall heterogen kontami-
nierter Flussigkeiten in Form von echten Losungen liegt das Radionuklid in einer im Lo-
sungsmittel gelésten chemischen Form vor. Es handelt sich somit um die Losung eines
oder mehrerer radioaktiver Stoffe in einem nicht radioaktiven Losungsmittel. Hierbei kon-
nen der geloste Stoff sowie das Losungsmittel unterschiedlicher Natur sein. Die h&u-
figste Form stellen wassrige Lésungen von radioaktiven Salzen dar. Weiterhin sind L6-
sungen radioaktiver Gase (**CO. oder 8Kr in Wasser) moglich. Neben dem geldsten
Stoff l&sst sich auch das Losungsmittel variieren, womit grundlegend erst einmal alle
Flussigkeiten als Losemittel fir radioaktive Verunreinigungen in Frage kommen. Ein
Grol3teil der prozesstechnisch anfallenden radioaktiven Abwasser fallt in die Kategorie
der heterogen kontaminierten Flissigkeiten. Als Beispiele dienen, die in der Kernbrenn-
stoffverarbeitung verwendeten, Uran- und Plutoniumldésungen, Kernbrennstoffldsungen
oder die beladene organische Phase in der Wiederaufarbeitung. Weiterhin zéhlen die
meisten im Betrieb von Kernkraftwerken anfallenden radioaktiven Flissigkeiten in diese

Kategorie.

Eine Sonderform der heterogen kontaminierten Fliissigkeiten stellen Kolloide dar. Kollo-
ide sind Agglomerate feinster Partikel, die durch Wechselwirkungen untereinander und
mit den Lésungsmittelmolekilen eine gallertartige Masse bilden. Sie stehen somit in ih-
rem Verhalten zwischen den echten Losungen und den Suspensionen und stellen eine

verfahrenstechnische Herausforderung dar.
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Flussigkeiten mit homogener Kontamination

Im Fall einer homogenen Kontamination liegt eines oder mehrere radioaktive Nuklide in
derselben chemischen Form vor, wie das Losungsmittel. Kontaminationen dieses Typs
stellen im verfahrenstechnischen Sinne ein sehr komplexes Problem dar, da sich die
Komponenten nicht auf mechanischem und nur sehr begrenzt auf chemischem Weg
trennen lassen. Klassische Beispiele aus der kerntechnischen Anwendung sind Konta-
minationen von Tritium (3H) in wassrigen Lésungen oder **C in Graphit. Die effektivste
Vorgehensweise gegen Kontaminationen dieser Art ist die Vermeidung dieser Art von
Radionukliden durch Optimierung der Prozessfuhrung und Prozesschemie. Grundle-
gend lasst sich festhalten, dass die Abtrennbarkeit homogener Kontaminationen aus ih-
rem Ldsungsmittel um ein vielfaltiges aufwandiger gegenuber der Dekontamination he-
terogen kontaminierter Losungen darstellt. Allgemein lasst sich sagen, dass der zur
Trennung zu betreibendem Aufwand hierbei mit steigendem Atomgewicht des zu tren-
nenden Elements ansteigt. Die wohl popularste Lésung dieser Kontaminationsart, wenn
auch unter veranderter Ausgangssituation, ist die Anreicherung von 2%U. Diese ist aus

Sicht der Tails im Grunde eine Dekontamination des 28U von der ,Verunreinigung” *°U.

6.3.1 Kontaminierte wassrige Lésungen

Kontaminierte wassrige Abfélle stellen den groRten Teil der kontaminierten Flissigkei-
ten, sowohl in der Kernbrennstofffabrikation als auch generell im Betrieb kerntechnischer
Anlagen dar. Hierzu gehdren zum Beispiel wassrige Rickstande aus der Fallung von
Uran-Verbindungen bei der Uranreinigung, Schleifschlamme aus der Brennstofftablet-
ten-Fertigung, oder Abwasser aus der Dekontamination von Anlagenteilen nach War-
tungs- und Instandsetzungsarbeiten. Aufgrund der unterschiedlichen Entstehungsme-
chanismen besitzen die verschiedenen Abwasserstrome verschiedene Eigenschaften
bezlglich Aktivitatskonzentration, Feststoffgehalt, Partikel-GroRenverteilung und gelds-
ter Verunreinigungen. Fir die betrieblich in groRen Mengen anfallenden Abwasser wer-
den in kerntechnischen Anlagen in der Regel Reinigungs- und Rezyklierungsmechanis-
men installiert, womit die Menge kontaminierter flissiger Abfalle minimiert wird und
womit beim Umgang mit Kernbrennstoffen die Moderator-Masse auf das im Umlauf be-
findliche Kuhlmittel beschrankt wird. Fir unregelmafig anfallende oder in ihrer Qualitat
stark variierende flissige radioaktive Abfalle werden in kerntechnischen Anlagen Abwas-
sersysteme vorgehalten, die die individuelle und gezielte Behandlung solcher radioakti-

ver Flissigabfalle ermdglichen.
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6.3.2 Abwassersystem

In kerntechnischen Anlagen existieren meist parallele Abwassersysteme flr kontami-
nierte und nicht kontaminierte Abwasser. Hierbei sollte durch bauliche MaBnahmen ver-
hindert werden, dass eine Querkontamination aus dem System flr kontaminierte Abfalle
in das kontaminationsfreie Abwassersystem getragen wird. Bei Anlagen in denen grof3-
technisch chemische Umwandlungen stattfinden kénnen weitere Abwasserstrange fir
chemisch separat zu behandelnden Abwassern installiert sein. In Kontroll- und Sperrbe-
reichen, in denen mit offenen radioaktiven Stoffen hantiert wird, sollten aufgrund der
Vermeidung der Kreuzkontamination ausschlie3lich kontaminationsfiihrende Abwasser-
systeme zuganglich sein. In Anlagen mit Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen sollte
zudem die Entwasserung der Notduschen und der Sprinkleranlage fur den Brandfall an
das Abwassersystem flr kontaminierte Flissigabfélle angeschlossen sein. Innerhalb
von Kontroll- und Sperrbereichen, in denen offene radioaktive Stoffe gehandhabt wer-
den, konnen fest installierte Barriere-Schwellen im Fu3boden die Ausbreitung kontami-
nierter Flissigkeiten Gber mehrere Bereiche hinweg begrenzen. Hierzu sind Bereiche
unterschiedlicher Kontaminationsgefahr voneinander zu trennen. Die Aufteilung verlauft
hierbei haufig zwischen unterschiedlichen Raumen. Die Hohe der Barrieren ist nach dem
bei einem Storfall maximal austretenden Flissigkeitsvolumen zu bemessen. Beim Ein-
satz von Barrieren soll beachtet werden, dass diese sich oft in Fluchtwegen befinden,

und diesen nicht beeintrachtigen sollten.

6.3.3 Abwasserbehandlung und Dekontamination

Potenziell kontaminierte Abwasser in kerntechnischen Anlagen werden in einem zentra-
len Abwassertank gesammelt und untersucht. Hierbei kbnnen Abwasser, die keine Kon-
tamination aufweisen in die Kanalisation entlassen werden. Die Uberpriifung der Konta-
minationsfreiheit der Abwésser ist mit geeigneten Methoden nachzuweisen. Dabei sind
insbesondere die im Kontrollbereich verwendeten Radionuklide und ihr Zerfallskanal fur
die Messmethode bestimmend. Kontaminierte Abwéasser missen der weiteren Behand-
lung mit dem Ziel der Dekontamination und Freigabe zugefiihrt werden. Aufgrund der
zahlreichen Mdglichkeiten der Kontamination von Flussigkeiten stehen zur Weiterbe-
handlung kontaminierter Flissigabfélle verschiedene Verfahren zur Verfigung. Die an-
zuwendenden Verfahren richten sich hierbei nach der chemisch-physikalischen Form
der Kontamination. Im Folgenden werden verschiedene Methoden zur Dekontamination

kontaminierter Flissigabfélle beschrieben. Ein zielfiihrender Einsatz der beschriebenen
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Methoden fuhrt in vielen Fallen zur Dekontamination und Freigabe der Flussigkeiten und

minimiert die Menge an Sekundarabfallen.

6.3.3.1 Filtration

Die Filtration stellt ein solides Verfahren zur mechanischen Dekontamination von Flis-
sigkeiten dar. Zur effizienten Dekontamination mussen die radioaktiven Verunreinigun-
gen als Feststoff vorliegen. Der aus der Filtration hervorgehende Filterkuchen enthalt die
Kontamination und lasst sich als Feststoff der Behandlung radioaktiver Abfélle zufihren.
Weiterhin ist zur effizienten Dekontamination die Partikelgré3e und PartikelgréRenver-
teilung der Verunreinigung sowie die Porengrol3e des Filtermaterials entscheidend. Ist
die Porengrol3e gegeniuber dem zu filternden Material zu grof3, so passieren kleinere
Partikel den Filter und stellen eine Kontamination des Filtrats dar. Ist hingegen die Po-
rengrofRe gegenlber der PartikelgroRe klein, so wirkt sich dies negativ auf den Durchsatz
aus und der Filter verstopft schneller. In einem flieRenden Medium entsteht Uber den
Filter ein Druckverlust, der von Viskositat und FlieBgeschwindigkeit des Mediums, der
Filterflache, der Porositat des Filters und der Filterbeladung abhéngt. Im Falle einer brei-
ten PartikelgroRenverteilung lasst sich zur Optimierung des Druckverlustes die gestaf-
felte Filtration anwenden. Hierbei werden Filter mit sinkender PorengroéRe hintereinan-
dergeschaltet, was sich positiv auf den Durchsatz und die Lebensdauer des
Filtersystems auswirkt. Es existieren technische Losungen zur, mit Bezug auf das Filter-
material, kontinuierlichen Filtration, die beispielsweise in der Uranerz-Aufbereitung und
der Urankonversion Anwendung finden (kontinuierliche Band- oder Trommelfilter). Bei
der Behandlung radioaktiv kontaminierter Abwéasser, aber auch bei der KihImittelreini-
gung in Kernkraftwerken, bietet sich jedoch aufgrund der Rahmenbedingungen der
Chargenbetrieb von Filtersystemen an. Hierbei wird das Filtersystem haufig aus Grun-
den der Kapazitatserhohung als auch zur Ermdglichung eines Filtertausches in mindes-
tens zweifacher Ausfiihrung vorgehalten. Zur Uberwachung der Filtration eignen sich die
Messung des Durchsatzes oder der Druckabfall Gber das Filtersystem. Ein Filterbruch
hat haufig die Freisetzung grof3er Mengen Verunreinigung in das Filtrat zur Folge und
sollte durch die optimale Auswahl des Filtersystems und eine gezielte Uberwachung ver-
mieden werden. Einen Sonderfall stellt die Verwendung eines Filterhilfsmittels dar. Bei
der Filtration besonders feiner oder kolloidaler Niederschlage wird das Filtersystem le-
diglich als Trager fur ein Filterhilfsmittel verwendet. Das Filterhilfsmittel entfaltet hierbei
die Filtrationswirkung und bindet Verunreinigungen. Die Anwendung eines Filterhilfsmit-

tels ermdglicht die effiziente Filtration kolloidaler Verunreinigungen, fuhrt jedoch bei
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einfacher Verwendung des Filterhilfsmittels zu einem signifikanten Anstieg der festen

Sekundarabfalle.

6.3.3.2 Verdampfung

Die Verdampfung stellt eine universelle und effektive Methode zur Reinigung heterogen
kontaminierter Flissigkeiten mit Verunreinigungen mit hohem Siedepunkt dar. Bei dieser
Methode wird die kontaminierte Flissigkeit in einer Vorlage erhitzt und geht hierbei in
den gasférmigen Zustand Uber. Durch Abkihlen wird der Dampf im Anschluss wieder in
den flissigen Zustand uberfiihrt und stellt die dekontaminierte Flissigkeit dar. Nicht ver-
dampfbare Verunreinigungen bleiben bei diesem Vorgang als Verdampferkonzentrat in
der Vorlage zuriick. Die Verdampfung wird gerne als universelle Dekontaminationsme-
thode angewendet, da sie sich gleichermalen fiir geldste, als auch fir suspendierte oder
kolloidale Verunreinigungen eignet. Ein grof3er Nachteil der Methode ist jedoch der hohe
Energieaufwand, da die kontaminierte Flussigkeit zur Verdampfung zuerst erhitzt wer-
den muss, und im Anschluss die Verdampfungsenthalpie Gberwunden werden muss. Zur
effizienteren Nutzung des Verfahrens kann wahrend der Verdampfung der Druck im Ver-
dampfersystem vermindert werden, wodurch der Siedepunkt abgesenkt wird. Die aus
der Verdampfung gewonnene dekontaminierte Flissigkeit wird auf eine erfolgreiche De-
kontamination gepriift. Das in der Vorlage verbleibende Verdampferkonzentrat enthéalt
im Idealfalle alle Verunreinigungen und kann der Verfestigung und Behandlung radioak-
tiver Abfalle zugefiihrt werden. Problematisch fir die Verdampfung sind fllichtige Verun-
reinigungen wie z. B. lod, die beim Verdampfungsprozess ebenfalls in die Gasphase
Ubergehen und nach der Kondensation eine Kontamination des Produktes darstellen

kdnnen.

6.3.3.3 lonenaustausch

Die Reinigung kontaminierter Flissigkeiten unter Zuhilfenahme von lonentauschersys-
temen stellt eine haufig und im industriellen Mal3stab angewandte Methode dar. Sie be-
schrankt sich jedoch auf geltste Verunreinigungen in ionischer Form. Moderne lonen-
austauscher bestehen aus einem organischen Polymer, welches Uber ionisch
austauschbare funktionalisierte Gruppen verfigt. Haufig werden fir den Kationenaus-
tausch Sulfonyl- (RSO3 /H*) und fur den Anionenaustausch tertiare Aminofunktionen
(R-NR3*/OHY) verwendet, die an ein verlinktes Polystyrol-Tragerpolymer substituiert sind.
Makroskopisch sind lonenaustauscher in unterschiedlichen Konfigurationen vorhanden,

so werden diese als Kugeln, Gel oder auch irregulare Pulverschittung vertrieben.
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lonentauschersysteme entfalten in einem homogen durchstromten Tiefbettfilter ihre ide-
ale Wirkung, daher wird bei der Herstellung der lonentauscher, besonders in der Kugel-
form, viel Wert auf eine moglichst enge Korngrof3enverteilung gelegt. lonentauscher kon-
nen als reine Anionen- oder Kationenaustauscher, oder als gemischte ,Mixed-Bed"
Austauscher eingesetzt werden. Wichtig ist hierbei, dass der Austausch von Kationen
gegen Protonen und der Austausch von Anionen gegen Hydroxid-lonen erfolgt. Der Ein-
satz reiner Kationen- oder Anionenaustauscher kann bei hohen lonenfrachten daher gro-
Ben Einfluss auf den pH-Wert haben und zu unerwinschten Effekten fuhren. Viele lo-
nentauschersysteme lassen sich durch Spilen mit starken Sauren oder Laugen
regenerieren, wobei die adsorbierten lonen freigesetzt werden. Die Adsorption und Re-
sorption an lonenaustauschern wird in erster Naherung durch die Konzentration und Dis-
soziationskonstante der lonen mit dem Gegenion des lonentauschers bestimmt. Neben
den typischen Anionen und Kationenaustauschern sind Sonderformen im Einsatz, bei
denen die Bindung eines gezielten lons durch eine Komplexierung an den funktionellen
Gruppen des lonentauschers erfolgt. lonenaustauscher dieses Typs sind in der Regel
nicht regenerierbar und stark selektiv auf eine begrenzte Art von Ziel-lonen. Auf3erdem
finden auch auf anorganischen Materialien basierende lonentauscher Anwendung, die
in der Kerntechnik jedoch von untergeordneter Bedeutung sind. lonentauschersysteme
finden in der Kiihimittelkonditionierung im Primarkreislauf, der Kiihimittelreinigung im Se-
kundarkreislauf und BE-Lagerbecken sowie in der Abwasserbehandlung Anwendung.
Aufgrund der Natur der lonentauschersysteme als lose Schittung polymerbasierten Ma-
terials in einem Tiefbett, sind dem lonentauschersystem mechanische Filtersysteme
nachzuschalten, die einen Eintrag von Abrieb und Fein-Partikeln aus dem lonentauscher
in die gereinigte Flussigkeit vermeiden. Historisch wurden ahnliche Systeme zur Pluto-
nium-Produktreinigung in der Wiederaufarbeitung verwendet /BAU 69/. Beladene lonen-
tauscher kénnen je nach Anwendungsbereich sehr hohe spezifische Aktivitaten aufwei-
sen. lhre Entsorgung erfolgt als Feststoff als getrocknete Schittung in abgeschirmten

Behaltern oder durch Zementieren.
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6.3.3.4 Co-Fallung/Adsorption

Als Co-Fallung wird eine Methode bezeichnet, die besonders bei schwer zu klarenden
Abwassern, wie z. B. bei Abwassern mit kolloidalen Verunreinigungen, Anwendung fin-
det. Bei der Co-Fallung werden in groRem Mal3e feste Niederschlage eines Tragerma-
terials erzeugt, welche die Verunreinigungen adsorbieren oder umschlieRen. Bei der an-
schlieBenden mechanischen Filtration werden die Verunreinigungen mit dem
Tragermaterial mitgerissen und verbleiben in der festen Phase. Aufgrund des Tragerma-
terials entstehen bei der Co-Féallung grof3e Mengen Sekundarabfélle, womit diese nur in
Ausnahmeféllen angewendet werden sollte. Ein &hnlicher Prozess findet bei der Adsorp-
tion gel6ster oder kolloidaler Verunreinigungen an einen Feststoff statt, der entweder in
die Loésung gegeben und fein verteilt wird, oder als stationdre Schittung vorliegt und
durchflossen wird. Auch bei der Methode der Adsorption kénnen grof3e Mengen Sekun-
darabfalle anfallen. Die Ubergange zwischen den Dekontaminationsverfahren lonenaus-
tausch, Filtration und Co-Féallung sind flieRend, so werden beispielsweise anorganische
lonenaustauscher (Zeolite) als adsorptives Filterhilfsmittel verwendet. Die Filtration ist
hierbei ein grundlegendes, in allen genannten Verfahren angewandtes Prinzip.

6.4 Rechenmodelle fir Rickhalteeinrichtungen

Zur Beschreibung von Gasstromungen sowie Aerosoltransport- und Ablagerung in mit-
einander verbundenen Raumen eignen sich u. a. Rechenprogramme, die flr Sicher-
heitsbehalter von Kernkraftwerken entwickelt wurden. Dabei ist zwischen "Integralcodes"

(s. Tab. 6.5) und "stand alone codes" (s. Tab. 6.6) zu unterscheiden.
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Tab. 6.5 Integralcodes zur Berechnung von Gasstromungen sowie Aerosoltrans-

port- und Ablagerungen in Kernkraftwerken

Rechenprogramm Aerosolteil Entwickler/Land Kommentar

FIPLOC MAEROS GRS/Deutschland

COCOSYSs MAEROS GRS/Deutschland Nachfolgepro-
gramm von FIPLOC

und RALOC

CONTAIN MAEROS SNL/USA

MELCOR MAEROS SNL/USA

EGART NAUA Italien

Tab. 6.6  Stand-alone Codes zur Berechnung von Gasstromungen sowie Aero-

soltransport- und Ablagerungen in Kernkraftwerken

Rechenprogramm Entwickler/Land

NAUA Ursprungsversion KfK/Deutschland Weiterentwicklung
durch zahlreiche internationale Institutionen

MACRES NUPEC/Japan

REMOVAL JAERI/Japan

Die Integralcodes simulieren die in Kap. 3 beschriebenen Phanomene des Aerosolver-
haltens. Sie arbeiten mit der "lumped parameter Methode". Das heil3t, die zu untersu-
chende Anlage wird in einzelne Raume (andere Bezeichnung Zonen oder Knoten) un-
terteilt. Die Stromungsverbindungen zwischen den Rdumen werden durch Strdomungs-
pfade abgebildet. Ein Thermohydraulikteil simuliert die Gasstromungen zwischen den
Raumen, sowie Atmospharenfeuchten und Nebelbildung. Der Warmeaustausch zwi-
schen den Atmospharen und Strukturen wird erfasst. Ein Aerosolteil beschreibt das An-

wachsen und die Ablagerung der Aerosolpartikel.

Die Stand-alone -odes arbeiten ebenfalls mit der "lumped parameter Methode". Sie be-
stehen nur aus einem Aerosolteil und bendtigen die Atmosphéarenzustande und -stro-

mungen als Randbedingung.
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Handhabung, Aufwand

Je nach erforderlicher Genauigkeit kann die zu untersuchende Anlage einfach oder de-
tailliert fur die Computerrechnung abgebildet werden. Der Aufwand fir einfache Prob-
lemstellungen ist auf ein bis zwei Manntage und wenige Minuten Computerzeit begrenzt.
Fur detaillierte Untersuchungen, die eine groRere Anzahl von Rechnungen erfordern,

werden mehrere Mannmonate und mehrere hundert Computerstunden bengétigt.

Real existierende Raume kénnen zusammengefasst oder virtuell unterteilt werden. Es
ist auch moglich, den gesamten zu untersuchenden Bereich mit einer einzigen Zone zu
berechnen. Das Aerosol wird dann gleichmaRig auf diese Zone verteilt. Wenn der Wér-
melibergang zwischen der Atmosphare und den Strukturen keine oder nur eine unterge-

ordnete Rolle spielt, kann die Dicke der Strukturen auch grob abgeschéatzt werden.

Wenn ein Partikelwachstum aufgrund von Nebelbildung oder aufgrund des Hygrosko-
pieeffektes nicht zu erwarten oder unbedeutend ist, oder zwecks einer konservativen
Abschatzung vernachlassigt wird, kdnnen die entsprechenden Programmodule ausge-

schaltet werden.
Als Rechenmaschinen sind in der Regel Workstations oder Grof3rechner erforderlich. Es

ist aber auch mdglich, die Programme auf leistungsstarken PCs zu installieren und zu

betreiben.
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7 Freisetzung und Verteilung in der Atmosphére

7.1 Grundlagen

Der Transport von Stoffen aller Art in der Atmosphéare wird im Wesentlichen von drei
Prozessen bestimmt: der Diffusion, der Dispersion und der Advektion bzw. Konvektion.

Die Diffusion ist ein physikalischer Mischvorgang, der auf der thermischen Eigenbewe-
gung der beteiligten Teilchen (Atome, Molekile oder lonen) beruht und zum Abbau von
Konzentrationsunterschieden (d. h. zu gleichm&Riger Verteilung der Teilchen) fuhrt.

Der atmosphérische Transport bzw. die Verteilung von Partikeln erfolgen effizienter,
wenn in der Atmosphare kleine zufallige Wirbel bzw. Turbulenzen auftreten. Dieser Vor-
gang wird Dispersion genannt. Da in der Praxis beide Prozesse schwer voneinander zu

trennen sind, wird haufig auch von der sog. turbulenten Diffusion gesprochen.

Das Mitfuihren von Stoffen durch ein Medium wird allgemein als Konvektion bezeichnet.
In der Meteorologie wird anstelle des Begriffs der Konvektion haufig der der Advektion
verwendet. Unter Advektion versteht man dabei den horizontalen Transport von Luft-

massen oder Spurenstoffen mit dem mittleren Wind /THI 03a/.

Fur die realitatsnahe Modellierung des Transports und der Ablagerung freigesetzter
luftgetragener Radionuklide ist neben der Spezifikation des Quellterms (siehe hierzu
Kap. 7.4.1) die Kenntnis des atmosphérischen Stromungs- und Turbulenzfeldes in der
naheren und weiteren Umgebung der Anlage notwendig. Die analytische Bewertung des
Transportverhaltens von Stoffen in der Atmosphére setzt ein mathematisches Modell
voraus, welches sowohl die turbulente Diffusion als auch die Advektion berlicksichtigt.

Die Grundzuge eines solchen Modells sollen an dieser Stelle kurz erlautert werden.
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Die turbulente Diffusion kann — in Analogie zum 2. Fickschen Gesetz fir die molekulare

Diffusion — wie folgt beschrieben werden:

ac =

S =K-A-C (7.1)
%6 turbulenter Diffusionskoeffizient
(3 Schadstoffkonzentration
t Zeit

In kartesischen Koordinaten wird der Laplace-Operator4 in Gleichung (7.1)

umgeschrieben zu:

(5 (55 (5) =

Die Advektion kann anhand des folgenden Zusammenhangs beschrieben werden:

6C__->_—>_
% =5V (7.3)

Windgeschwindigkeit

<N

Wird der Nabla-Operator 7 in der Advektionsgleichung (7.3) in kartesischen Koordinaten

aufgeschrieben, so erhalt man folgenden Ausdruck:

o= (50w (5) v (5) 7.4

Kombiniert man den Ausdruck (7.2) mit (7.4), erhalt man die Eulersche Advektions-Dif-
fusions-Gleichung. Diese Transportgleichung kann durch einen zusatzlichen Term P,
der die Schadstoff-Nettoquelldichte (Quellen minus Senken pro Volumeneinheit) be-
schreibt, erganzt werden (siehe Gleichung (7.5)) /STO 07/, /THI 02/:

ac_ (66) (66) (GC>+E)<K E)C)_I_E)(K (’)C)
ac 7 \ax) " oy ) T2 \Gz) Tax M ax ) T ey M gy

+= (K, S) + P (7.5)
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Nach dieser Gleichung wird die atmosphérische Ausbreitung von Luftschadstoffen
bestimmt durch

o die mittlere Windgeschwindigkeit, mit der eine Schadstoffwolke als Ganzes

transportiert wird,

e die atmosphéarische Turbulenz, die fur die Ausdehnung einer Schadstoffwolke
infolge diffusiver Prozesse bei gleichzeitiger Verringerung der Konzentration ver-
antwortlich ist, und

o die zugehorigen Randbedingungen (Quellen und Senken).
Diesistin Abb. 7.1 veranschaulicht. Dementsprechend miissen bei gekoppeltem Einsatz

von Stromungs- und Ausbreitungsmodellen neben dem advektiven Windfeld die fur die
atmosphéarische Ausbreitung erforderlichen Turbulenzparameter bereitgestellt werden.

grofder Wirbel (> km)

Trajektorie
des mittleren
Windfeldes
(Advektion)

Emissionsort turbulente Diffusion
durch kleine Wirbel (~ m)

zeitliche Anderung
der Konzentration

Transport mit dem turbulente

= | mittieren Windfeld | T | Diffusion | 1| Quellen | = | Senken

Abb. 7.1 Terme der Advektions-Diffusions-Gleichung
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7.2 Stromungsmodelle

Die Losung der Transportgleichung setzt eine raumliche und zeitliche Bewertung des
Windfeldes voraus, das der Analyse zugrunde gelegt wird. Daher werden der Ausbrei-
tungsmodellierung entweder unabhangige Stréomungsmodellierungen vorangestellt,
oder die entsprechenden Ausbreitungsmodelle sind an ein Stromungsmodell gekoppelt
bzw. wurden in ein geeignetes Stromungsmodell integriert /KRU 99/. Je nach der Kom-
plexitat der zu bearbeitenden Problemstellung werden zur Windfeldmodellierung diag-
nostische oder prognostische Stromungsmodelle eingesetzt. Fur die nachgeschalteten
Ausbreitungsrechnungen stehen unterschiedliche Ausbreitungsmodelle zur Verfligung,

wie z. B. Gaul3-Fahnen-Modelle, GauR-Puff-Modelle, Euler- oder Lagrange-Modelle.

7.2.1 Diagnostische Strémungsmodelle

Bei diagnostischen Stromungsmodellen werden die Stiitzstellen eines vorgegebenen Ini-
tialwindfeldes unter Bertcksichtigung der zugrunde gelegten Topographie so interpoliert,
dass eine massenkonsistente Strémung erreicht wird. Das Initialwindfeld wird dabei in
der Regel durch punktuelle Windmessdaten angenahert und durch stabilititsabhangige
Windprofilfunktionen approximiert. Durch iterative Verfahren, numerische Anséatze oder
geeignete Methoden der Variationsrechnung wird dann eine Annéaherung an das vorge-
gebene Windfeld so vorgenommen, dass die interpolierten Windwerte die Kontinuitats-
gleichung der Hydrodynamik erfillen, d. h. die resultierenden Windvektoren geniigen der
Massenerhaltung. Im Ergebnis erhalt man ein inhomogenes stationares Windfeld, wobei
das berechnete Strémungsfeld unabhangig von der Windgeschwindigkeit ist. Die Glte
des berechneten Strémungsfeldes hangt stark von der Dichte der zur Initialisierung
verwendeten Messungen und deren Interpolation ab. Aus diesem Grund ist die
Bestimmung des Anfangsfeldes ein wesentlicher Bestandteil der Rechnungen mit einem
massenkonsistenten Stromungsmodell. Die unter Verwendung eines diagnostischen
Stromungsmodells berechneten Windfelder sind umso realitdtsnaher, je mehr
Windmessungen im Rechengebiet vorliegen /SEI95/. Diese mussen zudem

reprasentativ verteilt sein und bereits die Grundstruktur der Strémung richtig erfassen.

Der Einfluss der Schichtungsstabilitdt der Atmosphare auf das Windfeld wird in
diagnostischen Stromungsmodellen durch sogenannte Wichtungsfaktoren beeinflusst.
Diese steuern, abhdngig von der thermischen Stabilitdt der Atmosphéare, ob
Gelandestrukturen bevorzugt tberstromt oder umstromt werden. So wird bei stabiler

thermischer Schichtung ein Stromungsfeld erzeugt, bei dem Hindernisse eher seitlich
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umstromt werden /THI O3b/. Die korrekte Bertcksichtigung des Einflusses der
atmosphérischen Schichtung und der Orographie (ortsabhéngige Gelandehéhe) bei der
Wahl der Wichtungsfaktoren ist deshalb entscheidend fur die realitdtsnahe Abschéatzung
des mittleren Windfeldes.

Labile atmosphéarische Schichtungen kdnnen bei diagnostischen Stromungsmodellen
nur Uber die Erstellung eines Initialwindfeldes bertcksichtigt werden. Eine explizite Be-
rechnung vertikaler Ausgleichsbewegungen ist bei diesen Windfeldmodellen nicht mog-
lich /ZEN 96/. Da das diagnostische Stromungsmodell keine Turbulenzfelder liefert,
muss die turbulente Diffusion durch das entsprechende Ausbreitungsmodell berticksich-
tigt werden. Thermische Prozesse wie z. B. Berg- und Talwindsysteme sowie Kaltluftab-
flisse, aber auch dynamische Effekte wie z. B. die Stromungsablésung hinter Gelande-
erhebungen (,Leewirbel®), kdnnen mit diagnostischen Modellen nicht explizit berechnet
werden /ZEN 96/.

Fur die Berechnung des Stromungsfeldes in einem topographisch maiig gegliederten
Gelande, dessen maximale effektive Gelandeneigung weniger als etwa 10 % betragt
(dann treten nach /TAY 87/ keine Leewirbel auf), und das nicht durch lokale Windsys-
teme sowie Wetterlagen mit labiler atmospharischer Schichtung dominiert wird, liefern
diagnostische Strémungsmodelle vergleichsweise gute Ergebnisse, sofern das Initial-

windfeld realistisch vorgegeben werden kann /ZEN 96/.

Diagnostische Stromungsmodelle haben den Vorteil, dass der notwendige Rechenauf-
wand relativ gering ist. Ein Beispiel fur ein diagnostisches Stromungsmodell ist das in
das Programmpaket ARTM (Atmosphérisches Radionuklid-Transport-Modell) integrierte
TALdia /MAR 12/.

7.2.2 Prognostische Stromungsmodelle

Im Gegensatz zu diagnostischen Modellen berticksichtigen prognostische Strémungs-
modelle neben der Massenerhaltung auch noch die Impuls- und Energieerhaltung. Damit
lassen sich auch hydro-thermodynamische Effekte simulieren. Neben dem mittleren
Windfeld liefert dieser Modelltyp auch Turbulenzgrof3en wie z. B. Diffusionskoeffizienten,
turbulente kinetische Energie, etc. Hierdurch ist es moglich, einem Ausbreitungsmodell
konsistente, d. h. zueinander passende Wind- und Turbulenzfelder als Eingabedaten zu
Ubergeben. Dieser Modelltyp erlaubt zudem die Berechnung der zukinftigen

Entwicklung (Prognose) der Wind- und Turbulenzfelder.
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Prognostische Stromungsmodelle basieren auf den dynamischen Grundgleichungen der
atmospharischen Stromungsmechanik (Navier-Stokes-Gleichung) /KRU 99/. Auf der Ba-
sis dieser Modelle wird die rAumliche und zeitliche Entwicklung der Stromungsparameter
Wind und Turbulenz unter Bericksichtigung der wesentlichen atmosphérischen An-
fangs- und Randbedingungen sowie der Erhaltungssatze fur Masse, Energie und Impuls

ermittelt.

Durch prognostische Stromungsmodelle kdnnen die wesentlichen dynamisch und ther-
misch induzierten meteorologischen Phanomene beriicksichtigt werden. Sie sind also in
der Lage, ausgehend von den meteorologischen Randbedingungen, instationére bzw.
inhomogene Wind- und Turbulenzfelder fur die entsprechenden Ausbreitungsmodelle zu
bertcksichtigen. Durch den Einsatz prognostischer Stromungsmodelle ist es mdglich,
die Berechnung des Ausbreitungsverhaltens von Stoffen in der Atmosphare parallel zur

Stromungsmodellberechnung vorzunehmen.

Bei prognostischen Stromungsmodellen unterscheidet man zwischen hydrostatischen
und nicht-hydrostatischen Verfahren /THI 03a/. Bei den hydrostatischen Verfahren
werden bei der Behandlung der vertikalen Windkomponente starke Vereinfachungen
vorgenommen; dies wirkt sich insbesondere bei komplexer Orographie aus, d. h. wenn
in den Modellen kleinere horizontale Maschenweiten zur Darstellung groBer Gelande-
steigungen nétig sind. Im Gegensatz zu den hydrostatischen Verfahren kénnen die nicht-
hydrostatischen Verfahren mehr oder weniger uneingeschrankt eingesetzt werden, d. h.
diese Modelle ermdéglichen vergleichsweise hohe rdumliche Auflésungen. Eine
realistische Strémungssimulation bei komplexer Orographie und kleinen Maschenweiten
ist nur mittels nicht-hydrostatischer Verfahren mdglich. Bedingt durch die Losung der
vollstandigen Differentialgleichungen (hydrodynamische Grundgleichungen, Navier-
Stokes-Gleichungen), erhoht sich gegeniber den hydrostatischen Verfahren der
Rechenaufwand und die Rechenzeit erheblich, sodass nicht-hydrostatische Verfahren in

der Regel nur fir Einzelfalluntersuchungen zum Einsatz kommen.

Ein Beispiel fur ein nicht-hydrostatisches Stromungsmodell ist das vom Institut fur
Geophysik und Meteorologie der Universitat zu Koin entwickelte FOOT3DK /BRU 97/.
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7.3 Ausbreitungsmodelle

In der Praxis haben sich zwei Betrachtungsweisen durchgesetzt, die bei der Bewertung

von Transportvorgdngen angewendet werden /KRU 99/
o die Eulersche Betrachtungsweise und

¢ die Lagrangesche Betrachtungsweise.

Bei der Eulerschen Betrachtungsweise wird der Ausbreitungsvorgang von einem
ortsfesten Beobachter aus betrachtet. Die zu observierende Grol3e a, z. B. die Schad-
stoffkonzentration in einem Volumenelement am Ort (X, Yy, z) zur Zeit t, ist eine explizite
Funktion des Orts und der Zeit, d. h. es gilt a = f(x, y, z, t). Die Bewertung des Transports
und der Dispersion von Schadstoffen in der Atmosphare erfolgt durch das Lésen der
Advektions-Diffusions-Gleichung (siehe Gleichung (7.5)).

Im Unterschied zur Eulerschen Betrachtungsweise bewegt sich der Beobachter bei der
Betrachtungsweise nach Lagrange mit dem relevanten Fluidteilchen oder Luftpaket mit.
Damit hangen auch die Ortskoordinaten selbst von der Zeit ab. Fur die zu observierende
GrofRRe a ergibt sich die explizit und implizit zeitabhangige Funktion a = f(x(t), y(t), z(t), t).
Die Lagrangesche Betrachtungsweise eignet sich besonders gut, um die Flugbahnen
(Trajektorien) von Teilchen zu simulieren. Der Simulationsalgorithmus erfordert die
Verwendung einer grof3en Anzahl von Partikeln und ist deshalb sehr rechenzeitintensiv.
Turbulenzeffekte kbnnen dabei Uber Zufallsvariablen, die eine statistische Bewertung

der Teilchendispersion erméglichen, berlicksichtigt werden.

Mit Hilfe anerkannter Modelle zur Beschreibung der atmosphérischen Ausbreitung kann
fur den Luftpfad der zeitliche Verlauf der Konzentration der aus einer Anlage emittierten
Stoffe in Abhangigkeit von der Entfernung zur Anlage berechnet werden. Zielsetzung
eines atmospharischen Ausbreitungsmodells ist die Bewertung des Transports von Stof-
fen in der Atmosphére durch Advektion unter Berticksichtigung der turbulenten Diffusion
auf Basis eines geeigneten Windfelds. Dabei kommen verschiedene Ausbreitungs-mo-
delle zum Einsatz, die sich nach der unterstellten Betrachtungsweise (Eulersche oder
Lagrangesche Betrachtungsweise), nach der Art der Behandlung der Transportglei-
chung (analytische oder numerische Losung), nach dem zeitlichen Schadstofffreiset-
zungsverhalten bzw. der unterstellten Schadstoffkonzentrationsverteilung im jeweiligen

Kontrollvolumen, oder entlang der Ausbreitungsachse einer Schadstofffahne
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(z. B. Gaul3sches Fahnen- bzw. Puffmodell) unterscheiden. Es werden im Wesentlichen

die folgenden Modellkategorien unterschieden:

e Gaullsche Puffmodelle,

e Gaul3sche Fahnenmodelle,

e Eulermodelle,

e Lagrangemodelle.
Abb. 7.2 zeigt schematisch, wie die unterschiedlichen Stromungs- und Ausbreitungs-
modelle miteinander gekoppelt werden kénnen /THI 03a/. Im oberen Teil der Abbildung
befinden sich die physikalisch gehaltvolleren Modelle, im unteren Teil die einfacheren

Modelle. Es ist im allgemeinen nicht sinnvoll, einfachere mit komplexeren Modellen zu

kombinieren.

Stromungsmodelle Ausbreitungsmodelle

prognostisch
z.B. komplexe thermisch
induzierte Zirkulationen

Lagrange Partikel-
Modelle

diagnostisch

: Eulersche Gitter-
z.B. massenkonsistente, nur durch

—
~—
N

Gelandeform modifizierte Stromung Modelle
GaufB-Puff-
Modelle
ohne Stromungsmodell —_— GauB-Fahnen-
moglichst ebenes Geldnde und Modell
homogene Gelandenutzung odelle

Abb. 7.2  Kopplungsmoglichkeiten zwischen Strémungs- und Ausbreitungsmodellen

Die genannten Ausbreitungsmodelle werden nachfolgend erlautert. Jedes dieser

Modelle weist spezifische Vor- und Nachteile auf.
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7.3.1 Gaul3sche Puffmodelle

Gaul3sche Puffmodelle werden gewohnlich bei schlagartigen Schadstofffreisetzungen
angewendet /PIS 00/. Dabei wird die Anfangsform der Freisetzungswolke durch eine Ku-
gel, ein Ellipsoid oder einen Zylinder beschrieben. Generell kann auch eine zeitlich vari-
able bzw. kontinuierliche Schadstofffreisetzung mithilfe von Puffmodellen bewertet wer-
den, wenn das Freisetzungsverhalten als eine Folge von Emissionen simuliert wird. Das
Umstrémen von Hindernissen kann ebenfalls durch eine entsprechende Aufteilung des
urspriinglichen Volumens in mehrere Einzelvolumina simuliert werden. Fir die Massen-
verteilung innerhalb eines Puffs wird entweder eine homogene Verteilung oder — wie
beim sog. Gaul3schen Puffmodell — eine Gaul3verteilung unterstellt. Die anfanglichen
Puffabmessungen hangen im Wesentlichen von der freigesetzten Stoffmenge ab. Die
Flugbahn eines Puffs wird durch das unterstellte Windfeld definiert.

Es wird weiterhin berlcksichtigt, dass turbulente Prozesse eine Mischung des Puffvolu-
mens mit der Umgebungsluft bedingen, was zu einer Verdiinnung der Schadstoffkon-
zentration im Inneren des jeweiligen Puffs fuhrt. Dies bedingt dementsprechend eine
VergroRerung des Puffvolumens. Gaul3sche Puffmodelle haben den Nachteil, dass sie
die Feinstruktur der Schadstoffkonzentration nicht gut erfassen. Auftriebseffekte kénnen

mit ihnen jedoch gut simuliert werden.

Als Beispiel fur ein Gaul3sches Puffmodel kann das auch in das Entscheidungshilfesys-
tem RODOS integrierte Mode RIMPUFF /WEB 97/ genannt werden.

7.3.2 GaulR3sche Fahnenmodelle

Fur die Immissionsprognose aufgrund stérfallereignisbedingter Freisetzungen aus Anla-
gen der nuklearen Ver- und Entsorgung kann bei Erflllung spezieller Randbedingungen
ein spezielles Gaul3sches Fahnenmodell verwendet werden. Gaul3sche Fahnenmodelle
beruhen auf der Eulerschen Betrachtungsweise, wobei die Advektions-Diffusions-Glei-
chung fir idealisierte Ausbreitungsbedingungen unter Verwendung vereinfachender An-
nahmen analytisch gelost wird. Die Eulersche Advektions-Diffusions-Gleichung besitzt

unter folgenden Bedingungen bzw. Annahmen eine geschlossene Losung /KRU 99/

e stationdre Ausbreitungsbedingungen (d. h. zeitliche Konstanz von Windge-

schwindigkeit, Windrichtung und Emissionsrate),

e homogene meteorologische Parameter,
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o ebene Erdoberflache von konstanter Rauigkeit,
¢ keine chemischen und physikalischen Veranderungen der Schadstoffe,

o die vertikale und horizontale Konzentrationsverteilung an der Schadstofffahnen-
achse (Linie von der Fahnenmitte in Windrichtung) entspricht jeweils einer

Gaulverteilung.

Die analytische Lésung der Eulerschen Advektions-Diffusions-Gleichung fiihrt schliel3-
lich zur Gauf3schen Ausbreitungsgleichung, mit deren Hilfe die Immissionskonzentration
fur jeden Aufpunkt im Lee — also der vom Wind abgewandten Seite — einer Punktquelle
in der Hohe h berechnet werden kann /THI 03a/, /THI 03b/:

_ Q y? (z-h)* (z+h)?
€0y D) = gt (- 355) « e (- 57 + e (- 522 (76)

X, Y, Z Ortskoordinaten (in m)

C(x, Y, 2) Schadstoffmassenkonzentration im Aufpunkt

Oy, Oz horizontaler (y) und vertikaler (z) Ausbreitungsparameter (in m), Standardabweichun-

gen der horizontalen und vertikalen Dichtefunktion der Gauf3verteilung)

0 Freisetzungsrate (Quellstarke) des Schadstoffes (in Bqg/s)

H effektive Quellhdhe (in m)

Vx mittlere Windgeschwindigkeit in Emissionshéhe in x-Richtung (in m/s).

. . “ (z—h)? (z+h)?\ . . .. s

Die ,Spiegelterme” exp (— 707 ) und exp (— 207 ) in Gleichung (7.6) bericksichtigen

eine Reflexion der Schadstofffahne am Erdboden. Das kartesische Koordinatensystem,
welches der Gaul3schen Ausbreitungsgleichung zugrunde liegt, hat seinen Ursprung am
FuBpunkt der Emissionsquelle, die x-Achse zeigt dabei in die Richtung des mittleren
Windes (Abb. 7.3).
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Abb. 7.3  Kartesisches Koordinatensystem flr die GauRsche Ausbreitungsgleichung

Die Erfahrung zeigt, dass Schadstofffannen mit zunehmender Entfernung von der Quelle
breiter werden. Daraus folgt, dass die Ausbreitungsparameter oy und o, des Gauf3schen
Fahnenmodells (Gleichung (7.6)) mit der Zeit t bzw. mit der Entfernung x vom Ort der
Quelle anwachsen /THI 03a/:

oy, =,2-K,-t bzw. o, =,/2-K,-t (7.7)

Mit t = = (7.8)

VUx

Hierbei ist zu beachten, dass am Ort der Quelle (x = 0) die Ausbreitungsparameter oy
und o, Null werden und die Gleichung (7.6) zur Berechnung der Schadstoffkonzentration

nicht mehr definiert ist.

Die Diffusion entlang der Ausbreitungsrichtung des mittleren Windes wird durch die
Gaul3sche Ausbreitungsgleichung vernachlassigt. Der horizontale und der vertikale Aus-
breitungsparameter sind ein Malf3 fur Breite und Hohe der Schadstofffahne. Hierbei wird
angenommen, dass sich die Diffusionseffekte durch eine Gaul3verteilung beschreiben
lassen. Relativ grof3e Standardabweichungen haben beispielsweise zur Folge, dass die
Maxima der resultierenden Dichtefunktionen klein ausfallen, was mit gréf3eren Streuun-
gen der Schadstoffkonzentrationswerte einhergeht. Relativ kleine Standardabweichun-
gen bedeuten dementsprechend, dass die resultierenden Dichtefunktionen ausgepragte
Maxima mit vergleichsweise geringen Streuungen aufweisen. Die Ausbreitungs-

parameter werden stark vom Untergrund (Bodenrauigkeit) sowie von der topo-

171



graphischen Beschaffenheit des Geldndes beeinflusst. Die Bodenrauigkeit hangt von der
Art der Landnutzung ab. Bei hoher Rauigkeit resultieren breite Fahnen, bei geringer Rau-
igkeit schmale Fahnen /THO 76a/, /THO 76b/.

Der Aufstieg der aus einem Kamin einer nuklearen Anlage freigesetzten Schadstofffahne
in die Atmosphare wird durch drei Parameter beeinflusst /GRS 81/:

¢ Emissionsparameter (Geometrie des Schornsteins),
e meteorologische Parameter (atmosphéarische Umgebungsbedingungen),

e physikalische und chemische Eigenschaften der Schadstoffe.

Die Aufstiegshohe ist dabei durch den maximalen Wert von o, begrenzt.

HeilRe Abgase erfahren in der Atmosphare einen Auftrieb, sodass sich effektiv eine
groBere Quellhéhe ergibt (Abgasfahnentberhdhung). Die effektive Quellhdhe h in
Gleichung 7.6 setzt sich daher aus der geometrisch bedingten Freisetzungshdhe hg
(z. B. der Kaminhohe) und einer Uberhéhung 4h infolge der freigesetzten thermischen

Energie zusammen /GRS 81/:

h = hy + Ah (7.9)

Der Aufstieg der Schadstofffahne infolge der freigesetzten thermischen Energie wird
nach den Gleichungen von Briggs berechnet /BRI 69/, /THE 71/. /INES 78/ hat die
Gleichungen erweitert, um den Einfluss von Gebauden auf den Aufstieg zu erfassen.
Das urspringlich vorhandene Aktivitatsinventar einer freigesetzten Schadstofffahne ver-
ringert sich mit der Zeit durch trockene bzw. nasse Ablagerung sowie durch den radio-

aktiven Zerfall.

Das klassische Gaul3sche Fahnenmodell gilt zun&chst nur fir punktférmige Emissionen.
Deshalb bereitet die Erfassung bodennaher Flachenquellen mit unregelmafigen
Umrissen mit diesem Modelltyp Schwierigkeiten. In stark strukturiertem Gelande ist der
Einsatz Gaul3scher Fahnenmodelle zur Ermittlung von Schadstoffkonzentrationen
problematisch, da mit diesem Modelltyp lokale, durch die Topographie beeinflusste
Ausbreitungsmuster — z. B. die Stréomungskanalisierung in Talern oder néachtliche

Kaltluftabflisse — i. a. nicht beriicksichtigt werden kdnnen.
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Grundsatzlich erfordert der Einsatz eines Gauf3schen Fahnenmodells sowohl an die
Emissionshohe als auch an die jeweiligen Standortorteigenschaften angepasste
Ausbreitungsparameter oy und o, welche die durch Turbulenz bedingte Aufweitung der
Schadstofffahne in horizontaler und vertikaler Richtung beschreiben.

In der Allgemeinenen Verwaltungsvorschrift (AVV) zu § 99 StrISchV /BMUB 12/ bzw.
den Storfallberechnungsgrundlagen (SBG) zu § 104 StrlISchV /SSK 94/ werden die
Ausbreitungsparameter unter Verwendung eines entfernungsabhangigen Potenz-
gesetzes berechnet, wobei jeder Ausbreitungskategorie (siehe hierzu Kap. 7.4.3.2) feste
Koeffizienten und Exponenten zugeordnet waren. Diese Zuordnung erfolgte auf der
Grundlage einer Vielzahl von Ausbreitungsexperimenten mit Freisetzungshéhen > 50 m,
die an den Forschungszentren in Jilich und Karlsruhe durchgefuihrt wurden /THO 76a/,
/ITHO 76b/. Diese fir relativ hohe Bodenrauigkeit abgeleiteten Ausbreitungsparameter
sind jedoch nicht fir die Berechnung von Schadstoffklimatologien bei bodennahen
Quellen (aufgrund der starken Hohenabhéangigkeit der Windgeschwindigkeit in Boden-

nahe) sowie bei Geldnden mit niedriger Bodenrauigkeit geeignet /THI 03b/, /LOH 98/.

Gaul3sche Fahnenmodelle sind zudem naturgemaf nur fur die kontinuierliche Frei-

setzung von Schadstoffen einsetzbar.

7.3.3 Eulermodelle

Bei Eulermodellen wird die Advektions-Diffusions-Gleichung (siehe Gleichung 7.5) auf
der Basis eines raumlich fixierten diskreten Rechengitters mit definierter Auflésung in
geeigneten Zeitschritten numerisch gelost. Bei diesen Modellen sind die Abstande der
raumlichen Gitterpunkte, die berechneten Zeitschritte und die Windgeschwindigkeiten
voneinander abhéngig und kénnen daher nicht beliebig gewahlt werden /LOH 98/. Der-
artige Modelle werden haufig als Eulersche Gittermodelle oder K-Modelle bezeichnet.
Der turbulente Diffusionskoeffizient K kann orts-, hohen- und zeitabhéngig explizit vor-
gegeben werden /ZEN 96/. Hierdurch kann das Ausbreitungsmodell sehr gut an die je-
weils vorliegenden topographischen und meteorologischen Gegebenheiten angepasst
werden. Eulersche Ausbreitungsmodelle konnen auf der Basis diagnostisch oder prog-
nostisch ermittelter Stromungsfelder zum Einsatz gebracht werden und sind entspre-
chend der Qualitat des verwendeten Windmodells vielseitig einsetzbar. Die im Gegen-
satz zu den einfachen analytischen Losungsformen eines Gaul3schen Modells
erforderliche numerische Losung der Advektions-Diffusions-Gleichung an den einzelnen

Gitterpunkten bedingt jedoch einen deutlich héheren Rechenzeitaufwand. Letzterer wird
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zusatzlich durch die Einhaltung des Kriteriums nach Courant, Friedrichs und Levy (so-
genanntes CFL-Kriterium) fiir numerische Rechnungen in einem Eulerschen Gittermo-
dell bestimmt. Das CFL-Kriterium gibt den maximalen Zeitschritt an, der eine stabile nu-
merische Integration der Modellgleichungen garantiert /PIE 01/.

Die Ergebnisqualitat von Ausbreitungsrechnungen mit Eulermodellen héngt entschei-
dend von der Festlegung der Gitterweite des Rechengitters ab. Um eine gute raumliche
Auflosung der Konzentrationsverteilung zu erzielen, sollte die Gitterweite moglichst klein
sein. Eine Reduzierung der Gitterweite bei Beibehaltung der Grof3e des Modellgebietes
fuhrt zu einer Erh6hung der Anzahl der Gitterpunkte. Die Rechenzeit wachst umgekehrt
proportional zum Quadrat der Verhdltnisse der Gitterweiten. Gleichzeitig reduziert sich
jedoch aufgrund des CFL-Kriteriums der Integrationszeitschritt, was zu einer zusatzli-
chen Erhdéhung der Rechenzeit fihrt, sodass diese insgesamt mindestens kubisch mit
der Verkleinerung der Gitterweite ansteigt /THI 03a/. Durch die Verwendung geeigneter
Ldsungsverfahren kann der Anstieg jedoch begrenzt werden. Einzelheiten Gber numeri-
sche Verfahren zur Losung der Advektions-Diffusions-Gleichung finden sich z. B. in
/ZEN 98/.

Euler-Modelle eignen sich besonders fiir die Berechnung der Schadstoffausbreitung aus
mehreren, gleichzeitig emittierenden (Volumen-)quellen. Auch lassen sich mit solchen
Modellen die Wechselwirkungen zwischen den sich ausbreitenden Schadstoffen, wie
z. B. chemische Reaktionen, behandeln. Ein Beispiel fir diesen Modelltyp ist das Modell
TRADI /STE 95/.
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7.3.4 Lagrangemodelle

Bei den Lagrangemodellen wird eine Anzahl von Partikeln freigesetzt und ihre
Verfrachtung mit dem Windfeld verfolgt. Notwendige Voraussetzung hierfur ist die
Vorgabe eines dreidimensionalen Windfeldes, das entweder aus Messungen oder
mittels eines geeigneten Windfeldmodells bestimmt wird. Lagrangemodelle bewerten die
Schadstoffausbreitung in der Atmosphére, indem sie die Flugbahnen (Trajektorien) einer
Vielzahl angenommener Teilchen, sogenannter Lagrangeteilchen, fir das vorgegebene
Windfeld berechnen (Abb. 7.4). Dabei werden die Lagrangeteilchen unabhangig vonei-
nander simuliert, wobei ihre Bewegung in einen advektiven und einen zufalligen Anteil
unterteilt wird. Der advektive Anteil beschreibt die Teilchenausbreitung mit dem mittleren
Wind. Der Zufallsanteil der Teilchenbewegung berticksichtigt Turbulenzeffekte tber ei-
nen stochastischen Prozess, der die Teilchen auseinander driften lasst und somit zur
Verdinnung der Schadstofffahne entlang des Transportweges fihrt. Lagrangemodelle
werden haufig auch als Partikeltrajektorien- oder Monte-Carlo-Modelle bezeichnet
/IKRU 99/.

Ausbreitungsrichtung =

Abb. 7.4  Prinzip des Lagrangeschen Partikelmodells

Schematische Darstellung der Ausbreitung eines nicht-sedimentierenden (griin) und eines

sedimentierenden Schadstoffs (violett).
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Aus dem Ortsvektor)?(t) = (x(t),y(t), z(t)) eines Teilchens in kartesischen Koordinaten
und seiner momentanen Geschwindigkeit #(X, t) zur Zeit t erhalt man den Ortsvektor

desselben Teilchens zur Zeitt 4+ At entsprechend der Gleichung
X(t +At) = X(t) + (X, t) = At (7.10)

Die momentane Geschwindigkeit des Teilchens setzt sich zusammen aus einem
mittleren Anteil %()? t) der dem Betrag des advektiven Windes entspricht, sowie einem

fluktuierenden Anteil 3'(X, t) der die Turbulenzeffekte am Ort X zur Zeitt beschreibt
[THI 03a/:

3(%,t) =o(X,t) + 7' (X, t) (7.11)

Atmospharische Bewegungsvorgange weisen ein tragheitsbedingtes ,Gedachtnis* auf,
d. h. zwischen den Bewegungsformen (Geschwindigkeit und Richtung) eines Partikels
zu den Zeiten t und (t + At) besteht ein Zusammenhang (Korrelation). Die Starke dieser
Korrelation ist abh&ngig von der thermischen Schichtung der Atmosphére (siehe hierzu
Kap. 7.4.3.2) bzw. von der GroBe der am atmosphdarischen Transport beteiligten
turbulenten Wirbel. Ein Mal fur das ,Gedachtnis atmospharischer Bewegungszustande

ist die sogenannte Lagrangesche Korrelationszeit T, (Zeitskala der Turbulenz), wobei
gilt:

T. (labile Schichtung) > T, (neutrale Schichtung) > T, (stabile Schichtung) (7.12)

Lagrangemodellen liegt die Annahme zugrunde, dass die Flugbahn eines Teilchens mit
Hilfe eines sog. Markov-Prozesses simuliert werden kann, d. h. der Zustand eines
Teilchens zur Zeit (t + At) h&ngt nur von seinem Zustand zur Zeit t ab /THI 03a/. Diese

Annahme bedeutet, dass sich der fluktuierende Anteil der Windgeschwindigkeits-

komponente 17'()?, t) aufteilen lasst in

e einen korrelierten Anteil, der das tragheitsbedingte ,Gedachtnis” reprasentiert

und der fluktuierenden Geschwindigkeitskomponente ﬁ'()?,t — At) proportional

ist, und

e einen zufalligen Anteil, der aus einer geeigneten, die Turbulenzstruktur wider-

spiegelnden Zufallsverteilung gezogen wird.
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Die gesuchte Immissionskonzentration an einem Aufpunkt wird durch Auszahlen der
Partikel auf der Grundlage einer geeigneten Zeit- und Raumdiskretisierung ermittelt
{ZEN 96/, /[LOH 98/. Die Genauigkeit der Simulationsergebnisse hangt stark von der An-
zahl der betrachteten Teilchen ab. Lagrangemodelle sind deshalb in der Regel sehr re-
chenzeitintensiv /KOI 99/.

Lagrangemodelle beschreiben die Schadstoffausbreitung in direkter Nahe zur Quelle
besser als andere Modelle. Sie eignen sich daher sehr gut zur Bestimmung der
Feinstruktur eines Schadstoffkonzentrationsfeldes. Auftriebseffekte radioaktiver Gase
als Schadstoffe, die in Relation zur umgebenden Atmosphéare schwerer bzw. leichter
sind, lassen sich jedoch mit ihnen nicht simulieren, da die virtuellen Lagrangeteilchen
weder Masse noch Volumen besitzen /KOI 99/. Da diesen Teilchen allerdings die
Eigenschaft eines aerodynamischen aquivalenten Durchmessers (AED) zugewiesen
werden kann, eignen sie sich gut zur Modellierung von Prozessen wie Sedimentation

und Deposition.

Generell besitzen Lagrangemodelle ein hohes Potential zur realistischen Simulation von
Ausbreitungs- und Ablagerungsvorgéngen, auch bei inhomogenen Wind- und
Turbulenzfeldern. Dies zeigt sich inbesondere bei der Simulation von komplizierten
vertikalen Temperaturschichtungen, starken Windscherungen oder komplexen, von der
Orographie beeinflussten Windfeldern. Die erzielbare Qualitdt der Rechenergebnisse
hangt weitgehend nur noch davon ab, mit welcher Genauigkeit die benétigten Wind- und
Turbulenzfelder dem Ausbreitungsmodell zur Verfigung gestellt werden kdnnen
/THI 03a/. Wenn aus den meteorologischen Messdaten des Standorts — einschlief3lich
weiterer direkt verfiigbarer meteorologischer Informationen aus der Umgebung und der
topographischen Struktur des Geléandes — realistische Wind- und Turbulenzfelder kon-
struiert werden kdnnen, sind Lagrange-Partikelmodelle bei der Ausbreitungsrechnung

anderen Modelltypen tberlegen.

Ein Lagrangesches Ausbreitungsmodell ist ebenfalls im Programmpaket ARTM
/IMAR 12/ enthalten.
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7.4 Beschreibung von Modellparametern

Das Ausbreitungsverhalten von Stoffen in der Atmosphére wird durch die Art, den Ort
und die Menge des Schadstoffaustritts, die lokalen topographischen Verhaltnisse, sowie
die meteorologische Situation wesentlich mitbestimmt. Von grundlegender Bedeutung
fur die Ergebnisqualitat von Ausbreitungsrechnungen ist daher, dass alle relevanten Ein-

flussgréRen korrekt erfasst und entsprechend modelliert werden.

7.4.1 Quelltermspezifikation

Bei Nuklearanlagen versteht man unter dem Quellterm bzw. Source-Term die Menge an
radioaktivem Material, ausgedriickt in Massen- oder Aktivitatsangaben, die bei einem
Storfallereignis aus der Anlage in die Umgebung freigesetzt wird /DOE 94/. Fir die An-
lagen der nuklearen Ver- und Entsorgung sind hinsichtlich der Freisetzung von radioak-
tivem Material die luftgetragenen Pfade — unter Berlicksichtigung des jeweiligen lungen-
gangigen Materialanteils — von entscheidendem Interesse. Es wird davon ausgegangen,
dass der Belastungspfad auf der Grundlage der Inhalation von luftgetragenem radioak-
tivem Material alle anderen Belastungspfade dominiert /DOE 92/, /DOE 94/. Basierend
auf diesem Ansatz wurde die sogenannte Source-Term-Formel abgeleitet (siehe hierzu
Teil A dieses Handbuchs, Kapitel 3 ,Methodik der Stérfallanalyse” /SOM 19/), mit deren
Hilfe die lungengéangigen Materialanteile der luftgetragenen Belastungspfade spezifiziert
werden /DOE 94/:

Source = MAR = DR = ARF * RF = LPF (7.13)
MAR Material-at-Risk
DR Damage Ratio
ARF Airborne Release Fraction (Airborne Release Rate bei kontinuierlicher Freisetzung)
RF Respirable Fraction
LPF Leakpath Factor

In der Praxis unterscheidet man haufig zwischen dem Initial-Source-Term, also der
Menge an radioaktivem Material, die prinzipiell als Folge eines entsprechenden Storfal-
lereignisses luftgetragen freigesetzt wird, und dem lungengangigen Initial-Source-Term,
welcher diejenige Teilmenge des Initial-Source-Terms reprasentiert, die effektiv einge-
atmet werden kann. Der Initial-Source-Term kann als Produkt der ersten drei Faktoren
der Source-Term-Formel ausgedriickt werden; der lungengangige Anteil des Initial-
Source-Terms ergibt sich entsprechend aus dem Produkt der ersten vier Faktoren der

Formel. Der Initial-Source-Term bzw. dessen lungengangiger Anteil sind in erster Linie
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fur das Anlagenpersonal relevant. Weitere Informationen beziiglich der Bestimmung der
einzelnen Faktoren der Source-Term-Formel kdnnen aus Teil A dieses Handbuchs,
Kap. 3.12 entnommen werden /SOM 19/.

Der Schadstoffaustritt kann kontinuierlich (z. B. bei Rohrbrtichen) oder diskontinuierlich
(z. B. bei geborstenen Behaltern) erfolgen. Ist die genaue GroRRe der Austrittséffnung
unbekannt, wird in der Regel auf konservative Annahmen zurtickgegriffen. Im Falle von
Rohrleitungen wird z. B. der Bruch jener Rohrleitung unterstellt, die den grof3ten Mas-
senstrom fuhrt. Bei Behaltern wird im Sinne der Konservativitat haufig unterstellt, dass
im Verlauf eines Storfalls die gesamte eingelagerte Menge des betreffenden Stoffes frei-
gesetzt wird /PIS 00/.

7.4.2 Topographische Parameter

Topographische Hindernisse beeinflussen wesentlich das Strdomungsverhalten in der At-
mosphare. Téler beispielsweise kanalisieren die Strdomung in Richtung der Talachse.
Dieser Effekt ist unabhangig von der Richtung der Grundstromung tber dem Tal, wobei
die Stromungsgeschwindigkeit am Talboden umso kleiner ist, je grof3er die Winkelab-
weichung zu der relevanten Grundstrémung ausfallt. Zudem ist die Strémungsgeschwin-
digkeit in Kessel- oder Beckenlagen meist deutlich kleiner, auf freistehenden Bergen

hingegen grél3er als in ebenem Gelande /MAN 04/.

Neben den topographischen Verhaltnissen tbt auch die vorhandene bauliche Infrastruk-
tur einen starken Einfluss auf die lokalen Stromungsfelder aus. Bei freistehenden ange-
stromten Gebauden entstehen auf der dem Wind zu- und abgewandten Seite Verwirbe-
lungen. Im Lee der Gebaude bilden sich Nachlaufbereiche aus, in denen die Stromung
bodennah gegen die Anstrdbmung gerichtet ist; erst in einer Entfernung, die etwa dem
100-fachen der Gebaudehbdhe entspricht, geht die Strdmung wieder in den ungestoérten
Zustand Uber. Des Weiteren sind in Gebaudenéhe vertikale und horizontale Strémungs-
komponenten in der gleichen GréRenordnung. Im Lee der Geb&aude findet man deshalb
abwartsgerichtete Luftstrémungen, die im Dachniveau freigesetzte Schadstoffe verstarkt
nach unten fuhren kdnnen /LAN 04/. Beispiele hierfir sind in Abb. 7.5 schematisch

dargestellt.
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Abb. 7.5 Typische Beeinflussungen der Ausbreitung im Nahbereich von Gebauden

Fur komplexe Gebiete mit komplexer Gebaudestruktur (z. B. Stadte, Industrieanlagen)
ergeben sich naturgemal aulRerst komplexe Strémungsfelder. Derartige Strémungsfel-
der werden in der Regel nicht tber Messungen, sondern tber Windkanaluntersuchun-
gen bzw. numerische Simulationen erfasst. Zudem sind gegebenenfalls lokale, ther-

misch bedingte Stromungsfelder zu bertcksichtigen.

Komplexe Ausbreitungsrechnungen in strukturiertem Gelande kénnen auf der Grund-
lage von topographischen Parametern, die die dreidimensionale Gelandeform als auch
Informationen zur Landnutzung bericksichtigen, durchgefiihrt werden /THI 03a/,
/THI 03b/. Hierzu wird Giber das betreffende Gelande ein diskretes Gitter mit einer hinrei-
chend guten Auflésung gelegt. Nachfolgend werden jedem Raster eine mittlere Gelan-
dehbhe sowie ein klassifizierter Landnutzungsparameter (z. B. Wald, Ackerland, Was-
serflache, Gebirgsregion, Innenstadt, Industriegebiet) zugeordnet, siehe Abb. 7.6. Die

Anzahl der mdglichen Landnutzungsklassen ist je nach Modell unterschiedlich.
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i, [ 112 Nicht durchgangig stadtische Pragung |
r % []211 Nicht bewassertes Ackerland
[] 243 Landwirtschaft und natrliche Bodenbedeckung
[l 312 Nadelwalder

Abb. 7.6  Typisches Topografiekataster zur Verwendung in einem komplexen Aus-

breitungsmodell
7.4.3 Meteorologische Parameter
7.4.3.1 Meteorologischer Antrieb

Die meteorologische Situation zum Zeitpunkt einer Schadstoffemission beeinflusst eben-
falls sehr wesentlich die atmosphérische Stoffausbreitung. Erfolgt die Schadstofffreiset-
zung beispielsweise unter Niederschlagsbedingungen (z. B. Regen), so ist damit zu
rechnen, dass der luftgetragene Stofftransport von Aerosolen im Vergleich zu einer nie-
derschlagsfreien Wetterperiode nur in einem relativ eingeschréankten Maf3e méglich ist.
Rechnerische Vorhersagen (Prognosen) zur Schadstoffimmission kénnen sowohl auf
der Grundlage von reprasentativen meteorologischen Zeitreihen als auch auf der Basis

von mittleren jahrlichen Haufigkeitsstatistiken durchgefuhrt werden /BUN 02a/.

Werden die meteorologischen Parameter (z. B. Windrichtung, Windgeschwindigkeit, at-
mosphéarische Stabilitdét und ggf. Niederschlag), die einer Ausbreitungsrechnung zu-
grunde gelegt werden sollen, in Form einer Zeitreihe zur Verfligung gestellt, so beruhen
die entsprechenden Daten auf Stundenmittelwerten, die sich tber einen relativ langen

Zeitraum erstrecken (z. B. 5-10 Jahre). Bei der Bewertung der atmospharischen
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Ausbreitung auf der Grundlage von meteorologischen Zeitreihen wird fuir jeden Stunden-

mittelwert eine Ausbreitungsrechnung durchgefihrt.

Ausbreitungsrechnungen sind andererseits auch auf der Grundlage sogenannter Aus-
breitungsklassenstatistiken moglich. Diese Methode beruht auf der statistischen Aufbe-
reitung von Zeitreihen meteorologischer Daten, wobei im Falle einer dreiparametrigen
Haufigkeitsstatistik jeder einzelne Stundenmittelwert in eine entsprechende Matrix ein-
geordnet wird. Dabei werden folgende meteorologische Parameter erfasst: Windrich-
tung, bodennahe Windgeschwindigkeit und Diffusionskategorie. Die Diffusionskategorie
— haufig auch als Ausbreitungskategorie bezeichnet — ist ein Malf3 fir die atmospharische
Turbulenz (siehe hierzu Kap. 7.4.3.2) und bestimmt die Verdiinnung der Schadstoffe
durch turbulente Diffusion. Die Diffusionskategorie ist gemaR der KTA-Richtlinie 1508
/IKTA 06/ zu bestimmen. Letztlich wird fir jede Kategorie eine Ausbreitungsrechnung
durchgefihrt und mit der entsprechenden Haufigkeit gewichtet. Vierparametrige Haufig-
keitsstatistiken enthalten als zusatzlichen meteorologischen Parameter die Nieder-
schlagsrate, mit der die Ablagerung von Schadstoffen z. B. auf Pflanzen und Boden in-

folge von Auswaschung berlcksichtigt werden kann.

Die meteorologischen Ausgangsdaten fur beide Rechenverfahren zur atmospharischen
Schadstoffausbreitung — Zeitreihe oder Ausbreitungsklassenstatistik — kénnen grund-

satzlich auf zwei unterschiedlichen Wegen generiert werden /THI 03a/:

o auf der Basis von Messwerten meteorologischer Messstationen, die sich in dem

zu untersuchenden Gebiet befinden, oder

e unter Verwendung meteorologischer Daten einer tibergeordneten Stromungssi-

mulation (,Modell-Nesting®).

Bei der Verwendung von Daten meteorologischer Messstationen im Untersuchungs-
gebiet werden in der Regel die an einer oder mehreren Stellen gemessenen Parameter
fur die Initialisierung der Stromungs- und Ausbreitungsmodelle verwendet. Dabei sollte
bei Messungen der Windgeschwindigkeit darauf geachtet werden, dass diese nach Mog-
lichkeit nicht nur das skalare Mittel, sondern auch die vektoriell gemittelten Windge-
schwindigkeiten erfassen. Die Verflugbarkeit der meteorologischen Daten sollte mindes-
tens 90 % der Jahresstunden betragen, wobei Messliicken von nicht mehr als zwei
Stunden durch Interpolation Gberbriickt werden kdnnen /BUN 02b/. Fur konkrete Aus-
breitungsrechnungen ist naturlich stets vorher zu klaren, welche Messdaten aus dem

vorhandenen Pool der jeweiligen Untersuchung zugrunde gelegt werden sollen.
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Die Verwendung der Daten eines reprasentativen Jahres ist nur auf der Basis einer lang-
jahrigen Statistik am Messstandort moéglich. Die Qualitat der Ergebnisse hangt maf3geb-
lich von der o6rtlichen Auflosung der Messpunkte bzw. von der Anzahl der zur Verfugung
stehenden Messstationen im Untersuchungsgebiet ab. Je mehr Messstationen zur
Verfligung stehen, desto besser ist das Endergebnis. Eine wesentliche Voraussetzung
ist dabei allerdings, dass die Messungen fir das Rechengebiet reprasentativ sind.
Dieses gilt insbesondere bei der Einbeziehung von Messstationen, die aul3erhalb des
Rechengebietes liegen. In diesem Fall muss die Ubertragbarkeit der Messdaten
nachgewiesen werden. Besonderer Wert sollte auf die Qualitatssicherung der Daten und

die regel-maRige fachgerechte Wartung der Messstationen gelegt werden.

Ein Vorteil von Ausbreitungsrechnungen auf der Basis von messtechnisch erfassten me-
teorologischen Zeitreihen besteht darin, dass sie relativ einfach die Mdéglichkeit bieten,
periodische Effekte zu beriicksichtigen, die die lokale Ausbreitung beeinflussen und die
beispielsweise durch Fabrikanlagen, die nur am Tage betrieben werden, hervorgerufen

werden kénnen.

Beim sogenannten ,Modell-Nesting“ werden die meteorologischen Daten, die fiir die Pa-
rametrisierung des Ausbreitungsmodells notwendig sind, mittels einer lbergeordneten
Stromungssimulation generiert. Dieses Verfahren beruht auf der Grundidee, die fir das
Untersuchungsgebiet reprasentative Teilmenge der Daten eines Ubergeordneten, gro-
Berskaligen Stromungsmodells zur Parametrisierung eines engmaschigeren, kleiner-
skaligen Ausbreitungsmodells zu verwenden /THI 03a/. Relevante Beispiele fur
Ubergeordnete Stromungsmodelle sind das Deutschland-Modell (DM) oder das Lokal-
Modell (LM) des Deutschen Wetterdienstes (DWD). Ende 1999 wurden beim DWD
Anderungen in der Struktur der numerischen Wettervorhersagemodelle vorgenommen:
Das friher zur lokalen Wettervorhersage verwendete hydrostatische Deutschland-
Modell mit einer horizontalen Gitterweite von ca. 14 km wurde erst das raumlich und
zeitlich hoher auflésende, nicht-hydrostatische Lokal-Modell mit einer horizontalen
Gitterweite von ca. 7 km ersetzt und dann um das Regionalmodell mit einer horizontalen

Gitterweite von 2,8 km ergéanzt.

Problematisch ist das ,Modell-Nesting“ aufgrund der Tatsache, dass fur klimatologische
Rechnungen (also tber einen Zeitraum von mehreren Jahren) eine sehr grol3e Daten-

menge bereitzustellen und zu verarbeiten ist.

183



7.4.3.2 Einfluss der atmosphé&rischen Schichtung

Die Ausbreitung luftgetragener Schadstoffe erfolgt hauptsachlich in dem als planetari-
sche Grenzschicht bezeichneten Teil der unteren Atmosphare. Die planetarische Grenz-
schicht kann als etwa 1000 Meter hohe Schicht definiert werden, in der die Luftstrémung
durch den Druckgradienten getrieben und durch Bodenreibung, durch thermische Krafte
infolge Bodenerwarmung und -abkihlung, sowie durch die Rotation der Erde beeinflusst
wird. Mit zunehmender Hohe lber dem Erdboden nehmen die Reibungskrafte ab,
wodurch die Windgeschwindigkeit wachst. Nach der Art der auftretenden Reibungskréfte

ist die planetarische Grenzschicht in drei verschiedene Schichten gegliedert:

e die laminare (viskose) Grenzschicht, in der Scherkréfte durch die Viskositat der

Luft eine wichtige Rolle spielen; sie umfasst maximal einige Zentimeter Hohe.

e die Prandtl-Schicht, in der samtliche turbulenten Fliisse als hohenkonstant
angenommen werden (Abweichung maximal 10 %) und keine Windscherung

auftritt. Sie reicht bis in eine Hohe von maximal 100 Metern.

¢ die Ekman-Schicht, bei der eine markante Winddrehung auftritt (Ekman-Spirale)

und zudem die turbulenten Flisse nicht mehr hohenkonstant sind.

Die laminare Grenzschicht und die Prandtl-Schicht werden zusammengefasst auch als
bodennahe Grenzschicht bezeichnet. Die physikalischen Prozesse innerhalb dieser
Schicht, wie Impulstibertragung sowie Transport von Warme und Feuchtigkeit, werden

malfigeblich von den Eigenschaften der nahen Erdoberflache bestimmt.

Bedingt durch die solare Einstrahlung, den Warmeaustausch zwischen Erdoberflache
und Atmosphare sowie den vertikalen Luftdruckgradienten, entsteht in der Atmosphére
ein vertikaler Temperaturgradient. Die Temperaturanderung mit der Hohe ergibt sich aus

der Zustandsgleichung eines idealen Gases und der barometrischen Hohenformel.

Fur trockene Luft betragt der trocken-adiabatische Temperaturgradient

dar 1K
r=--=%» (7.14)
dh Cp 100m
g 9,81 m-s72 Fallbeschleunigung
p 1004) - kg™t K1 spezifische Warmekapazitat bei konstantem Druck
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Fur mit Wasserdampf gesattigte Luft verringert sich der vertikale Temperaturgradient
durch das Freiwerden von Kondensationswarme. Der feucht-adiabatische Temperatur-
gradient ist deshalb kleiner als der trocken-adiabatische Temperaturgradient. Er wéachst
jedoch mit abnehmender Temperatur und n&hert sich bei sehr tiefen Temperaturen dem
Wert des trocken-adiabatischen Temperaturgradienten an. Die verschiedenen Schich-
tungszustande der Atmosphare sind Uber das Verhaltnis des realen Temperatur-
gradienten y einer Luftsdule zum trocken-adiabatischen Temperaturgradienten I’
definiert /ROE 00/. Anschaulich kann man sich ein Luftpaket vorstellen, flr dessen
Auftriebskraft seine Dichte im Vergleich zur Dichte der Umgebung entscheidend ist. Man

unterscheidet

o die stabile Schichtung: y > I'. Das Luftpaket kiihlt sich beim Aufsteigen starker ab
als seine Umgebung, die Dichte nimmt zu, weshalb es eine ricktreibende Kraft
erfahrt. Eine stabile Schichtung wirkt somit einer turbulenten Durchmischung
entgegen. Im klimatologischen Mittel liegt in den mittleren Breiten Europas eine

leicht stabile Schichtung der Atmosphare vor.

e die neutrale Schichtung: y=T. Ein zufallig bewegtes Luftpaket erfahrt keine
zusatzlichen Krafte, es verbleibt am Ort und es erfolgt kein Energietransport in

vertikaler Richtung in Form von Warme durch turbulente Mischung.

¢ die instabile Schichtung: y < I'. Das Luftpaket ist warmer als seine Umgebung,
die Dichte sinkt, und zufallige vertikale Auslenkungen werden verstarkt. In der

Folge kommt es zu einer turbulenten Durchmischung der Atmosphére.

Ein Extremfall einer stabilen Schichtung, eine sog. Inversion, liegt vor, wenn z_le > 0 ist,

d. h. wenn die Temperatur mit der Hohe zunimmt. Oft tritt eine Selbstverstarkung von
Inversionen durch die Anreicherung der Luft mit Wasserdampf und durch Nebelbildung
ein. Inversionswetterlagen kdnnen insbesondere bei schwacher solarer Einstrahlung
(d. h. in den Wintermonaten) lUber langere Zeitrdume (Tage bis Wochen) bestehen blei-

ben und zur Anreicherung von Luftschadstoffen in der bodennahen Grenzschicht flihren.
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Die Ausbreitung luftgetragener Stoffe erfolgt tber mehrere GréRenordnungen der Lan-

gen- und Zeitskalen im atmospharischen Turbulenzspektrum (Abb. 7.7). Vereinfacht

lassen sich drei Skalen unterscheiden /FOR 82/:

kleinrdumige Skala (,micro-scale“-Turbulenzen): Zeitliche Schwankungen
zwischen Bruchteilen einer Sekunde und knapp 10 Minuten, charakteristische
Langen zwischen einigen Zentimetern und knapp 100 Metern. Beispiel: kleine,
mit dem Wind driftende Staubwirbel,

konvektive Skala (,meso-scale“-Turbulenzen): Die Zeitskala bewegt sich hier
zwischen 10 Minuten und einigen Stunden, die Langenskala zwischen einem
Kilometer und einigen hundert Kilometern. Beispiel: Schénwetter-

Kumuluswolken,

groBraumige Skala (,macro-scale“-Turbulenzen): Hier liegt die Zeitskala
typischerweise zwischen 1 und und 10 Tagen, die L&dngenskala zwischen 1.000
und 10.000 Kilometern. Beispiel: Tiefdruckgebiete.
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Abb. 7.7  Schematische Darstellung der charakteristischen Langen- und Zeitskalen

fur Ausbreitungsvorgange in der Atmosphéare

/FOR 82/
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In Abb. 7.8 ist schematisch das Verhalten einer Schadstofffahne in den drei Bereichen
des Turbulenzspektrums dargestellt. Wahrend die Eigenschaften im ,micro-scale” durch
die kleinen Wirbel und die dadurch hervorgerufenen turbulenten Fluktuationen
gekennzeichnet sind, rufen groflere Wirbel im ,meso-scale” die typische M&anderform
von Schadstofffahnen hervor. Im ,macro-scale® werden lediglich die groben Bewegungs-

anderungen einer Fahne — wie z. B. ein Richtungswechsel — registriert.

@  TTTTTITI I
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(c) Ri

Abb. 7.8  Auswirkungen der unterschiedlichen Zeitskalen auf die Gestalt der von
einer kontinuierlichen Quelle emittierten Schadstofffahne

/FOR 82/; (a) micro-scale, (b) meso-scale, (c) macro-scale. u: Geschwindigkeit, Ri: Richtung

Fur Untersuchungen zur Ausbreitung luftgetragener Schadstoffe interessiert eine
maglichst einfache, aus leicht zu gewinnenden Wetterdaten aufgebaute Klassifikation
meteorologischer Situationen, die die Ausbreitungsvorgange in parametrisierter Form
beschreiben. Sie werden als Ausbreitungskategorien bezeichnet. Am gebrauchlichsten
ist die Einteilung von Pasquill /PAS 61/: Die Ausbreitungskategorien werden mit den
Buchstaben A bis F bezeichnet, wobei die atmospharische Turbulenz, die den vertikalen

Austausch zwischen den Luftschichten bestimmt, von A nach F abnimmt. Turbulenz-
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zustande mit Gberwiegend konvektivem Charakter werden durch die Kategorien A und
B beschrieben. Bei Kategorie C spielt sowohl die konvektive als auch die mechanische
Turbulenz eine Rolle. Die neutrale Kategorie D tritt vor allem bei starken Winden auf und
wird durch die mechanische Turbulenz, verursacht durch Bodenrauigkeiten, gepragt. Die
Kategorien E und F beschreiben Zustédnde mit stabiler thermischer Schichtung in der

Atmosphéare (Bodeninversion).

Aus der Art der atmospharischen Schichtung resultieren charakteristische Unterschiede
in der Gestalt einer Schadstofffahne /GRS 81/:

o Looping® (Abb. 7.9 a): Eine schleifenférmige Gestalt entwickelt sich nur unter in-
stabilen Verhaltnissen. Sie stellt sich bei Quellen bis maximal 100 Meter Hohe
relativ haufig ein (in bis zu 40 % aller Falle). Wahrend des ,Looping“ wird in quell-
nahen Bereichen (bis 300 Meter Entfernung vom Ort der Quelle) die grof3te Bo-
denkonzentration an Luftschadstoffen erreicht.

e ,Coning“ (Abb. 7.9 b): Eine kegelférmige Ausbreitung der Schadstofffahne ergibt
sich unter neutralen Bedingungen. Sie liegt Uber Land in ca. 10 % aller Falle vor,
an den Kusten haufiger. Diese Erscheinungsform entwickelt sich bei mafigen bis
starken Wind und bedecktem Himmel. Sie stellt eine Ubergangsform zwischen
stabilen und instabilen Verhéaltnissen dar und tritt zumeist morgens und abends
auf. Unter neutralen Bedingungen ist der Querschnitt einer Schadstofffahne re-
lativ gleichférmig und besitzt die Gestalt einer Ellipse. Diese spiegelt die Aniso-
tropie der atmosphéarischen Verhaltnisse wider.

e Fanning“ (Abb. 7.9 c): Diese fir stabile Schichtungen charakteristische Form ei-
ner Schadstofffahne tritt nachts in 30-40 % aller Félle auf. Ihre Gestalt ist in der
Draufsicht fur hinreichend lange Mittelungszeiten durch eine facherférmige Ver-

teilung gekennzeichnet (sogenanntes ,Maandern® der Schadstofffahne).

e Lofting“ (Abb. 7.9 d): Hierbei handelt es sich um eine Ubergangsform, bei der
die Atmosphéare auf der Unterseite der Schadstofffahne stabil, auf der Oberseite

instabil geschichtet ist.
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e Fumigation“ (Abb. 7.9 e): Diese Erscheinung tritt bevorzugt morgens auf. Unter
nachtlichen stabilen Bedingungen muss sich dazu eine Form des ,Fanning” aus-
gebildet haben. Die Bodenerhitzung durch die aufgehende Sonne verursacht
dann in den frihen Morgenstunden den allméhlichen Aufbau einer instabilen Mi-
schungsschicht, die beim Erreichen der Schadstofffahnenhthe zur Durchmi-

schung der Fahne bis in Bodennéhe flhrt.

e ,Trapping” (Abb. 7.9 f): Hierbei liegt — im Gegensatz zum ,Lofting" — eine instabile
Schichtung in Bodenn&dhe und eine stabile Schichtung tGber der Schadstofffahne
vor. Eine solche Situation tritt haufig Gber Stadten in bis zu 300 m Hohe tber dem

Erdboden auf.
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Abb. 7.9
der Atmosphére
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Zusammengefasst lasst sich feststellen: Bei stabiler Schichtung resultieren meist

schmale Fahnen, bei labiler Schichtung in der Regel breite Fahnen /THI 02/.

Die vertikale Ausdehnung einer Aktivitatsfahne wird meist durch eine Sperrschicht
begrenzt, die den Turbulenzaustausch in der Atmosphéare zu grof3eren Hohen hin
unterbindet oder zumindest stark einschrankt. Diese Sperrschicht wird als
Mischungsschichthdhe bezeichnet; sie ist eng verknipft mit der Obergrenze der
planetarischen Grenzschicht. Im Gauf3schen Fahnenmodell (siehe Kap. 7.3.2) wird die
Sperrschicht simuliert, indem der vertikale Ausbreitungsparameter o,, der die vertikale
Ausdehnung einer Aktivitatsfahne beschreibt, bei Erreichen eines (von der
Ausbreitungskategorie abhangigen) Maximalwertes o;max konstant gehalten wird. Eine
Verminderung der Bodenkonzentration erfolgt dann nur noch durch den horizontalen

Ausbreitungsparameter oy.

Die Mischungsschichthdhe hy, und G.max stehen in einem festen Verhaltnis zueinander
IGRS 81/:

Ozmax = \E * h,, = 0,8k, (7.15)

In/SPR 77/ konnte flr die amerikanische Reaktorsicherheitsstudie gezeigt werden, dass
die Unsicherheit bei der Wahl der Begrenzung von ¢, die Maximalwerte der Exposition
im Falle einer Freisetzung radioaktiver Stoffe nur geringfiigig beeinflusst: Die weitge-
hende Unabhangigkeit der Maximalwerte der Exposition von der Mischungsschichthdhe
wird damit erklart, dass die Aktivitatsfahne diese Obergrenze erst in grol3eren Entfernun-
gen erreicht und die Maxima der Exposition in der Regel naher an der Quelle zu finden
sind. Die aus der Schadstofffahne ausgewaschene Aktivitat, die die Bodenstrahlung

erzeugt, ist aber unabhéangig von der Mischungsschichthdhe.
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8 Freisetzung von Radionukliden im Boden und
Grundwasser

Die Freisetzung von Radionukliden im Boden und Grundwasser kann in nahezu allen
kerntechnischen Anlagen auftreten. Geldste Radionuklide finden sich in den Primarkuhl-
kreislaufen von Kernreaktoren, bei der Brennstoffanreicherung (in Form von Uranylfluo-
rid oder -nitrat), der Brennelementherstellung und —wiederaufbereitung und kdnnen bei
der Endlagerung von radioaktiven Abfallen auftreten. Radionuklidiésungen finden auch
als Tracer in der Medizin Anwendung, jedoch mit einer vernachlassigbar geringen Akti-
vitat. Weitere Mdglichkeiten der Kontamination des Bodens und des Grundwassers kon-
nen durch Auswaschen von Aerosolen aus der Luft (z. B. nach einem Unfall mit Freiset-
zung von Radionukliden in die Atmosphéare) durch Niederschlag stattfinden oder bei
Kontakt von radioaktivem Material mit Losungsmitteln (z. B. beim Austritt von Uranhexa-
fluorid und Reaktion mit der Luftfeuchtigkeit). Eine Ausbreitung von Radionukliden in das
Grundwasser kann zu einer groRrdumigen Kontamination und Gefahrdung der Bio-
sphare fuihren. Dabei geht die grof3te Gefahr von der Inkorporation aus, bei der die Ra-

diotoxizitat und die Belastung als Schwermetall zu befiirchten sind.

8.1 Radionuklidhaltige Flissigkeiten

Bei einer Kontamination des Bodens und des Grundwassers ist die wahrscheinlichste
Ursache der unkontrollierte Austritt einer radionuklidhaltigen Flissigkeit. Eine oberflach-
liche Kontamination des Bodens kann ebenfalls durch den Austritt von gasférmigen oder
festen Radionukliden stattfinden. Dieser Sachverhalt wird in Kap. 0 thematisiert. Bei ei-
ner oberflachlichen Bodenkontamination kann der betreffende Bereich abgetragen und
als radioaktiver Abfall der Entsorgung zugefuihrt werden.

Die Probleme bei der Freisetzung von radionuklidhaltigen Flussigkeiten sind hingegen:
o die schnelle Verteilung Uber eine grof3e Oberflache (Fliel3en)

e ein VergroRRern der Oberflache fordert zudem das Verdampfen von radioakti-

ven Aerosolen
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Sickern und Diffundieren in tiefere Bodenschichten

e grofRRe Mengen Boden missen abgetragen werden

o aufwandige DekontaminationsmalRnahmen

Mogliche Kontamination des Grundwassers

o unkontrollierte Ausbreitung und Gefahrdung der Biosphére
Kritikalitat

e unterkritische Mengen an Spaltmaterial kdnnen geldst, zusammengespiilt

und dadurch kritisch werden, Losungsmittel kann als Moderator fungieren

In folgender Ubersicht sind die gelaufigsten Flussigkeiten aufgelistet, die Radionuklide

enthalten, gefolgt von einigen radionuklidhaltigen Feststoffen die in Losung mit in den

jeweiligen Anlagen benutzten Materialien (z. B. Wasser) gehen kdnnen.

Radionuklidhaltige Flissigkeiten

Lésungen mit Uranylnitrat UO2(NO3)a,

Lésungen mit Uranylsulfat UO2SOa,

Lésungen mit Ammoniumdiuranat (NH4).U2O7,

Lésungen mit Plutoniumnitrat Pu(NOs)s,

Kontaminiertes Kihlwasser (oder Natrium bei schnellen Britern),
Kontaminiertes Wasser aus Abklingbecken,

Kontaminierte Ole aus Betriebsabfallen,

Flissige Dekontaminationsmittel,

Kontaminiertes Wasser in Zwischen- und Endlagern (ASSE),

Kontaminiertes Wasser aus dem Uranerzbergbau (Bergwerkdrainage, Auswa-

schung des Haldenmaterials durch Niederschlage),
Kontaminierte Abwasser aus Konversionsanlagen (**U, 2°U, 38U),

Kontaminierte Abwasser aus Anreicherungsanlagen (Gronau: 23U, 2°U, 2%8U),
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o Kontaminierte Abwasser aus der Brennelementherstellung:

¢ nasschemische Konversion: geringste Konzentrationen von 234U, 2°U, 238y,
e Trockenkonversion: unter der Nachweisgrenze,

e MOX-Fabrik (MELOX): Pu, Am in geringen Konzentrationen,

¢ Kontaminierte Abwasser aus KKW: Spalt- und Aktivierungsprodukte,

e Kontaminierte Abwasser aus der Nasslagerung (bei der Trockenlagerung fallen

im Normalbetrieb keine kontaminierten Abwésser an).

Radionuklidhaltige wasserldsliche Feststoffe

e Urantetrafluorid UF4,
e Uranylfluorid UO2F,, hygroskopisch,
e Uranyltetraammoniumtricarbonat (Nas)4(UO2(CO3)s,

e Natriumuranat Na;UOQO4.

Uranbergbau und Konversion des Erzes finden nicht in Deutschland, sondern nur in An-
lagen im Ausland statt. In Deutschland selbst sind Stand August 2022, 3 Kernkraftwerke
in Betrieb, eine Anreicherungsanlage zur Trockenkonversion (URENCO, Gronau), eine
Brennelementefabrik (ANF, Lingen), drei zentrale Zwischenlager (Gorleben, Ahaus und
Lubmin (Greifswald)), zwolf dezentrale Standortzwischenlager und einige Forschungs-
reaktoren (der grof3te ist der FRM Il in Garching) in Betrieb /BfS 14/. Damit reduziert sich
das Gefahrdungspotential der Kontamination des Bodens und des Grundwassers ge-
genuber friheren Jahren drastisch, da hierzulande keine Kernbrennstoff-verarbeitungs-
schritte mehr durchgefuhrt werden, in denen radionuklidhaltige Flissigkeiten in grof3en

Mengen involviert sind (Aufbereitung, Konversion, Wiederaufarbeitung).

Die Abwésser aus den nuklearen Anlagen unterliegen strengen Kontrollen und die Ra-
dionuklidkonzentration darf gewisse Grenzwerte nicht unterschreiten /THO 99/. Eine
groRere Gefahrdung geht von eventuellen Storfallen bzw. Unféllen aus. Fur Deutschland
relevant sind daher die Urananreicherung, Brennelementfertigung und die KKW. Das bei
der Anreicherung genutzte Uranhexafluorid reagiert sehr heftig mit Wasser (s. Kap. [)
zu Flusssaure und Uranylfluorid, welches hygroskopisch ist. Bei einem Unfall in der

Brennelementfabrik des Betreibers Siemens in Hanau am 12.12.1990, hat UFs mit
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Luftfeuchtigkeit zu HF und UOF; reagiert, und beim anschlie3enden Bruch einer Frisch-
wasserleitung wurde die uranhaltige Mischung auf einer Flache von ca. 1600 m? in der
Betriebshalle verteilt /BUN 09c/. Ein Bruch im priméren Kuhlkreislauf eines Kernreaktors
hatte noch katastrophalere Folgen. Fir den Reaktor ist die verringerte Kiihlleistung prob-
lematisch. Die freigesetzte Menge radioaktiver Flissigkeit kann bei einem gleichzeitigen
Bruch des Containments und der Betonabschirmung ins Freie gelangen und Boden und

Grundwasser gefahrden. Solch ein Szenario ist jedoch sehr unwahrscheinlich.

8.2 Grundlagen

Bei der Ausbreitung von Radionukliden im Boden und im Grundwasser muss zunachst
die Diffusion des Materials in den Boden und die anschlieRende Strémung des Grund-

wassers bertcksichtigt werden.

Als Grundwasser wird nach DIN 4049 das unterirdische Wasser bezeichnet, das die
Hohlraume der Erdrinde zusammenhangend ausflllt und dessen Bewegung ausschliel3-
lich oder nahezu ausschlieRlich von der Schwerkraft und den durch die Bewegung selbst

ausgeldsten Reibungskraften bestimmt wird.

E
oVS- \
@IS
B D F

Abb. 8.1 Verschiedene Hohlraumtypen

/ENE 87/

In Abb. 8.1 sind einige Hohlraumtypen gezeigt. Bei Typ A handelt es sich um hochpo-
rose, sedimentare Ablagerung mit einheitlicher Korngré3e, wahrend Typ B heterogene
KorngroRen und geringere Porositat hat. Typ C hat ebenfalls homogene Kérnung und
die Steine sind selbst pords, was die ganze Schicht als hochpords klassifiziert. Typ D

zeigt homogene Korngrof3e mit mineralischen Einlagerungen in den Zwischenrdumen,
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welche die Gesamtporositat herabsetzen. Bei Typ E und F handelt es sich um Felsge-

stein, in denen durch Flussigkeiten (E) und Briuche (F) Hohlraume geschaffen wurden.

An der Grundwasseroberflache ist der hydrostatische Wasserdruck gleich dem umge-
benden Luftdruck. Diese H6he wird Grundwasserspiegel bezeichnet. Die Wassermenge
oberhalb einer undurchlassigen Gesteinsschicht wird als ungespannt und unterhalb ei-
ner begrenzenden Sedimentschicht als gespannt definiert. Die wasserfiihrenden Boden-
schichten werden Aquifer bezeichnet.

8.2.1 Grundwasserstromung in der gesattigten Zone

Das Grundwasser ist in permanenter Bewegung. Durch Evapotranspiration (Verduns-
tung aus dem Boden: Evaporation; Verdunstung aus den Porenéffnungen der Pflanzen:
Transpiration), Niederschlage und Entnahme andert sich der Grundwasserspiegel. Zur
Beschreibung der dadurch verursachten Ausgleichsstromungen dient die Betrachtung
der Potentiale. Das Gesamtpotential ist das Resultat des Zusammenwirkens von Gravi-
tation, Osmose, Bodensattigung (Matrixpotential) und weiteren, vom jeweiligen Standort
abhangigen Faktoren.

Tab. 8.1 Potentiale des Grundwassers; m: Masse, g: Erdbeschleunigung, h: Héhe

Potential

Bodenwasser P =mgh
Gravitationspotential P,
Matrixpotential (ungesattigt) Py
Osmotisches Potential P,
Gaspotential Py
Druckpotential (gesattigt) Py

Als Naherung fur das Gesamtpotential wird das hydraulische Potential Py, als die Summe

der am einfachsten zu bestimmenden Potentiale betrachtet.

Pp =P, + Py, + P, 4P, (8.1)

Bezogen auf die Wassermasse mg hat das Potential die Einheit einer Lange und wird

Piezometerhéhe h genannt.
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Abb. 8.2  Einteilung des Bodenraumes nach DIN 4049

/HYD 16/

Die gesattigte und ungesattigte Bodenschicht ist nach ihrem Wassergehalt definiert
(s. Abb. 8.2). Der Sickerraum enthalt dabei weniger Wasser als der Grund-wasserraum.
In der gesattigten Zone wird die Wasserbewegung von der Darcy-Gleichung? beschrie-
ben.

In einer Dimension und unter der Annahme einer stationéren Stromung durch eine Quer-

schnittsflache A, der Lange L, bei einer Hohendifferenz (hi-h.) ergibt sich die Darcy-Glei-

chung:

) — Jazhe g A0 _

Q= KA = KA ool va (8.2)
Aund n Viskositatskonstanten
f Volumenkraftdichte
v Geschwindigkeit
p Druck
o] Dichte

Hierbei wurde Linearitdt der Hohendifferenz vorausgesetzt. Aligemein ist der zeitliche
Verlauf des Flusses Q (Durchflussrate) die 6rtliche Ableitung des hydraulischen Poten-
tials entlang der Fliel3strecken, der hydraulische Gradient. Der Proportionalitatsfaktor K
ist der Durchlassigkeitsbeiwert oder die hydraulische Leitfahigkeit.

2 Die Darcy-Gleichung ist eine spezielle Losung der Navier-Stokes-Gleichung.
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Die Starke des Stofftransports hangt von der Héhe des hydraulischen Gradienten und

der Durchléssigkeit Q des Mediums ab:

Q = —KVP, (8.3)

Die Geschwindigkeit v; ist die Durchgangsgeschwindigkeit (oder Filtergeschwindigkeit):

vp=—K2% ¥ =—KVh (8.4)

Die Abstandsgeschwindigkeit v ist in guter Naherung Uber die Porositit € bestimmbar:

v (8.5)

wassergesattigte Zone

wasserungesattigte Zone

Grundwasserspiegel

Grundwasser

x

wasserundurchléssige Schicht

Abb. 8.3 Grundwasserfluss in ein FlieRgewasser

/BON 04/

Die Porositét € ist das Verhéaltnis vom Porenvolumen Ve zum Gesamtvolumen V:

£=— (8.6)
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In Tab. 8.2 sind einige Durchlassigkeitsbeiwerte aufgefiihrt. Die Durchlassigkeitsbei-
werte werden empirisch ermittelt. Je grosser K, desto schneller fliel3t eine Fliissigkeit ab.
Somit ist Kies besonders durchldssig und Ton stellt eine Barriere dar.

Tab. 8.2  Durchlassigkeitsbeiwerte einiger Bodenarten

/\GE 09/
Lockergestein K [m/s]
reiner Kies 101-107
sandiger Kies 102-0*
Grobsand um 1073
Mittelsand 103-10*
Feinsand 10%-10"°
schluffiger Sand 10°-10"7
Schluff, je nach Tongehalt 10°-108
reiner Kies 101-107
8.2.2 Grundwasserstromung in der ungesattigten Zone

Beim Austritt von Flissigkeiten sickern diese zunachst in den Boden ab und erreichen
so erst nach einer gewissen Zeit den Grundwasserspiegel (Migration). Zur Beschreibung
der Wasserbewegung in der ungesattigten Zone, dem Absickern von Flussigkeiten, mis-
sen Inhomogenitaten der Wasserverteilung bertcksichtigt werden. Durch Niederschlage
oder Evapotranspiration &ndert sich permanent der Wassergehalt W. Der Durchlassig-
keitsbeiwert wird dafir in Abh&angigkeit des Matrixpotentials geschrieben: K(Pm). Der

Fluss im ungeséttigten Boden bestimmt sich aus der Richards-Gleichung:

5= 2| KPw) - (G2~ 1)) 8.7)
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Sie wird aus der Kontinuitatsgleichung, zur Beschreibung des Massenerhalts, und einer

speziellen Formulierung der Darcy-Gleichung hergeleitet und enthélt nur noch das Mat-
rixpotential:

ow _ 0Q .. oo
il mit Q = —K (B,

9Py

= (8.8)

Bei einer instationaren Strémung muss die Richards-Gleichung um einen Quell- bzw.

Senkenterm ergénzt werden hat fur drei Dimensionen folgende Gestalt:

{0 (e 1)] = 2 i 2= i

ahy

o (8.9)

Die Zeit t und der Ort r(x,y,z) sind dabei unabhangige Variablen, die Druckhthe hy, der
Wassergehalt W und der Quell-/Senkenterm wo sind abhé&ngig. Die Funktion der Spei-

cherkapazitat C(hc) ist dabei die erste Ableitung der Hysteresen-Retentionsfunktion
W=f(hc).

Kapillardruckhéhe in cmWS
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Abb. 8.4  Hysterese-Retentionsfunktion eines Zwei-Phasen-Gemisch von Wasser

und Luft in einem porésen Medium
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Die Hysterese-Retentionsfunktion f(hc) (siehe Abb. 8.4) kann bei einem Zwei-Phasen-
Gemisch von Wasser und Luft in einem porésen Medium in funf typische Verlaufe unter-

schieden werden:

1. Priméare Drainagekurve (Primary Drainage Curve,PDC),

2. Arbeitsimbibitionskurven (Scanning Wetting Curves, SWC),
3. Arbeitsdrainagekurven (Scanning Drainage Curves, SDC),
4. Hauptimbibitionskurve (Main Wetting Curve, MWC),

5. Hauptdrainagekurve (Main Drainage Curve, MDC).

Die Unterscheidungskriterien dieser Kurven sind die Startpunkte, Prozessrichtungen und

die Sattigungszustande.

Zur mathematischen Beschreibung existieren Parametermodelle. Ein physikalisch be-
grindeter Ansatz ist das Modell nach Luckner /LUC 89/, welches auf den empirischen
Beziehungen von van Genuchten basiert.

W=A+—"22 _ fiir he>0 (8.10)

[1+(aho)™]' T
W=eg—-A firhe <0 (8.11)

Die Funktionen A(W(r)) und B(L(r))® und die Porositét £ skalieren und begrenzen den
Bereich des Phasengehalts der benetzenden Phase (Sickerwasser). Der Faktor a ist ein
Maf3stabsfaktor und n kennzeichnet den Anstieg der Zustandsfunktion. Bei der Entwas-
serung eines Bodens fliel3t das Wasser zunachst durch die grof3eren Poren ab. Da diese
eine hohere Durchflusskapazitat haben, nimmt die ungesattigte hydraulische Leitfahig-

keit mit sinkendem Wassergehalt stark ab.

3 L: Luftgehalt
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Aus dem Modell von Luckner /LUC 89/ kann dieser Zusammenhang mathematisch be-

schrieben werden:

(8.12)

Dabei sind m, A Parameter (A wird i. A. auf 0,5 gesetzt), S dem Mobilitdtsgrad und ko die

Mobilitat beim Mobilitatsgrad Se. Fir m gilt m = 1-1/n.

Mobilitdtsgrad Mobilitdtsgrad
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Abb. 8.5 Relative Permeabilitat in Abhéngigkeit des Wassergehalts

Weltweit hat sich der Ansatz von van Genuchten zur mathematischen Beschreibung der

Retentionsfunktionen durchgesetzt, obwohl es auch andere Modelle gibt.
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8.2.3 Stofftransport im Grundwasser

Der Stofftransport im Grundwasser ist durch Diffusion, Adsorption, Advektion und Dis-

persion charakterisiert.

Fur ein Radionuklid lasst sich die Diffusion Uber die Diffusionsgleichung des

2. Fick’schen Gesetztes fur ein Volumenelement dV berechnen:

dc dc dc dc d dc d dc
[E+ (1 —E)pBKD]adV-l'S[ua&+Vad—y+WaE] dv = S[&DX&-I_d_yDyd_y-'_
d d
aDzd—j dV — [ + (1 — €)pgKplcA dV (8.13)

Dabei ist ¢ die Aktivitdtskonzentration des betrachteten Radionuklids im gefilterten Was-
ser. Die D; bezeichnen die Diffusionskoeffizienten als Summe aus dem Dispersionsko-
effizienten und dem molekularen Diffusionskoeffizienten. Mit R wird der Retardationsfak-
tor definiert:

R=1+"ppK, (8.14)

Mit den vereinfachten Annahmen, dass v, und w, Null sind, und mit der x-Achse in Fliel3-
richtung u, ergibt sich:
dc | ugdc _ d Dydc | d Dydc

T R R T mrD © (8.15)

dc ; dc _ d ., dc

u , dc
dt Qax dx *dx

d
+ED ya—CA (816)

Dabei ist u', die Geschwindigkeit, mit der das Radionuklid im Mittel transportiert wird.
Jedoch ohne Berlcksichtigung von Dispersion und Diffusion. Die Zeit, in der die Radio-

nuklide Uber eine Lange L transportiert werden lautet:

tp=="R mit t, =— (8.17)

Uq a
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t; beschreibt die Laufzeit des Wassers. Bei konstanten R und D;, lasst sich der Ausdruck
fur ¢ fur Punkt- oder Linienquellen analytisch 16sen und fuhrt zu Normalverteilungen. Fir

eine Linienquelle mit Eo Uber der Hohe h an der Stelle x=y=0 ergibt sich:

Fo - exp [—w - At] exp [— v’ ] (8.18)

C=————
4mth,/(D1xD1y) 4Dr1,t 4Dryt

Die Diffusion sorgt sowohl fir eine longitudinale (in Strdmungsrichtung) als auch fir eine

transversale Verteilung der Radionuklide.

Abb. 8.6 Idealisierte Grundwasserschicht mit Punktquelle

/BON 04/

Um Stofftransportprozesse realistisch tber Diffusion zu beschreiben, muss die allge-
meine Transportgleichung erweitert werden. Ausgehend von einem 3-Phasen-Gemisch

werden Konzentrationsdnderungen so beschrieben:

a%¢; a%¢; ac;

] Gi 2c
at [Ci + (Si§+ j)] =Dy 0z2 022 Yoz (8.19)
Ci Konzentration des im Wasser gelosten Stoffes
Si Konzentration des Stoffes auf einer festen Phase
Gi Konzentration des Stoffes in einer Gasphase
£ Porositéat
v Porengeschwindigkeit
Je) Dichte
DL longitudinaler Diffusionskoeffizient
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—

Diffusionskoeffizient
Zeit

Fur i=1,...,k Stoffe hat die allgemeine Transportgleichung (fur die z-Richtung) folgenden

Ausdruck:

(£5,0) 2+ ((1 = £0)ps) =54 + (£S,p)PVC; — V(&S p(dyn,il + DIVC;) =
q(Ci™ = C) + qei + (eS,p)fi(C) + (1 — e)ps) fsi(Cs) + Zhzraf (8.20)
JES!

Fir die Stoffe i=1,...,k ist

Ci
Csii
Cimn
Qi
o

Konzentration des i-ten Stoffes im Fluid

die absorbierte Konzentration des i-ten Stoffes in der Matrix

die Zuflusskonzentration

der vorgegebener Massenzu- / abfluss

der Massenzu- / abfluss des Stoffes i aus der Reaktion des Stoffes j

Die Parameter sind:

durchflusswirksame Porositéat des Aquifers

totale Porositéat des Aquifers

Sattigungsgrad

Dichte des Fluides

Dichte der Matrix

Fluid-Quell- / Senkenterm

Abstandsgeschwindigkeitsvektor (Porenwassergeschwindigkeit)
Einheitsmatrix

molekularer Diffusionskoeffizient fur Stoff i

symmetrischer Dispersionstensor

Die Quell- und Senkenterme sind:

fi

fsii

Quellen-/Senkenterm durch Produktions-, Abbau bzw. Zerfallsprozesse des Stoffes i
im Fluid

Quell-/Senkenterm durch Produktions-, Abbau bzw. Zerfallsprozesse des Stoffes i in
der Matrix

Beim Transport von Radionuklidketten muss der Zerfallsanteil in den Quell-/Senkenter-

men bertcksichtigt werden:

fi(Ci)=-AiCi und fs,i(Cs,))=-As,iCs, mit der jeweiligen Zerfallskonstante A;
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Die Adsorption bezeichnet den Vorgang, bei dem sich geléste Stoffe eines Fluids an

einem Festkorper anlagern. Im Folgenden werden drei gangige Modelle zur mathemati-

schen Beschreibung vorgestellt:
¢ lineares Adsorptionsmodell nach Henry,
e Adsorption nach Freundlich,

e Adsorption nach Langmuir.

S 4
v

Henry Freundlich

Abb. 8.7 Adsoprptionsmodelle

/BLO 98/

O ¥

Langmuir

In Abb. 8.7 sind die Abhangigkeiten der Konzentration eines Stoffes i im Fluid relativ zur

Konzentration dieses Stoffes in der Matrix dargestellt.

Ein besonderer Aspekt beim Transport von Radionukliden im Boden ist der Massenzu-

und Abfluss durch radioaktiven Zerfall. Der Quell-/Senkenterm hat folgenden Ausdruck.
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Die Matrix m; beschreibt die jeweiligen Zerfallsreihen. Mit den Zerfalls- und Produktions-

parametern lasst sich die Zerfallsgleichung fir Nuklidketten aufstellen.

(sSrp)% + ((1 — sa)ps) agi'i + (S, p)VVC; — V(sSrp(dm,iI + D)VCi) =

q(C/" =€) + qc; — 4{(€Srp)C + (1 — £2)ps)Cs ;] (€SP f;(C) +
Yi_1mi A [(eSrp)C + (1 = ea)ps)Cs, ] (8.22)

Jj#i

Unter Advektion ist der Stofftransport eines im Wasser gelésten Stoffes mit der Stro-
mungsrichtungsrichtung und Geschwindigkeit des Wassers zu verstehen. Die Bestim-

mung erfolgt Uber die Darcy- oder Richards-Gleichung.

Die Dispersion beschreibt den Stofftransport analog zur Diffusion ebenfalls in Abhangig-
keit eines Konzentrationsgradienten. Dieser resultiert aus dem Geschwindigkeitsgefélle,
den das Wasser beim Durchstréomen von Poren besitzt. Laminar stromende Flissigkei-
ten besitzen aufgrund ihrer Viskositat eine Geschwindigkeitsverteilung. Diese héangt
auch vom umgebenden Medium ab und ist sowohl transversal als auch longitudinal vor-
handen. Die Stromstarke verhalt sich longitudinal und transversal analog zum 1. Fick-

schen Gesetz:

acC; . ac;

JL = _ngLa T = _ngTE (8.23)
& durchflossene Porositéten
Di Dispersionskoeffizienten (D.>Dr)
8.24 Transport im Boden

Beim Transport von Radionukliden im Boden muss zwischen ungestortem (unbearbei-

teten) und gestortem (bearbeiteten) Boden unterschieden werden.

Ungestorte Béden

Die Ausbreitung und der Transport von Radionukliden in ungestérten Béden hangen im
Wesentlichen von der Sorption (Ad- und Absorption) und von der Desorption ab. Bei
Einbringen einer Radionuklidiésung in den Boden steigt die dortige Aktivitatskonzentra-
tion durch Sorptionsprozesse und die Konzentration der Losung nimmt ab. Es stellt sich
ein Gleichgewicht ein. Dieser Vorgang ist durch ein geschlossenes 2-Kompartimentmo-

dell beschreibbar.
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Feststoff
(Sorption)

=[]

\

Flissigkeit

< [7]

Abb. 8.8 Kompartimentmodell fir den Radionuklidtransport Flissigkeit — Feststoff

/BON 04/

Das Verhaltnis der pro kg Feststoff sorbierten Aktivitat a und der pro Liter Flissigkeit
geldsten Aktivitat ¢ wird Verteilungskoeffizient K; genannt (Abb. 8.8):

K, = % (8.24)
Der Verteilungskoeffizient hangt von der Beschaffenheit des Bodens, der Oberflache der

Bodenpartikel, dem Tonanteil, der Tonmineralart, dem pH-Wert des Bodenwassers, der

Art der lonen, Fremdionenkonzentration usw. ab.

Tab. 8.3  Verteilungskoeffizienten fiir verschiedene Béden und Elemente
/BON 04/
1
Element - [k_g]
Sand Ton organischer

Co 60 550 1000
Sr 15 110 150
I 1 1 25
Cs 280 1900 270
Pb 270 550 22000
Ra 500 9000 2400
U 35 1600 400
Pu 550 5000 1900
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Der Transport von Radionukliden in tiefere Bodenschichten lasst sich ebenfalls mit der
Diffusionsgleichung des 2. Fick’schen Gesetzes beschreiben. Die jahresgemittelte Ab-
standsgeschwindigkeit v ist abhangig von der Jahresniederschlagsmenge, der Eva-
potranspiration und der Porositat €. Bei einem unendlich ausgedehnten Boden verhalt
sich die Konzentration der Radionuklide im Porenwasser wie folgt:

ac dc d%c
[e + (1 —¢&)pgKp] o = eVt el —— [e+ (1 —¢&)pgKplcA (8.25)
ac v ac 9%c
ot 145K [_ 3z T Dz azz] —ch (8.26)

Dabei ist pp die Dichte des Bodens und D, der Diffusionskoeffizient des Radionuk-
lids im Porenwasser. Mit der Geschwindigkeit v,wandert das Radionuklid im Mittel

in tiefere Bodenschichten.

vy = —t (8.27)

1+?PBKD

Das Eindringen in tiefere Bodenschichten geschieht bei Radionukliden mit einer Ge-

schwindigkeit von einigen Millimetern im Jahr.

Gestorte Boden

Unter gestdrtem Boden ist die Bearbeitung durch Pfligen und Graben zu verstehen.
Dadurch gelangen Radionuklide in tiefere Bodenschichten. Andererseits werden sie
auch aus tieferen Bodenschichten wieder nach oben beférdert. In der Gesamtheit findet

somit eine Homogenisierung der Aktivitatsverteilung in der bearbeiteten Schicht statt.

8.3 Mdogliche Freisetzungs- und Verteilungspfade

Die unkontrollierte Freisetzung von radionuklidhaltigen Flussigkeiten kann zur Kontami-
nation des Bodens im néaheren Umkreis des Unfallorts fihren. Ferner kbnnen, wie beim
Unfall von Tschernobyl, Radionuklide in die Atmosphére gelangen und sich tber gro3e
Flachen auf den Boden verteilen. Das gesundheitsgefahrdende Potential in Abh&ngig-
keit der Konzentration der luftgetragenen Schadstoffe ist in den AEGL-Werten (Acute

Exposure Guideline Levels) zusammengestellt.
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8.3.1 Bodenkontamination

Die Kontamination einer Bodenflache kann zum Verlust einer oder mehrerer Bodenfunk-
tionen (Lebensraumfunktion, Filterfunktion, Speicherfunktion) fihren und zu einer Se-
kundarkontamination des Grundwassers filhren. Bei Uberschreiten einer bestimmten
Schadstoffkonzentration kénnen negative Auswirkungen auf die Nahrungsmittelkette
und dadurch auf die Gesundheit des Menschen ergeben. Zur Beschreibung des Gefahr-

dungspotentials wird in lokale und diffuse Kontaminationen unterschieden.

Lokale Kontamination

Unter lokaler Kontamination versteht man Verunreinigungen aus Punktquellen. Das kon-
nen Endlager oder Anlagen des Brennstoffkreislaufs sein. Aber auch die Beregnung von
Anbauflachen mit moglicherweise kontaminierten Wassern kann eine Ursache fur eine
lokale Kontamination sein. Bei der Freisetzung von Radionukliden aus Punktquellen ist
die Kontamination lokal beschrankt, es kdnnen aber hthere Schadstoffkonzentrationen
in den Boden eingebracht werden.

lokale
Kontamination

253

diffuse
Kontamination

Abb. 8.9 Kontaminationsarten
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Diffuse Kontamination

Zur diffusen Kontamination mit Radionukliden kann es bei atmosphéarischer Deposition
(s. Abb. 8.9) und bei unsachgemallem Umgang mit Abfallen und Abwassern kommen.
Die Konzentration der eingebrachten Schadstoffmenge ist geringer, dafiir aber auf eine
groRere Flache verteilt. Eine besondere Rolle spielen dabei Waldbdden. Die dort
niedergeschlagenen Radionuklide werden nicht abgebaut (auf3er durch radioaktiven
Zerfall) und zirkulieren in der dortigen Nahrungskette. In Waldpilzen sammeln sie sich
bevorzugt an (z. B. *¥’Cs und ¥*Cs aus der Freisetzung beim Unfall von Tschernobyl).
Der unsachgemafe Umgang mit Abfallen und Abwassern kann bei radionuklidhaltigen
Materialien weitestgehend ausgeschlossen werden. Alle Abfalle werden in speziellen
Bereichen gelagert und sind Uber geeignete Barrieren eingedammt.

8.3.2 Atmospharische Deposition

Radionuklide kénnen auch tber Niederschlage in den Boden gelangen, falls es zu einer
unbeabsichtigten Freisetzung gekommen ist. Dabei kdnnen Schnee oder Regen die Ra-
dionuklide aus den Wolken auswaschen, was als nasse Deposition bezeichnet wird. Un-
ter trockener Deposition ist die Sedimentation (Fallout) und die Impaktion (Anlagern an

Hindernisse in der Flugbahn der Teilchen) zu verstehen.

Eine weitere Form der Ablagerung ist die okkulte Deposition, bei der die atmosphéarisch-
getragene Bestandteile sich als Nebel oder Tau niederschlagen. Die Deposition von
Schadstoffen aus der Luft setzt eine atmosphérische Freisetzung und einen eventuellen

Transport voraus. Dieser wird in Kap. 7 behandelt.
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Trockene Deposition

Unter trockener Deposition ist zunéchst die Sedimentation von Feststoffen (Stauben),
Gasen und Aerosolen zu verstehen. Dabei spielt die Schwerkraft die Hauptrolle. Diese
wachst mit der Teilchenmasse, daher ist die Sedimentation nur fir Korngréf3en von mehr

als 10 um relevant. Die Sedimentationsgeschwindigkeit vs errechnet sich nach Stokes:

2
vg = —(PP;‘;';])d g (8.28)
oL Luftdichte
PP Partikeldichte
d Partikeldurchmesser
g Erdbeschleunigung
n dynamische Viskositat der Luft

Fur Partikel < 1 uym ist die Stokes-Gleichung nicht mehr exakt und muss mit einem Kor-
rekturfaktor versehen werden. Wird der Zahler um den Cunningham-Korrekturfaktor Kc
erweitert, behélt die Gleichung ihre Giiltigkeit (dabei ist A die freie Weglange der Gas-

molekdle):

2,52\
dp

Kc=1+ (8.29)

Alle kleineren Partikel sind der Bewegung der Luftstromung unterworfen. Diese muss
bei der Ablagerung berticksichtigt werden. Das geschieht tiber die Depositionsgeschwin-
digkeit. Die Depositionsgeschwindigkeit vp lasst sich aus dem Teilchenfluss zum Boden

F und der Konzentration in der Bodennahen Luft Cgn bestimmen:

Vp = —— (8.30)

Die Angaben des Flusses und der Konzentration sind in g/m2s bzw. g/m?3 oder in Bg/m2s
bzw. Bg/m3. Die Depositionsgeschwindigkeit ist abh&ngig von der TeilchengréfRe, dem
Turbulenzzustand der Atmosphare (Schubspannungsgeschwindigkeit) und der Rauig-
keit und Feuchtigkeit der Oberflache /MUL 07/. Die trockene Deposition l4sst sich eben-
falls mit Widerstanden beschreiben /BAN 09/.

1

YD = frprrarow, T VS (6:31)
ra turbulente Transferwiederstand
o quasi laminare Transferwiderstand
Vs Sedimentationsgeschwindigkeit
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In der Tab. 8.4 sind typische Depositions- und Sedimentationsgeschwindigkeiten in Ab-

hangigkeit von der PartikelgrofRe angegeben.

Tab. 8.4  Depositions- und Sedimentationsgeschwindigkeiten in Abhangigkeit von
der PartikelgréiRe

Partikeldurch- Depositions- Sedimentations-
messer in ym geschwindigkeit vq [m/s] geschwindigkeit vs [m/s]
kleiner 2,5 0,001 0

2,5 bis 10 0,01 0

10 bis 50 0,05 0,04

grofler 50 0,2 0,15

Der dominante Prozess zur Ablagerung von Teilchen <1 pym ist die Impaktion. Dabei
stellen Gebaude und Pflanzen Hindernisse dar.

Durch trockene Deposition abgelagerte Stoffe kdnnen durch den Wind weitertranspor-
tiert werden. Dieser Prozess wird Resuspension bezeichnet. Dadurch kann sich nach-
traglich die Verteilung der Radionuklide andern. Dieses Phanomen tritt vermehrt in tro-
ckenen Regionen der Erde auf. In Mitteleuropa ist es aufgrund der hohen Bodenfeuchte
weitgehend ausgeschlossen /BAY 06a/.

Nasse Deposition

Die nasse Deposition findet Uber Niederschlage (Regen, Schnee, Hagel) statt. Dabei
spielen die Partikeleigenschaften wie Groéf3e, Form, Dichte, usw. und die gegenwartigen
Niederschlags- (Intensitat, TropfengréRe) und Wolkeneigenschaften (Wassergehalt)
eine Rolle. In der Nassdeposition sinkt die Konzentration C eines Stoffes i mit der Zeit
wie:
= —AiGig (8.32)

Dabei ist A; der Auswaschkoeffizient. Bei der nassen Deposition wird die Art der Nieder-
schlagsbildung unterschieden. Wascht der Niederschlag von héher gelegenen Wolken-
schichten die Partikel aus der Schadstoffwolke heraus, handelt es sich um Wash-Out.
Beim Rain-Out vermischt sich die Schadstoffwolke mit der Regenwolkenschicht. Die

Schadstoffe stellen Kondensationskeime dar und beim Absinken der Temperatur unter
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den Taupunkt regnen diese als Niederschlag ab. Diese Art der Verbreitung der Radio-
nuklide ist sehr effektiv, wie der Unfall von Tschernobyl 1986 gezeigt hat. Die dort frei-
gesetzten Radionuklide haben sich tber einen groRen Teil Mitteleuropas verteilt.

-

Wash-Out Rain-Out

Abb. 8.10 Nasse Deposition tiber Wash-Out und Rain-Out
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Okkulte Deposition

Die okkulte Deposition spielt bei der Verbreitung von Radionukliden eine untergeordnete
Rolle. Bei der okkulten Deposition handelt es sich um den Niederschlag von Schadstof-
fen aus der Atmosphére Uber Tau, Raureif oder Uber das Auskdmmen von Nebelschwa-

den an Baumkronen.

Eine Folge der nassen und okkulten Deposition von Radionukliden aus der Atmosphére
ist die Interzeption. Dabei handelt es sich um das Anhaften von radioaktiven Partikeln
auf der ansassigen Vegetation. Gefahr besteht dabei besonders bei Pflanzen aus der
Nahrungskette des Menschen. Der Grad der Interzeption hangt vom Entwicklungsgrad
der Pflanze, der Regenmenge und von den Sorptionseigenschaften des jeweiligen Ra-
dionuklides ab. Je grofR3er die Vegetationsdichte und je weiter die Pflanze entwickelt ist,
desto hoher ist die Interzeption. Bei erhohter Niederschlagsmenge sinkt die Interzeption,
da der Regen die sorbierten Stoffe wieder abwascht. Die Pflanzen kénnen im Boden
abgelagerte Schadstoffe auch tber die Wurzel aufnehmen. Dadurch kdnnen Radionuk-
lide (Uber Tierfutter oder direkt) ebenfalls in die menschliche Nahrungskette gelangen.

Abb. 8.11 Pfade zur Kontamination von Pflanzenprodukten

/BAY 06b/
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In Abb. 8.11 sind die mdglichen Kontaminationswege fur pflanzliche Produkte angege-

ben:
1. Direkte Deposition auf dem Pflanzenprodukt,

2. Deposition auf dem Blattwerk und anschliel3ender Transport (Translokation) zum

Pflanzenprodukt,

3. Deposition auf dem Boden und Aufnahme und Transport Uber die Wurzel zum Pflan-

zenprodukt,

4. Deposition und Resuspension (durch Wind oder Regenwasser).

8.4 Rechenmodelle

Alle Rechenmodelle, die den Stofftransport im Boden und Grundwasser beschreiben,
basieren im Wesentlichen auf der Lésung der Darcy- bzw. der Richards-Gleichung. An-
dere Ansatze bevorzugen die Betrachtung der Diffusion beim Aufstellen der Transport-
gleichung. Die partiellen Differentialgleichungen sind meist nicht analytisch I6sbar und
werden durch numerische Modelle genéhert. Dabei kommen vor allem die Methoden der
finiten Differenzen (FDM), der finiten Volumen (FVM) und der finiten Elemente (FEM)
zum Einsatz (fur Details siehe /HOL 96/). Es gibt zahlreiche Computerprogramme zur
Simulation der Grundwasserstromung und des Schadstofftransports. Im Folgenden ist

eine Auswahl zusammengestellt, die jeweilige Methodik wird in kurzer Form dargestellt.

8.4.1 Die finite Differenzen-Methode

Bei der finiten Differenzen-Methode werden die analytischen Ausdriicke der zu lI6senden
partiellen Differentialgleichungen durch algebraische Ausdriicke ersetzt. Dieser Prozess
wird als Diskretisierung bezeichnet. Diese diskretisierten Ausdriicke sind nur Naherun-
gen flr die analytischen Ausdriicke und folglich ist das Ergebnis ebenfalls eine Nahe-
rung. Es gilt den Fehler bei der Diskretisierung, so wie bei der Berechnung der punktu-
ellen Funktionswerte zu minimieren. Das Modellgebiet wird mit einem Gitter versehen.
Die Gitterlinien werden ublicherweise parallel zu den Koordinatenachsen gewahlt, mit

aquidistanten Knotenpunkten der Schrittweite Ax.
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Die analytischen Ausdriicke kénnen aus einer Taylor-Entwicklung abgeleitet werden,
wobei sich die Genauigkeit mit der verwendeten Ordnung erhoht. Ist der Funktions-
wert f(x) an der Stelle x bekannt, kdnnen die Werte fir x+Ax und x-Ax mit der Taylor-

Entwicklung approximiert werden:

(ax)?
2!

f(x + Ax) = £(x) + T (0) + 257 (%) (8.33)

fx— A%) = 00 — 20 + EL () (8.34)

Mit steigender Ordnung der Taylor-Entwicklung werden die einzelnen Terme immer klei-
ner. Der Ausdruck fiir die erste Ableitung kann dann wie folgt dargestellt werden:

— 2

Fx) = 000 4 (L B0y B o) (8.35)
_ — 2

) = 200y (1 B - B prr(y)) (8.36)

Die Terme in der Klammer werden von der GrolRenordnung der Gitterweite Ax dominiert.

Die Ausdricke

f(x+Ax)—f(x) n O(AX) f’(X) _ f(x)—f(x—Ax)

Ax Ax

f'(x) = + 0(Ax) (8.37)

werden vorwartiger und rickwartiger oder rechtsseitiger und linksseitiger Differenzen-
quotient der ersten Ableitung erster Ordnung bezeichnet. Aus der Differenz der beiden
l&sst sich der zentrale Differenzenquotient der ersten Ableitung, zweiter Ordnung bilden:

f(x+Ax)—f(x—Ax)

S 1 0(ax)? (8.38)

f(x) =
Je hoher die Fehlerordnung der Schrittweite Ax, desto kleiner der Fehler. Der Ausdruck
wird als ,Truncated Error* bezeichnet. Im Fall der Transportgleichung tauchen partielle
Differentiationen zweiter Ordnung auf. Der Ausdruck fir den zentralen Differenzenquo-

tienten der zweiten Ableitung, zweiter Ordnung ist:

f(x+Ax)—2f(x) +f(x—Ax)
(4x)2

f"(x) = + 0(Ax)? (8.39)
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Das Modellgebiet wird aquidistant in N Intervalle diskretisiert (Xo, X1, ...,Xn), Wobei Xo und

xn den Rand des Gebietes bilden.
X; = X + iAx miti=1,...,N (8.40)

Zu jedem der N Gitterpunkte gehort ein approximierter Funktionswert f; =~ f(x;) furi =
1,..,N—1.

, fip—fio -
fi7 A firi=1,..,N—1 (8.41)

Die Grenzpunkte f(xo) und f(xn) missen durch spezielle Randbedingungen festgelegt

werden. Die Berechnung erfolgt in einem linearen Gleichungssystem:

1 -1 f 20xfy’
Lo |2 )=| 2 (8.42)
1 -1/ \fy/ \2axfy

Zur Lésung des Gleichungssystems sind die Randbedingungen erforderlich. Die Anzahl
der Randbedingungen entspricht dem hoéchsten Grad der Ableitung in die betreffende

Richtung.
¢ Dirichlet-Randbedingung: Der Funktionswert fy ist am Rand vorgegeben.

¢ Neumann-Randbedingung: Der Fluss ist in Richtung der Rand-Normalen gege-

ben: Z—i = Fy. Die Diskretisierung dieses Ausdrucks erfolgt mit dem rechts-
x=0

seitigen Differenzenquotienten erster Ordnung.

e Cauchy-Randbedingung: Der Fluss ist in Richtung der Rand-Normalen als Viel-

of

faches der Potentialdifferenz fo-fa gegeben: P
X

+ fo = F¢. Die Diskretisierung
=0

ist analog dem Neumann-Fall.

Bei instationaren Problemen muss eine zeitliche Diskretisierung vorgenommen werden.

Dabei wird in explizites und implizites Verfahren unterschieden.

Die Zeitintervalle n sind, analog den rdumlichen Intervallen i, &quidistant mit At. Im Un-
terschied zu den stationaren Problemen handelt es sich hier jedoch um ein Anfangswert-

problem. Zusammen mit der raumlichen Beschreibung ergibt sich so ein
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Anfangsrandwertproblem. Der zu berechnende Punkt muss mit mindestens zwei Nach-
barn gekoppelt sein. Bei der Zeitberechnung muss nur zum jeweils vorherigen Schritt
gekoppelt werden.

At
O qbekannt
® qunbekannt
n+1 -1 @ < > @ < > @
N A AR y
7’ ~ r
' ~

N
—————————
rd

3
I
0
0
0

v

Abb. 8.12 Ubersicht zur zeitlichen Diskretisierung. Rot ist die explizite Methodik,

schwarz zeigt das implizite Verfahren

Damit ergibt sich fir das gesamte zu betrachtende Gebiet ein lineares Gleichungssys-
tem:

aq qn+1_ n

At

(8.43)
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Explizites Verfahren

Beim expliziten Verfahren werden nur die zeitlich vorangegangenen Zeitschritte zur Be-
stimmung bendétigt. Der Vorteil liegt in der einfachen und schnellen Berechnung. Der
Nachteil besteht in der Entkopplung der Funktionswerte einer Zeitebene. Dadurch be-
steht eine Zeitbeschrankung. Fehler kénnen sich dadurch leicht aufschaukeln und die

Berechnung destabilisieren.

n+1_,n

q q

—% = Aq" (8.44)

Implizites Verfahren

Beim impliziten Verfahren wird fir jeden Zeitschritt n+1 ein lineares Gleichungssystem
geldst. Die benachbarten Zeitpunkte werden mitberiicksichtigt. Die Methode ist weniger
anfallig gegen Instabilitaten. Der Rechenaufwand ist jedoch wesentlich héher, dafur be-
steht keine Zeitbegrenzung.

qn+1_qn
At

_ A (8.45)

Einige Rechenmodelle, welche die Finite-Differenzen-Methode nutzen, werden im Fol-

genden vorgestellt.

EMOS

Zur Modellierung der Stoffaustausch- und Transportprozesse im Nah- und Fernbereich
eines Endlagers und in der Biosphare wird der Rechencode EMOS (Endlagerbezogene
Modellierung von Szenarien) verwendet. Das Programmpaket besteht aus mehreren
Komponenten (s. Abb. 8.13) und erlaubt die Berechnung der Nuklidausbreitung in einem
als Endlager vorgesehenen Bereich. Es wurde in den achtziger Jahren von der GRS
entwickelt und wird standig aktualisiert. In dem darin implementierten Modul REPOS (fi-
nal repository) wird der Nuklidaustritt aus einem Endlager simuliert, und es kbnnen Frei-
setzungsrechnungen durchgefuhrt werden /STO 96/. Das Programmpaket LOPOS
(Loop Structures in Repositories) ist ebenfalls ein Bestandteil des EMOS-Paketes. Es

dient zur Berechnung der Zirkulation von wasserhaltigen Salzformationen /HIR 99/.
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Nahbereich Fernbereich Biosphdre

LOPOS CHETLIN 1D,
REPOS quasi-3D, Salz CHETNIS porése Medien
1D, Salzkavernen 1D, gekliiftet-
KACTOS }j mit chem.-tox.Abf. }j CHETMAD ’\j porose Medien -
GRAPOS 1D, Hartgestein TRAPIC 1b/20, Kolloide
in pordsen Medien
Bt 3D, mit relevanten
Riickhalteeffekten
CLAYPOS 1D, Tongestein
(in Entwicklung)

Abb. 8.13 Verflugbare Werkzeuge in EMOS

/STO 96/

TOUGH 2

Der Rechencode TOUGH 2 (Transport of unsaturated Groundwater and Heat) wurde
vom LBL (USA) entwickelt und beschreibt den Stofftransport durch Naturkonvektion,
hydrodynamische Dispersion und molekulare Diffusion in pordsen Medien. Es wurde von
der GRS zur Untersuchung des Stofftransports in der Schachtanlage Konrad verwendet
1JAV 95/. Der Nachteil dieses Programms liegt in der fehlenden Kompatibilitét mit Monte-
Carlo-Simulationen. In diesem Punkt bot EMOS eine Verbesserung.

SWIFT

Der Rechencode SWIFT (Simulator for Waste Injection, Flow and Transport) wurde von
der Scientific Software Group (Sandy, Utah, USA) erstellt. Damit wurden vom GSF-
Forschungszentrum fur Umwelt und Gesundheit, Neuherberg ebenfalls die méglichen
Transportwege fur Radionuklide aus dem Endlager Konrad untersucht /BON 04/. Er bie-
tet die Mdglichkeit einer dreidimensionalen Simulation des instationdren Transports von

Radionuklidketten in porésen Medien.
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8.4.2 Die finite Elemente-Methode

Bei der finite Elemente Methode handelt es sich ebenfalls um ein numerisches Verfahren
zur Losung partieller Differentialgleichungen mit Randbedingungen. Der Modellraum
wird in endlich viele Elemente (Dreiecke, Rechtecke oder Quader) zerlegt, die einander
nicht tberlappen. Beispiele von finiten Elementgittern mit dreieckigen und viereckigen

Knoten ist in Abb. 8.14 gezeigt.

— |

\

Abb. 8.14 Beispiele von finiten Elementgittern mit Knoten: links Dreiecke, rechts Vier-

ecke

Die Basisfunktionen in diesen endlichen Volumina werden maoglichst einfach gewahlt
(meistens Polynome), um die unbekannte Funktion als Approximation darzustellen. Je
groer die Anzahl der Elemente, desto grolRer die Genauigkeit der Approximation aber
desto groRRer ist auch der Rechenaufwand. Die Finite-Elemente-Methode lasst sich in
drei Arbeitsschritte gliedern:

e Aufstellen des diskreten Gleichungssystems (Pre-Processing),
o Losen dieses Gleichungssystems (Analysis),

e Verifizieren der Losung (Post-Processing).

Die auf das Modell einwirkenden Krafte werden auf den Anteil reduziert, der auf die Kno-

ten wirkt. Als Knoten werden die Verbindungspunkte der finiten Elemente bezeichnet.

Um das Gleichungssystem aufzustellen, gibt es mehrere Anséatze /HOL 96/. Hier wird

das Galerkin-Verfahren kurz vorgestellt. Beim Galerkin-Verfahren oder ,Verfahren des
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gewichteten Residuums® wird die gesuchte Funktion f (hier in zwei Dimensionen) zu-

nachst als gewichtete Linearkombination von N Basisfunktionen @ dargestellt /HOL 96/:

f(xy,©) = XL Lidi (x,Y) (8.46)

Die Wichtungsfaktoren A; sind meistens Skalare. Ihre Wahl und die Wahl der Basisfunk-
tionen hangen mit der Wahl des Gitters zusammen. Dabei werden mdglichst einfache
Funktionen angestrebt. Aus dem Ansatz und der Richards-Gleichung wird das Resi-
duum L definiert:

L() = [~0BS 5 + VKKV|h + 2 = T, —pBSe; T + A[VKAKV]; + 2 (8.47)

Die Galerkin-Methode besteht darin, L zu minimieren. Dabei werden Integralkriterien mit

Gewichtsfunktionen y; verwandt. Uber einem Modellgebiet G ergibt sich:
fG L(Owdxdy =0 j={1,..,N} (8.48)

Damit ergeben sich N Bestimmungsgleichungen fur die A; Wichtungsfaktoren. Die Suche
nach der Funktion f hat sich auf die Losung eines Gleichungssystems reduziert. Bei der
Unterteilung von G wird darauf Wert gelegt, dass die &; nur teilweise ungleich Null sind.
Dies wird durch die Wahl des Gitters bzw. der Wahl der finiten Elemente bewerkstelligt.
Die Grenzpunkte oder die Mittelpunkte der Elementkanten werden Knoten bezeichnet.

Fur ein einfaches Dreieckselement hat die Basisfunktion folgende Gestalt.

b; = {aikx + bjky + ik in angrenzenden Elementen (8.49)
! 0 sonst '

Der Index k bezeichnet das Element, das am Knoten i anliegt. Die Koeffizien-
ten ai, b, Cik lassen sich eindeutig aus den Werten der Basisfunktion an den Ecken ge-
nau bestimmen. Als Basisfunktionen werden bevorzugt stiickweise lineare oder quadra-
tische Funktionen bevorzugt, um das Integrieren zu vereinfachen. Analog zu der finiten
Differenz-Methode sind mit den in Kap. 7.4.1 erwdhnten Randbedingungen geeignete
Grenzen festzulegen. Die Losung der FEM ergibt sich dann aus der Summe der Funkti-

onswerte an den zugehdrigen Knoten und den zugehorigen Basisfunktionen:

f =X (@) & (8.50)
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SPRING

Dieser Code nutzt die Finite Elemente-Methode um ein ein-, zwei- oder dreidimensiona-
les Grundwasserstrémungs- oder Stofftransportmodell in der ungesattigten und gesat-
tigten Zone sowie pordsen und geklifteten Aquifern zu erstellen. Entwickelt wurde er

von der delta h Ingenieurgesellschaft mbH in Dortmund.

8.4.3 Die finite Volumen-Methode

Bei der finiten Volumen-Methode werden physikalische Erhaltungsgréen im Rechen-
verfahren berlcksichtigt. Diese Annahmen werden konservativ bezeichnet. Beim
Stofftransport durch Stromungen sind diese ErhaltungsgréoRen Massen- und Energieer-
haltung. Das finite Volumen-Verfahren ist eine Verallgemeinerung der finiten Differen-

zen-Methode auf nichtstrukturierte Gitter aus allgemeinen Vielecken.

Abb. 8.15 Finites Volumenelement in einem 2D-Gitter mit Knoten

Fur eine stationdre Strémung ist das Integral Giber das Volumen Null, da keine Quell-

und Senkterme berticksichtigt werden:
- a — 1
0= f,[vekvm) +4] av = §,(kvhynds + f,Lav (8.51)
Uber den linken Rand kann folglich folgende Néherung fiir das Integral gemacht werden:

$ Ky oh dydz = (K ah) (r - %) AyAx (8.52)

ax X 9x
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Dabei steht r fir den Elementmittelpunkt. Es kénnen alle Parameterfunktionen innerhalb
des Volumenelements als konstant gewahlt werden oder es wird gemittelt. Die Mittelung
tber den Durchlassigkeitsbeiwert ist von entscheidender Bedeutung fur die Durchléssig-
keit des Gesamtsystems. Bei einer undurchlassigen Schicht ist das gesamte System
undurchlassig.

FEFLOW

Das Finite Element Subsurface FLOW System-Programm des Herstellers DHI ist ein
dreidimensionales Programmpaket zur Simulation der Grundwasserstromung und des

Warme- und Schadstofftransports.

d3f

Das Rechenmodell d3f (distributed density driven flow) wurde unter anderem bei der
GRS entwickelt. Es berechnet die Grundwasserbewegung unter Beriicksichtigung der
Salinitat fur grof3e, komplexe dreidimensionale hydrogeologische Gebiete /FEI 99/. Die
Berechnung erfolgt durch finite Volumendiskretisierung.

SOLA VOF

Der Solution Algorithm - Volume of Fluid - Code wurde in den Oak Ridge National Labo-
ratories, USA entwickelt. Er dient zur Berechnung von instationaren Flissigkeitsstro-
mungen in zwei Dimensionen. Die Differentialgleichungen zur Strémung werden auf klei-

nen Skalen geldst, in Zellen auf einer Masche.

8.5 MalRnahmen zur Einddmmung eines erfolgten Radionuklidaustritts in
Boden und Grundwasser

Ist ein Austritt von radionuklidhaltigen Flussigkeiten erfolgt, gibt es Moglichkeiten zur
Dekontamination des betroffenen Bodenabschnitts. Bei oberflachigen Verschmutzungen
ist in erster Linie von keiner Belastung des Grundwassers auszugehen, da die Abstands-
geschwindigkeit der Radionuklide bei weniger als einem Zentimeter im Jahr liegt. Es
kommt zur sogenannten Fixation der Radionuklide im Boden. Bei dem Reaktorungliick
1986 in Tschernobyl freigesetztes *’Cs ist heute noch fast vollstéandig in den obersten
Bodenschichten zu finden. Ein Problem stellen allerdings Kliifte dar, an denen geldste

Stoffe (z. B. im Regenwasser) schnell in tiefere Bodenschichten gelangen kénnen. Damit
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ist bei einer Oberflachenkontamination immer die Bodenbeschaffenheit zu beriicksichti-
gen. Die Verweildauer ist zudem noch von der Oberflachenglatte und der Neigung ab-
hangig. Nachfolgender Niederschlag sorgt fur Abwaschen und Abspulen der Schad-
stoffe, dem sogenannten Abwittern, und es besteht die Gefahr der Kontamination
nahegelegener Oberflichengewésser.

Bei lokaler Kontamination lasst sich die betroffene Bodenschicht abtragen. Bei diffuser,
groR¥flachiger Kontamination ist dieses Vorgehen eher problematisch. Dafur kbénnen ei-
nige biologische Verfahren herangezogen werden.

Bioremediation

Die Bioremediation ist ein biologisches Verfahren zur Bodenreinigung. Dabei werden
Bakterien oder Mikroben eingesetzt, die auf die kontaminierte Bodenflache auf- bzw.
eingebracht werden. Im ldealfall kbnnen diese Bakterien die Schadstoffe in harmlose
Bestandteile zerlegen. Bei radioaktiver Kontamination besteht die Aufgabe der Bakterien

in erster Linie in der Bindung der Radionuklide und Sorption an die Bodenmatrix.

Biosorption, Bioakkumulation

Bei der Biosorption (Bioakkumulation) handelt es sich um die Fahigkeit von Bakterien
oder Pflanzen, Schadstoffe aus wassrigen Lésungen zu akkumulieren und sie dem Bo-

den dadurch zu entziehen.

In einigen stillgelegten Uranbergwerken in Deutschland wurde die Biosorption mit ver-
schiedenen Pflanzenarten bereits untersucht /BER 03/. Die Dekontaminationsleistung
der Pflanzen ist dabei vom mobilen Anteil der Schadstoffe und vom nachlieferbaren An-
teil aus dem Boden abhangig. Dartiber werden der Transferfaktor T und Phytoextrakti-
onsfaktor P definiert.

Radionuklidkonzentration in der Biomasse

T = (8.53)

" Radionuklidkonzentration im Boden (mobil und nachlieferbar)

iber Pflanzen extrahierte Radionuklide

(8.54)

" mobile und nachlieferbare Radionuklide

Anhand dieser Faktoren konnten in /BER 03/ Beta-Riuiben, Mairiiben, Holunder, Phaseo-
lus-Bohnen und Tabak mit hohem Transferpotential fir Uran bestimmt werden. Einige

Algenarten zeigen ebenfalls die Eigenschaft, Uran zu absorbieren wie z. B. in /KHA 06/
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und /BHA 08/ zu lesen. Des Weiteren gibt es eine Vielzahl von Pilzen, Bakterien und
Hefen, die die gleichen Eigenschaften zeigen /NAK 01/. Eine weitere Mdglichkeit Uran
aus Ldsungen (wie aus dem Grundwasser) zu extrahieren, besteht in der Reduktion.
Urandioxid liegt in verschiedenen Oxidationszustanden vor. Uran(VI)-Oxid (UO2) 2* zum
Beispiel ist wasserltslich und wirde sich leicht Uber den Grundwasserpfad ausbreiten
/SUZ 06/. Durch Einsatz von Bakterien, die zur Energiegewinnung eine Reduktion von
U(VD-Oxid zu U(IV)-Oxid (UO) vornehmen, welches nicht wasserldslich ist und somit
im Boden adsorbiert werden kann, konnen belastete Grundwasserstréme bereinigt wer-

den.

226



Literaturverzeichnis

/AIHA 09/ American Industrial Hygiene Association (AIHA): Current AIHA ERPG Val-

/ANL 09/

IANS 97/

IANS 02/

/IANSI 81/

IASS 79/

IBAI 07/

/BAN 09/

ues. 2009.

Argonne National Laboratory (ANL): Depleted UF6 Guide. Argonne, lllinois,

erreichbar unter https://web.evs.anl.gov/uranium/guide/, Stand von 2009.

Ansoborlo, E., Boulaud, D., Leguen, B.: Distribution granulométrique
d'aérosols d'uranium dans l'industrie francais de fabrication du combustible.
Radioprotection, Bd. 32, Nr. 3, S. 319-330, 1997.

Ansoborlo, E., Chazel, V., Hengé-Napoli, M. H., Pihet, P., Rannou, A., Bai-
ley, M. R., Stradling, N.: Determination of the Physical and Chemical Prop-
erties, Biokinetics, and Dose Coefficients of Uranium Compounds Handled
During Nuclear Fuel Fabrication in France. Health Physics, Bd. 82, Nr. 3, S.
279-289, 2002.

American National Standard Institute (ANSI): American National Standard
for Packaging of Uranium Hexafluoride for Transport. Standard ANSI
N14.1-1982:1981-07, Institute of Nuclear Materials Management: New
York, NY, USA, 1981.

Assmann, H., Becker, M.: Technology of UO2 Fuel Fabrication by the AUC
Powder Process. In: European Nuclear Society (ENS), FORATOM: Kern-
probleme 1979. European nuclear conference '79, Hamburg, Germany, 6. -
11. Mai 1979, S. 147, Mai 1979.

Bailey, M. R., Ansoborlo, E., Guilmette, R. A., Paquet, F.: Updating the
ICRP human respiratory tract model. Radiation protection dosimetry, Bd.
127, Nr. 1-4, S. 31-34, DOI 10.1093/rpd/ncm249, 2007.

Banzhaf, S.: Vortrag zum Thema: Trockene und nasse Deposition. Februar
2009.

227



/BAR 88/

/BAR 05/

/BAU 69/

/IBAY 06a/

/BAY 06b/

/BAY 88/

/BER 03/

IBfS 14/

Barber, E. J.: The Physical and Chemical Properties of Uranium Hexafluo-
ride. In: U.S. Department of Energy (DOE): Uranium Hexafluoride - Safe
Handling, Processing, and Transporting, Conference Proceedings. Oak
Ridge, Tennessee, 24. - 26. Mai 1988, Conf-880558, S. 1-6, Mai 1988.

Baron, P. A.: Aerosol measurement, Principles, techniques, and applica-
tions. A Wiley-Interscience publication, 2. Aufl., 1131 S., ISBN 0-471-
78492-3, Wiley-Interscience: New York, N.Y., 2005.

Baumgaertner, F., Philipp, H.: Die Wiederaufarbeitung von Uran-Plutonium-
Kernbrennstoffen. DOI 10.5445/IR/270003595, 1969.

Bayerisches Staatsministerium fur Umwelt: Radioaktivitat, Rontgenstrahlen
und Gesundheit, Strahlenschutz. Oktober 2006.

Bayerisches Staatsministerium fir Umwelt: Pfade zur Kontamination von
Pflanzenprodukten. Erreichbar unter https://www.stmuv.bayern.de/, abgeru-
fen am Oktober 2006.

Bayer, H., Grillenberger, T.: UF6-Release in a German Fuel Fabrication
Plant - Sequence and Consequences. In: U.S. Department of Energy
(DOE): Uranium Hexafluoride - Safe Handling, Processing, and Transport-
ing, Conference Proceedings. Oak Ridge, Tennessee, 24. - 26. Mai 1988,
Conf-880558, S. 61-65, Mai 1988.

Bergmann, H., Voigt, K.-D., Schonbuchner, H.: Entwicklung von Sanie-
rungstechniken fur schwermetall- undradionuklidkontaminerte Boden durch
Nutzung des Kontaminantentransfers in Pflanzen, Poster. In: Kontec Ge-
sellschaft fur Technische Kommunikation mbH: KONTEC 2003: 6. Internati-
onales Symposium "Konditionierung Radioaktiver Betriebs- und Stillle-
gungsabfalle" einschliesslich 6. Statusbericht des BMBF "Stilllegung und
Ruckbau kerntechnischer Anlagen”, Proceedings. KONTEC 2003, Berlin;,
19. - 21. Mérz 2003, S. 492, ISBN 3-9806415-6-2: Hamburg, 2003.

Bundesamt fir Strahlenschutz (BfS): Stand von 2014, erreichbar unter
http://www.bfs.de/, abgerufen 2014.

228



/BGB 19/

/BHA 08/

/BLE 03/

/BLO 98/

/BMU 04/

Verordnung Uber die innerstaatliche und grenziiberschreitende Beforde-
rung gefahrlicher Guter auf der Straf3e, mit Eisenbahnen und auf Binnenge-
wassern (Gefahrgutverordnung Stral3e, Eisenbahn und Binnenschifffahrt -
GGVSEB) in der Fassung vom 11. Marz 2019 (BGBI. | 2019, S. 258).

Bhat, S. V., Melo, J. S., Chaugule, B. B., D'Souza, S. F.: Biosorption char-
acteristics of uranium(VI) from aqueous medium onto Catenella repens, a
red alga. Journal of hazardous materials, Bd. 2008, Nr. 158, 2-3, S. 628—
635, DOI 10.1016/j.jhazmat.2008.02.042, 2008.

Bleise, A., Danesi, P. R., Burkart, W.: Properties, use and health effects of
depleted uranium (DU): a general overview. Journal of Environmental Radi-
oactivity, Bd. 64, Nr. 2-3, S. 93-112, 2003.

Blomer, C., Konig, C., Larue, J., Beuth, T.: A threedimensional Model for
Radionuclid Transport in Groundwater and its application to an Industrial
Settling Pont. In: Merkel, B., Helling, C. (Hrsg.): Uranium mining and hydro-
geology Il, Proceedings of the international conference and workshop,
Freiberg, Germany, September 1998. International Uranium Mining and
Hydrogeology Conference, Freiberg in Sachsen, Germany, 15. - 17. Sep-
tember 1998, Vol. 2-Supplements, ISBN 3-87361-267-4: Kéln, 1998.

Sicherheitsanforderungen fiir Kernbrennstoffversorgungsanlagen in der
Fassung von April 1997 und Juni 2004, zuletzt geandert 2004 (Handbuch
Reaktorsicherheit und Strahlenschutz 3-11).

/BMUB 12/ Allgemeine Verwaltungsvorschrift zu § 47 Strahlenschutzverordnung: Er-

mittlung der Strahlenexposition durch die Ableitung radioaktiver Stoffe aus
kerntechnischen Anlagen oder Einrichtungen in der Fassung vom 28. Au-
gust 2012 (BAnz AT 05.09.2012 B1), zuletzt gedndert 2012.

/BMUB 15/ Rahmenempfehlungen fur den Katastrophenschutz in der Umgebung kern-

technischer Anlagen in der Fassung vom 19. Februar 2015 (BAnz AT
04.01.2016 B4), zuletzt gedndert 2015.

229



/BMVI 16/

/BON 04/

/BRI 69/

/IBRO 97/

/BRU 97/

/IBUN 75/

/IBUN 79/

/BUN 98/

Richtlinie fur das Verfahren der Bauart-Zulassung von Versandstticken zur
Beforderung radioaktiver Stoffe, von radioaktiven Stoffen in besonderer
Form und gering dispergierbaren radioaktiven Stoffen, (R 003) in der Fas-
sung vom 9. Juni 2016 (VKBI 2016, Nr. 12, S. 430).

Bonka, D. H.: Vorlesung Radiotkologie. RWTH Aachen, 2004 Sommerse-

mester.

Briggs, G. A.: Plume rise. AEC critical review series, TID-25075, U.S.
Atomic Energy Commission, 1969.

Brown, D. F., Dunn, W. E., Policastro, A. J., Maloney, D.: FIREPLUME
Model for Plume Dispersion from Fires: Application to Uranium Hexafluo-
ride Cylinder Fires. Argonne National Laboratory (ANL), ANL/EAD/TM-69,
DOI 10.2172/510554: Argonne, lllinois, 1. Juni 1997.

Brucher, W.: Numerische Studien zum Mehrfachnesting mit einem nicht-
hydrostatischen Modell. Mitteilungen aus dem Institut fur Geophysik und
Meteorologie der Universitat zu Kéln, Bd. 119: Kdln, 1997.

Bundesministerium der Justiz und fiir Verbraucherschutz (Hrsg.): Gesetz
Uber die Beforderung gefahrlicher Guter, Gefahrgutbeférderungsgesetz -
GGBefG. BGBI. I, August 1975.

Genehmigungen gemaf § 3 Abs. 1 StrISchV oder § 6 AtG Genehmigungs-
voraussetzungen fir die Zwischenlagerung von abgereichertem bzw. natr-
lichem und angereichertem Uran in Form von Uranhexafluorid (UF6), hier:
Genehmigungsvoraussetzungen und Auflagen in der Fassung vom 15.
Februar 1979 (GMBI. 1979, Nr. 8, S. 91).

Bundesministerium der Justiz und fiir Verbraucherschutz (Hrsg.): Gesetz

uber den Deutschen Wetterdienst, DWD-Gesetz. BGBI. |, Bd. 63, 2871 S.,
September 1998.

230



/BUN 02a/

/BUN 02b/

/BUN 06/

/BUN 08/

/BUN 09a/

/BUN 09b/

/BUN 09c¢/

/BUN 13/

Bundesministerium fir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU):
Erste Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Bundes-Immissionsschutzge-
setz (Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft — TA Luft). GMBI.
2002, Heft 25-29, S. 511-605, 24. Juli 2002.

Erste Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Bundes-Immissionsschutzge-
setz (Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft - TA Luft) in der Fas-
sung vom 24. Juli 2002 (GMBI. 2002, Nr. 25-29, S. 511-605).

Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Integrierten Mess- und Informations-
system zur Uberwachung der Radioaktivitat in der Umwelt nach dem Strah-
lenschutzvorsorgegesetz (AVV-IMIS) in der Fassung vom 13. Dezember
2006 (BAnz. 2006, Nr. 244a).

Gesetz zum vorsorgenden Schutz der Beviélkerung gegen Strahlenbelas-
tung (Strahlenschutzvorsorgegesetz - StrVG) in der Fassung vom 19. De-
zember 1986 (BGBI. I Nr. 69, S. 2610), zuletzt gedndert durch Art. 1 Erstes
AndG vom 8. April 2008 (BGBI. | 2008, Nr. 14, S. 686).

Bundesamt fiir Arbeitsschutz und Arbeitsmedizin (BAUA): Technische Re-
geln fur Gefahrstoffe (TRGS). 2009.

Richtlinien zur Durchfiihrung der Gefahrgutverordnung Straf3e, Eisenbahn

und Binnenschifffahrt (GGVSEB) und weiterer gefahrgutrechtlicher Verord-
nungen (Durchfiihrungsrichtlinien-Gefahrgut - RSEB) in der Fassung vom

15. Oktober 2009 (VKkBI 2009, Nr. 19, S. 666).

Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS): Datenbank VIBS — Meldepflichtige Er-

eignisse in Anlagen des Kernbrennstoffkreislaufs. 2009.

Verordnung zum Schutz vor Gefahrstoffen (Gefahrstoffverordnung - Gef-
StoffV) in der Fassung vom 23. Dezember 2004 (BGBI. |1 2004, Nr. 74, S.
3758), zuletzt geandert durch Artikel 2 der Verordnung vom 15. Juli 2013
(BGBI. 1 2013, S. 2514).

231



/BUN 18a/

/BUN 18b/

/BUN 18c/

/BUN 20/

ICAM 15/

ICAM 17/

/CHP 00/

Arbeitsplatzgrenzwerte (TRGS 900) in der Fassung vom Januar 2006 (BAr-
bBI. 1/2006, S. 41-55), zuletzt geandert und erganzt: GMBI 2018, Nr. 28, S.
542-545 (v. 7. Juni 2018).

Verordnung zum Schutz vor der schadlichen Wirkung ionisierender Strah-
lung (Strahlenschutzverordnung - StrlSchV) (Ersetzt V 751-1-8 v. 20.7.2001
| 1714; 2002 | 1459 (StrlSchV 2001)) in der Fassung vom 29. November
2018.

Bundesministerium fur Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit
(BMUB): Verordnung uber den kerntechnischen Sicherheitsbeauftragten
und Uber die Meldung von Storfallen und sonstigen Ereignissen, Atom-
rechtliche Sicherheitsbeauftragten- und Meldeverordnung - AtSMV. vom
14. Oktober 1992 (BGBI. | S. 1766), zuletzt geandert durch Artikel 18 der
Verordnung vom 29. November 2018 (BGBI. | S. 2034), 29. November
2018.

Gesetz zur Suche und Auswahl eines Standortes fiir ein Endlager fiir hoch-
radioaktive Abfélle (Standortauswahlgesetz - StandAG) (StandAG) in der
Fassung von 05.05.2017, das zuletzt durch Artikel 247 der Verordnung
vom 19. Juni 2020 (BGBI. | S. 1328) gedndert worden ist (https://www.ge-
setze-im-internet.de/standag_2017), zuletzt geandert 19. Juni 2020.

Camfil KG: Filterhandbuch 2015. 150 S., erreichbar unter , Stand von 2015.

Camfil KG (Hrsg.): Filtertechnologie. Erreichbar unter http://www.camfil.de/
Filtertechnologie/, abgerufen am 4. April 2017.

U.S. Army Center for Health Promotion and Preventative Medicine
(CHPPM): Depleted Uranium. Human Exposure Assessment and Health
Risk Charac-terization, in Support of the Environmental Exposure Report
,Depleted Uranium in the Gulf* of the Office of the Special Assistant to the
Secretary of Defense for Gulf War llinesses, Medical Readiness and Mili-
tary Deployments. alth Risk Assessment Consultation No. 26-MF-7555-
00D, 15. September 2000.

232



/DAR 04/

IDAV 45/

/DEK 02/

/DEK 04/

/DEK 07/

/DEU 17/

/IDEU 22/

/IDOE 87/

Darrough, M. E., Jones, R. H., Chambers, D. B., Lowe, L. M.: Analysis of
Risk and Dose when using Thermal Protection on Non-Fissile and Fissile-
Excepted UF6 48-inch Cylinder Packages. In: Proceedings of the 14th In-
ternational Symposium on the Packaging and Transportation of Radioactive
Materials (PATRAM): Berlin, 20. September 2004.

Davies, C. N.: Definitive equations for the fluid resistance of spheres. Pro-
ceedings of the Physical Society, Vol. 57, No. 4, S. 259-270, 1945.

Dekker, B. G.: Transport of UF6 under TS-R-1. In: Proceedings of the Radi-
oactive Materials Transport (RAMTRANS) Conference: Edinburgh (UK),
2002.

Dekker, B. G.: Transport of UF6 in Compliance with TS-R-1. In: Proceed-
ings of the 14th International Symposium on the Packaging and Transpor-
tation of Radioactive Materials (PATRAM): Berlin, 20. September 2004.

Dekker, B. G.: Industry Experience with Thermal Protectors on 48 inch UF6
Cylinders. In: Proceedings of the 15th International Symposium on the
Packaging and Transportation of Radioactive Materials (PATRAM): Miami,
Florida, 21. Oktober 2007.

Gesetz zur Suche und Auswahl eines Standortes fiir ein Endlager fiir hoch-
radioaktive Abfélle (Standortauswahlgesetz - StandAG) (StandAG) in der
Fassung von 05.05.2017, das durch Artikel 25 des Gesetzes vom 27. Juni
2017 (BGBI. | S. 1966) geandert worden ist (https://www.gesetze-im-inter-
net.de/standag_2017/index.html), zuletzt gedndert 27. Juni 2017.

Deutscher Bundestag: Gesetz uber die friedliche Verwendung der Kern-
energie und den Schutz gegen ihre Gefahren (Atomgesetz - AtG) in der
Fassung vom 15. Juli 1985 (BGBI. | 1985, S. 1565), zuletzt ge&ndert durch
die Bekanntmachung vom 3. Januar 2022 (BGBI. | 2022, S. 14). 2022.

U.S. Department of Energy (DOE): Uranium Hexafluoride: Handling Proce-
dures and Container Descriptions. ORO-651, Rev. 5, September 1987.

233



/IDOE 92/

/IDOE 94/

/DOE 99/

/DOR 02/

/DOR 06/

/IDOR 95/

/IENE 87/

IEPA 04a/

U.S. Department of Energy (DOE): Hazard Categorization and Accident
Analysis Techniques for Compliance with DOE Order 5480.23, Nuclear
Safety Analysis Reports, Change Notice No. 1: September 1997. DOE-
STD-1027-92, Dezember 1992.

U.S. Department of Energy (DOE): Airborne Release Fractions / Rates and
Respirable Fractions for Nonreactor Nuclear Facilities. Volume 1 — Analysis
of Experimental Data. DOE-HDBK-3010-94, Dezember 1994.

U.S. Department of Energy (DOE): Final Programmatic Impact Statement
for Alternative Strategies for the Long-Term Management and Use of De-
pleted Uranium Hexafluoride, Appendix A: Chemical Forms and Properties
of Uranium. DOE-EIS 0269, April 1999.

Dorfel, H.: Inkorporationstiberwachung auf Transurane durch Messung der
Aktivitats-konzentration in der Raumluft mit festinstallierten Aerosolsamm-
lern. Hrsg.: Forschungszentrum Karlsruhe GmbH, Wissenschatftliche Be-
richte, FZKA 6728, DOI 10.5445/IR/270051964: Karlsruhe, Mai 2002.

Dorfel, H., Andrasi, A., Bailey, M., Berkovski, V., Blanchardon, E., Castel-
lani, C.-M., Hurtgen, C., Leguen, B., Malatova, I., Marsh, J., Stather, J.:
General Guidelines for the Estimation of Committed Effective Dose from In-
corporation Monitoring Data, Project IDEAS - EU Contract No. FIKR-
CT2001-00160. Forschungszentrum Karlsruhe GmbH, Wissenschaftliche
Berichte, FZKA 7243: Karlsruhe, August 2006.

Dorrian, M.-D., Bailey, M. R.: Particle size distributions of radioactive aero-
sols measured in workplaces. Radiation protection dosimetry, Bd. 60, Nr. 2,
S. 119-133, DOI 10.1093/oxfordjournals.rpd.a082709, 1995.

Ene, H. L., Polisevski, D.: Thermal Flow in Parous Media. Reidel Publishing
Company: Dordrecht, 1987.

U.S. Environmental Protection Agency (EPA): Acute Exposure Guideline
Levels for Selected Airborne Chemicals - Volume 4, Appendix 5: Uranium
Hexafluoride. 250. Aufl., ISBN 0-309-09147-0: Washington, D.C., 2004.

234



/EPA 04b/ U.S. Environmental Protection Agency (EPA): Acute Exposure Guideline

/EPA 06/

/EPA 13/

IFEI 99/

IFIS 78/

/IFOR 82/

/FR1 02/

IGER 19/

/IGRI 88/

Levels for Selected Airborne Chemicals — Volume 4, Appendix 3: Hydrogen
Fluoride. ISBN 0-309-09147-0: Washington, D.C, 2004.

U.S. Environmental Protection Agency (EPA): Depleted Uranium. Technical
Brief. EPA 402-R-06-011, Dezember 2006.

U.S. Environmental Protection Agency (EPA): Final AEGLs. 30. Oktober
2013.

Fein, E., Schneider, A.: d3f-Ein Programmpaket zur Modellierung von Dich-
testromungen. Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS)
gGmbH, A-139, Oktober 1999.

Fissan, H., Helsper, C., Franzen, H.: Particle Size Distribution of Combus-
tion Aerosols, In: ,Atmospheric Pollution 1978. Proceedings of the 13th In-
ternational Colloquium® (Editor: M.M. Benarie); Studies in Environmental
Science. ISBN 0-444-41691-9, Elsevier: Amsterdam, 1978.

Fortak, H.: Meteorologie. 2. Aufl., ISBN 3-496-00506-8, Dietrich Reimer
Verlag: Berlin, 1982.

Fritsch, P., Guillet, K.: Granulometry of Aerosols Containing Transuranium
Elements in the Work-place: An Estimate Using Autoradiographic Analysis.
Vol. 46, Suppl. 1, S. 292-295, 2002.

Geringer, B., Tober, W. K.: Partikel bzw. Feinstaub. Institut fur Fahrzeugan-
triebe und Automobiltechnik, Technische Universitat Wien, erreichbar unter
http://www.auto-umwelt.at/_luftqu/luftqu_part.htm, abgerufen am 18. Marz
2019.

Grillenberger, T.: Stand der Sicherheitsvorkehrungen gegen UF6-

Freisetzungen. Hrsg.: Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit
(GRS) gGmbH, GRS-A-1419, Mérz 1988.

235



/IGRI 98/

/GRS 81/

IGRS 19/

IGRU 87/

/HEI 91/

/HHS 99/

/HIN 99/

/HIR 99/

Grillenberger, T.: Auswertung der Erfahrungen mit der Trockenkonversion
im Vergleich zu Nassverfahren fiir die Konversion von UF6 zu UO2-Pulver.
Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-
2566, Marz 1998.

Gesellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH: Deutsche
Risikostudie Kernkraftwerke. Fachband 8: Unfallfolgenrechnung und Risi-
koergebnisse, Studie im Auftrag des Bundesministeriums fir Forschung
und Technologie. ISBN 3-88585-019-2, Verlag TUV Rheinland GmbH:
Koln, 1981.

Gesellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH: Handbuch
zur Kritikalitat, Band 2: Kritische Kurven von Uran-Systemen. GRS-380:
Garching b. Minchen, 2019.

Grlndler, D.: Systemanalyse Konrad, Teil 3, Bestimmung storfallbedingter
Aktivitatsfreisetzung. GRS-A-1389: KdIn, November 1987.

Heinicke, W.: Sicherheitstechnischer Vergleich zwischen Nass- und Tro-
ckenkonversion von UF6 zu sinterfahigem UO2 flr Leichtwasserreaktoren.
Gesellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mbH, GRS-A-1838,
September 1991.

U.S. Department of Health and Human Services (HHS): Toxicological Pro-
file for Uranium. Hrsg.: Public Health Service, Agency for Toxic Substances
and Disease Registry, September 1999.

Hinds, W. C.: Aerosol Technology — Properties, Behavior, and Measure-
ment of Airborne Particles. ISBN 0-471-19410-7, John Wiley & Sons, 1999.

Hirsekorn, R.-P., Boese, B., Buhmann, D.: LOPOS, Programm zur Berech-
nung der Schadstofffreisetzung aus netzwerkartigen Grubengebauden. Ge-
sellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mbH, GRS-167:
Braunschweig, 1. Juni 1999.

236



/HOC 05/

/HOL 96/

/HOR 09/

/HYD 16/

/IAEA 87/

/IAEA 91/

/IAEA 95/

/IAEA 99/

/IAEA 02/

Hock, B. N.: Massenspektrometrische in-situ Messungen zur Bestimmung
der chemi-schen Zusammensetzung von natirlichem und anthropogenem
Aerosol, Dissertationsschrift, Fachbereich Physik. Johannes-Gutenberg-
Universitat Mainz, Méarz 2005.

Holzbecher, E.: Modellierung dynamischer Prozesse in der Hydrologie,
Grundwasser und ungeséttigte Zone ; eine Einfiihrung ; mit 21 Tabellen.
211 S., ISBN 3540605169, Springer: Berlin, Mai 1996.

Hormann, V., Fischer, H.: Materialsammlung zur internen Radio-dekontami-
nation von Personen, Studie im Auftrag des Bundesamts fir Strahlenschutz
(BfS); Vorhaben Nr. 0046/07/BMS; August 2008 (uberarbeitet Februar
2009). In: Ressortforschungsberichte zur kerntechnischen Sicherheit und
zum Strahlenschutz, BfS-RESFOR-18/09: Salzgitter, Oktober 2009.

hydroskript.de: Einteilung des Bodenraumes nach DIN 4049. Erreichbar un-
ter http://mww.hydroskript.de/, Stand von 2016.

International Atomic Energy Agency (IAEA): Recommendations for Provid-
ing Protection During the Transport of Urani-um Hexafluoride. IAEA-
TECDOC-423, Juni 1987.

International Atomic Energy Agency (IAEA): Interim Guidance on the Safe
Transport of Uranium Hexafluoride. IAEA-TECDOC-608, Juni 1991.

International Atomic Energy Agency (IAEA): Manual on Safe Production,
Transport, Handling and Storage of Uranium Hexafluoride. IAEA-TECDOC-
771, Januar 1995.

International Atomic Energy Agency (IAEA): Minimization of Waste from
Uranium Purification, Enrichment and Fuel Fabrication. IAEA-TECDOC-
1115, 48 S.: Vienna, 1999.

International Atomic Energy Agency (IAEA): Planning and Preparing for

Emergency Response to Transport Accidents Involving Radioactive Mate-
rial. IAEA Safety Standards Series No. TS-G-1.2, Juli 2002.

237



/IAEA 07/ International Atomic Energy Agency (IAEA): Management of reprocessed
uranium: Current status and future prospects. IAEA-TECDOC, Bd. 1529, 99
S., ISBN 9201145063: Vienna, 2007.

/IAEA 08a/ International Atomic Energy Agency (IAEA): Advisory Material for the IAEA
Regulations for the Safe Transport of Radi-oactive Material. IAEA Safety
Standards Series No. TS-G-1.1 (Rev. 1), August 2008.

/IAEA 08b/ International Atomic Energy Agency (IAEA): INES — The International Nu-
clear and Radiological Event Scale. IAEA Information Series No. 08-
26941/E, 2008.

/IAEA 09a/ IAEA: Nuclear Fuel Cycle Information System, IAEA-TECDOC-1613. Inter-
national Atomic Energy Agency, IAEA TECDOC Series, Nr. 1613, 82 S.: Vi-
enna, Austria, 2009.

/IAEA 09b/ International Atomic Energy Agency (IAEA): Regulations for the Safe
Transport of Radioactive Material. 2009 Edition. IAEA Safety Standards Se-
ries No. TS-R-1, Mai 2009.

/IAEA 09c/ IAEA - International Atomic Energy Agency: INES — The International Nu-
clear and Radiological Event Scale. User's Manual, 2008 Edition. Mai 2009.

/IAEA 12/ International Atomic Energy Agency (IAEA): Experiences and Trends of
Manufacturing Technology of Advanced Nuclear Fuels, IAEA-TECDOC-
1686. IAEA-TECDOC, Bd. 1686, 125 S.: Wien, 2012.

/IAEA 17/ 1AEA: Safety of Nuclear Fuel Cycle Facilities. International Atomic Energy
Agency (IAEA), Safety Standards Series, SSR-4, 160 S., ISBN 978-92-0-
103917-0: Vienna, 2017.

/IAEA 18/ 1AEA - International Atomic Energy Agency: IAEA Safety Standards, Regu-
lations for the Safe Transport of Radioactive Material, Specific Safety re-
guirements. IAEA Safety standards series, SSR-6 (Rev.1), International

Atomic Energy Agency: Vienna, 2018.

238



/ICRP 79/ International Commission on Radiological Protection (ICRP): Limits for In-
takes of Radionuclides by Workers. Part 3. Hrsg.: Elsevier Science Ltd.,
ICRP Publication 30, Vol. 6, No. 2-3: Oxford, 1979.

/ICRP 94a/ International Commission on Radiological Protection (ICRP): Human Res-
piratory Tract Model for Radiological Protection. Hrsg.: Elsevier Science
Ltd., ICRP Publication 66, Vol. 24, No. 1-3: Oxford, 1994.

/ICRP 94b/ International Commission on Radiological Protection (ICRP): Dose Coeffi-
cients for Intakes of Radionuclides by Workers. Hrsg.: Elsevier Science
Ltd., ICRP Publication 68, Vol. 24, No. 4: Oxford, 1994.

/ICRP 95a/ International Commission on Radiological Protection (ICRP): Age-depend-
ent Doses to Members of the Public from Intake of Radionuclides. Part 4:
Inhalation Dose Coefficients. Hrsg.: Elsevier Science Ltd., Vol. 25, No. 3-4:
Oxford, 1995.

/ICRP 95Db/ International Commission on Radiological Protection (ICRP): Age-depend-
ent Doses to Members of the Public from Intake of Radionuclides. Part 3:
Ingestion Dose Coefficients. Hrsg.: Elsevier Science Ltd., Vol. 25, No. 1:
Oxford, 1995.

/ICRP 07/ International Commission on Radiological Protection (ICRP): Supporting
Guidance Document - Interpretation of Bioassay Data, ICRP Committee 2
(Doses from Radiation Exposures); Draft document. 21. Februar 2007.

/IGE 09/ IGEWA GmbH.: Durchlassigkeitsbeiwert von Boden. April 2009.

/ILK 00/ Internationale Landerkommission Kerntechnik (ILK) der Bundeslander Ba-
den-Wurttemberg, Bayern und Hessen: ILK-Stellungnahme zur Beforde-
rung von abgebrannten Brennelementen und verglasten hochradioaktiven
Abféllen. Report Nr. ILK-01 D, Juli 2000.

/ISO 05/  International Organization of Standardization (ISO): Nuclear energy - Pack-

aging of uranium hexafluoride (UF6) for transport. ISO 7195:2005; 2nd Edi-
tion, 1. September 2005.

239



1JAV 95/

1JUS 88/

/IKEL 96/

/IKER 16/

/IKHA 06/

/KOI 99/

IKOT 94/

IKRU 99/

IKTA 05/

Javert, V.: Orientierende Analysen zum Nuklidtransport durch Naturkonvek-
tion, Gesteinskonvergenz und Dispersion in porésen Medien mit dem Re-
chenprogramm TOUGH 2. Gesellschatft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit
(GRS) gGmbH, A-2240, Mai 1995.

Just, R. A.: Acute Toxicity of Uranium Hexafluoride, Uranyl Fluoride and
Hydrogen Fluoride, In: Proceedings of the conference ,Uranium Hexafluo-
ride - Safe Handling, Processing, and Transporting“ (Editors: W.D. Strunk
und S.G. Thornton). CONF-880558, S. 7-10: Oak Ridge, Tennessee, 24.
Mai 1988.

Kelso, S. M., Wraight, J. C.: The measurement of aerosol size distributions
(AMAD) in buildings on BNFL's Sellafield site. Hrsg.: Radiation Protection
Dosimetry, Vol. 63, No. 2, S. 127-131, 1996.

KTA Begriffe-Sammlung (2016-06) (KTA-GS-12) zuletzt geandert Juni
2016.

Khani, M. H., Keshtkar, A. R., Meysami, B., Zarea, M. F., Jalali, R.: Bio-
sorption of uranium from aqueous solutions by nonliving biomass of marine
algae Cystoseria indica. Electronic Journal of Biotechnology, Bd. 2006, Nr.
2, S. 100-106, DOI 10.2225/vol9-issue2-fulltext-8, 2006.

Koinig, H.: Referenzszenarien zur Richtlinie 96/82/EG, erstellt im Auftrag

des Bundesministeriums fur Umwelt, Jugend und Familie. Wien, 1999.

Kotthoff, K.: Internationale Bewertungsskala fur bedeutsame Ereignisse in
kerntechni-schen Einrichtungen. Benutzerhandbuch. Gesellschaft fir Anla-
gen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-111, ISBN 3-923875-61-
4, Juni 1994.

Kriger, T.: Simulation der Ausbreitung von Schadstoffen in der Atmosphére
unter Einsatz zellularer Automaten. Westfalische Wilhelms-Universitéat
Minster, Institut fur Geoinformatik, IfGI prints, Band 4, Mai 1999.

Sicherheitstechnische Regeln des KTA in der Fassung von 2013 2013), zu-
letzt geandert 2005.

240



IKTA 06/

ILAF 74a/

ILAF 74b/

ILAF 75/

/LAN 04/

/LIE 01/

/LOH 98/

/LUC 89/

Kerntechnischer Ausschull (KTA): Instrumentierung zur Ermittlung der Aus-
breitung radioaktiver Stoffe in der Atmosphére, Sicherheitstechnische Re-
gel des KTA. KTA 1508, BAnz Nr. 245b, 30. Dezember 2006.

Lafuma, J.: Les Radioéléments Inhalés. Vol. 9, No. 1, S. 15-25, 1974.

Lafuma, J., Nenot, J. C., Morin, M., Masse, R., Metivier, H., Nobile, D.,
Skupinski, W.: Respiratory carcinogenesis in rats after inhalation of radio-
active aerosols of actinides and lanthanides in various physicochemical
forms. Hrsg.: Springer Verlag, Experimental Lung Cancer: Carcinogenesis
and Bioassays, (Editors: E. Karbe und J.F. Park): Berlin, Heidelberg, New
York, 1974.

Lafuma, J., Nenot, J. C., Morin, M., Masse, R., Metivier, H., Nobile, D.: An
experimental study on the toxicity of several radionuclides inhaled at dif-fer-
ent doses. Amsterdam, 13. Mai 1975.

Landesanstalt fir Umweltschutz Baden-Wirttemberg: Leitfaden zur Beur-
teilung von TA Luft — Ausbreitungsrechnungen in Baden-Wurttemberg.
Erganzt Dezember 2004, August 2004.

Lieser, K.-H.: Nuclear and Radiochemistry, Fundamentals and Applications.
2. Aufl., ISBN 3-527-30317-0, Wiley-VCH: Weinheim, 2001.

Lohmeyer, A., Rihling. A.: Modellierung des Ausbreitungsverhaltens von
luftfremden Schadstoffen / Gertichen bei niedrigen Quellen im Nahbereich,
FuE-Vorhaben im Auftrag des Sachsischen Landesamtes fir Umwelt und
Geologie. Ingenieurbiro Dr.-Ing. Achim Lohmeyer GmbH & Co. KG: Karls-

ruhe und Dresden, Dezember 1998.

Luckner, L., van Genuchten, M. T., Nielsen, D. R.: A consistent set of para-
metric models for the two-phase flow of immiscible fluids in the subsurface.
Water Resources Research, Bd. 1989, Nr. 10, S. 2187-2193, DOI
10.1029/WR025i010p02187, 1989.

241



/IMAG 00/

/IMAN 04/

IMAR 12/

IMAS 19/

IMAX 01/

IMCQ 88/

/MOR 06/

IMUL 07/

/INAK 01/

Magill, J.: Nuclides 2000, An Electronic Chart of the Nuclides on CD-ROM.
Atw. Internationale Zeitschrift fir Kernenergie, Bd. 45, Nr. 10, S. 599-602,
2000.

Manier, G.: Die Atmosphare. Technische Universitat Darmstadt, Institut fir
Meteorologie, Vorlesungsskript, Sommersemester, 2004.

Martens, R., Bricher, W., Richter, C., Sentuc, F.-N., Sogalla, M., Thielen,
H.: Erweiterung und Validierung von ARTM fir den Einsatz als Ausbrei-
tungsmodell in AVV und SBG. Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsi-
cherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-3637, Februar 2012.

Masson, O., Steinhauser, G., Zok, D., Saunier, O., Angelov, H., Babi¢, D.,
Beckova, V., Bieringer, J., Bruggeman, M., Burbidge, C. I., Conil, S., Dal-
heimer, A., Geer, L.-E. de, Vismes Ott, A. de, et al.: Airborne concentra-
tions and chemical considerations of radioactive ruthenium from an unde-
clared major nuclear release in 2017. Proceedings of the National Academy
of Sciences, Bd. 116, Nr. 34, S. 16750, DOI 10.1073/pnas.1907571116,
2019.

Max, A.: Verbleib und Nutzung von Tails-Uran, BMU-Schriftenreihe Reak-
torsicherheit und Strahlenschutz. BMU-2001-556, 2001.

McQuire, S. A.: A Regulatory Analysis on Emergency Preparedness for
Fuel Cycle and Other Radioactive Material Licensees. U.S. Nuclear Regu-
latory Commission (U.S.NRC), NUREG-1140, Januar 1988.

Morss, L. R., Edelstein, N. M., Fuger, J., Katz, J. J.: The Chemistry of the
Actinide and Transactinide Elements. ISBN 9781402035555, DOI
10.1007/1-4020-3598-5, Springer: Dordrecht, 2006.

Miiller, H.: Transportmechanismen von Radionukliden in der Umwelt.
Prasentation, GSF, 2007.

Nakajima, A.: Effect of selenium on uranium biosorption. Bd. 2001, 247, 2,
S. 347-350, DOI 10.1023/A:1006709803055, 2001.

242



INEI 15/

INES 78/

/INOV 19/

INRC 86a/

INRC 86b/

INRC 90/

INRC 91/

NEI: Fuel review, Design Data. Nuclear Engineering International, Septem-
ber, 2015.

Nester, K.: WINDOW — Ein Computerprogramm zur Berechnung von Sta-
tistiken der integrierten Schadstoffkonzentration in der Atmosphéare an Auf-
punkten in der Umgebung einer Einzelquelle. Kernforschungszentrum
Karlsruhe, Hauptabteilung Sicherheit, KfK-2547, Marz 1978.

Novotech Enterprises Limited: Camfil Filters. Erreichbar unter https://twit-
ter.com/novotechtz?lang=de, Stand von 2019.

U.S. Nuclear Regulatory Commission (U.S.NRC): Rupture of Model 48Y
UF6 Cylinder and Release of Uranium Hexafluoride. Sequoyah Fuels Facil-
ity, Gore, Oklahoma, January 4, 1986. NUREG-1179, Vol. 1, Februar 1986.

U.S. Nuclear Regulatory Commission (U.S.NRC): Assessment of the Public
Health Impact From the Accidental Release of UF6 at the Sequoyah Fuels
Corporation Facility at Gore, Oklahoma. NUREG-1189, Vol. 1, Marz 1986.

U.S. Nuclear Regulatory Commission (U.S.NRC): Evaluation of Health Ef-
fects in Sequoyah Fuels Corporation Workers from Accidental Exposure to
Uranium Hexafluoride. NUREG/CR-5566, Mai 1990.

U.S. Nuclear Regulatory Commission (U.S.NRC): Chemical Toxicity of Ura-
nium Hexafluoride Compared to Acute Effects of Radiation. NUREG-1391,
Februar 1991.

INRC 86¢/ U.S. Nuclear Regulatory Commission (U.S.NRC): Rupture of Model 48Y

/NUC 06/

UF6 Cylinder and Release of Uranium Hexafluoride. Cylinder overfill,
March 12-13, 1986. Investigation of a failed UF6 shipping container.
NUREG-1179, Vol. 2, Juni 1986.

Nuclear Engineering International: World Nuclear Industry Handbook 2006.
2006.

243



/INUK 89/

IPAS 61/

/PFE 98/

/PIE 01/

/P1S 00/

/RID 05/

/RIL 16/

NUKEM GmbH: Untersuchungen von Korngrol3enverteilungen radioaktiver
Staube an Arbeitsplatzen und an Quellen, die radioaktiven Staub in die
Umwelt emittieren, und Ermittlung der Lungenretentionsklasse von radioak-
tiven chemi-schen Stoffen durch Laborverfahren. Bundesministerium fir
Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU), BMU-Schriftenreihe
Reaktorsicherheit und Strahlenschutz, BMU-1989-211, 1989.

Pasquill, F.: The Estimation of the Dispersion of Windborne Material. Mete-
orological Magazine 90, S. 33-49, 1961.

Pfenning, G., Klewe-Nebenius, H., Seelmann-Eggebert, W.: Karlsruher
Nuklidkarte. Institut fiir Instrumentelle Analytik, Forschungszentrum Karls-
ruhe GmbH: Karlsruhe, Dezember 1998.

Pielke, R. A.: Mesoscale meteorological modeling, 2nd Edition. ISBN 0-12-
554766-8, Academic Press, Inc: Orlando, 2001.

Pischinger, R.: Referenzszenario ,Ausbreitung toxischer Gase’ fir Zwecke
der Raumordnung/Flachenwidmung nach Artikel 12 der ,Seveso II-
Richtlinie', Erstellt im Auftrag der Landesregierungen der Bundeslander
Kéarnten, Salzburg, Tirol, Steiermark, Vorarlberg und Wien sowie der Stadt
Linz. Technische Universitat Graz, Institut fir Verbrennungskraftmaschinen
und Thermodynamik, Bericht Nr. Pi-46/2000 Ba-99/13-1/630, Oktober
2000.

Ridder, K.: 1984: Uran-Frachter sank im Armelkanal. Der Gefahrgut-Beauf-
tragte, Bd. 16, Nr. 8, S. 9, 2005.

Riley, B. J., Vienna, J. D., Strachan, D. M., McCloy, J. S., Jerden, J. L.: Ma-
terials and processes for the effective capture and immobilization of radioio-
dine, A review. Journal of Nuclear Materials, Bd. 470, S. 307-326, DOI
10.1016/j.jnucmat.2015.11.038, 2016.

244



/RIN 88/

/ROE 00/

/IROT 82/

/IRUM 72/

ISEE 83/

/SEI 95/

ISHI 97/

/SOM 19/

Ringot, C., Hamard, J.: The Toxic and Radiological Risk Equivalence Ap-
proach in UF6 Transport, In: Proceedings of the conference ,Uranium Hex-
afluoride - Safe Handling, Processing, and Transporting” (Editors: W.D.
Strunk und S.G. Thornton). CONF-880558, S. 29-36: Oak Ridge, Tennes-
see, 24. Mai 1988.

Roedel, W.: Physik unserer Umwelt: Die Atmosphare. 3. Aufl., ISBN 3-540-
67180-3: Berlin, Heidelberg, 2000.

Roth, L., Weller, U.: Gefahrliche Chemische Reaktionen. Hrsg.: Ecomed
Verlagsgesellschaft, Lose-Blatt-Sammlung, 28. Erganzungslieferung, 3/99:
Landsberg/Lech, 1982.

Rumpf, H.: Zerkleinern, in: Ullmanns Encyklopadie der technischen Che-
mie. Band 2, 1972.

Seehars, H. D., Hochrainer, D.: Durchfiihrung von Experimenten zur Unter-
stutzung der Annahmen zur Freisetzung von Plutonium bei einem Flug-
zeugabsturz. Fraunhofer-Institut fir Umweltchemie und Okotoxikologie,
Schriftenreihe Reaktorsicherheit und Strahlenschutz, 1983.

Seibel, C., MaBmeyer, K.: Berechnung von Windfeldern tiber Nordrhein-
Westfalen mit einem massenkonsistenten Windfeldmodell, Staub - Reinhal-
tung der Luft 55. S. 205-210, 1995.

Shirai, K., Wataru, M., Pinton, E., Duret, B.: Mechanical evaluation of a nat-
ural UF6 transport cylinder vessel at high temperature. In: Transactions of
the 14th International Conference on Structural Mechanics in Reactor
Technology (SMIRT 14): Lyon, 17. August 1997.

Sommer, F.: Handbuch zur Stérfallanalyse von nuklearen Ver- und Entsor-
gungseinrichtungen, Teil A - Grundlagen der Storfallanalyse. Gesellschaft
fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-507, ISBN 978-3-
946607-92-2, April 2019.

245



ISPE 21/

ISPR 77/

/SSK 85/

/SSK 89/

ISSK 94/

ISTE 95/

ISTE 98/

Spektrum.de: Lexikon der Physik - Gaszentrifuge. Erreichbar unter https://
www.spektrum.de/lexikon/physik/gaszentrifuge/5591, abgerufen am 20. Juli
2021.

Sprung, J. L., Church, H. W.: Sensitivity of the Reactor Safety Study Con-
sequence Model to Mixing Heights. Sandia National Laboratories, Tech-
nical Report SAND-76-0618, NUREG-0174: Albuquerque, NM (USA),
1977.

Strahlenschutzkommission (SSK): Zur Toxizitat inhalierter heiRer Partikel,
insbesondere von Plutonium, Empfehlung der SSK, Bonn,19. Februar
1976. ISBN 3-437-11034-9, Gustav-Fischer Verlag: Stuttgart / New York,
1985.

Strahlenschutzkommission (SSK): Strahlenexposition und Strahlengefahr-
dung durch Plutonium. Verdffentlichungen der SSK, Band 14, Gustav-Fi-
scher Verlag: Stuttgart / New York, 1989.

Strahlenschutzkommission (SSK): Bekanntmachung einer Empfehlung der
Strahlenschutzkommission: Neufassung des Kapitels 4 "Berechnung der
Strahlenexposition” der Stdrfallberechnungs—grundlagen fir die Leitlinien
zur Beurteilung der Auslegung von Kernkraftwerken mit DWR gemalf’ § 28,
Abs. 3 StrISchV. Bundesanzeiger, Nr. 222a, 26. November 1994,

Steffany, F.: Verfahren zur Diagnose und Prognose anthropogener
Klimamodifikationen in der Meso- und Mikroskala. Mitteilungen aus dem
Institut fir Geophysik und Meteorologie der Universitat zu Koéln, Heft 103,
1995.

Stellman (Editor), J. M.: Encyclopaedia of Occupational Health and Safety,

4th Edition; Volume |, Part I, Chapter 10: Respiratory System. ISBN 92-2-
109814-1, International Labour Organization (ILO): Genf, 1998.

246



/ISTO 96/

ISTO 07/

ISUZ 06/

ITAM 99/

ITAY 15/

ITAY 87/

ITEC 85/

ITHE 71/

Storck, R., Buhmann, D., Hirsekorn, R.-P., Kihle, T., Lihrmann, L.: Das
Programmpaket EMOS zur Analyse der Langzeitsicherheit eines Endlagers
fur radioaktive Abfalle, Version 5, BMBF-Vorhaben, FKZ 02E85223. Gesell-
schaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mbH, GRS-122, 345 S.:
Braunschweig, 1996.

Stocker, T.: Einfihrung in die Klimamodellierung, Vorlesungsskript, Som-

mersemester. Universitat Bern, Physikalisches Institut, 2007.

Suzuki, Y., Suko, T.: Geomicrobiological factors that control uranium mobil-
ity in the environment: Update on recent advances in the bioremediation of
uranium-contaminated sites. Journal of Mineralogical and Petrological Sci-
ences, Bd. 2006, 101, 6, S. 299-307, DOI 10.2465/jmps.060322, 2006.

Tamm, E., Mimre, A., Sievert, U., Franken, D.: Aerosol Particle Concentra-
tion and Size Distribution Measurements of Test-Fires as Background for
Fire Detection Modelling, Tagungsband der 11. Internationalen Konferenz
Uber automatische Bran-dentdeckung (AUBE '99), Duisburg. ISBN 3-
926875-31-3, Joachim Agst Verlag: Moers, Marz 1999.

Taylor, R. (Hrsg.): Reprocessing and Recycling of Spent Nuclear Fuel.
ISBN 978-1-78242-212-9, Woodhead: Cambridge, 2015.

Taylor, P. A., Mason, P. J., Bradley, E. F.: Boundary-layer flow over low
hills. Boundary-Layer Meteorology, Bd. 39, Nr. 1-2, S. 107-132, 1987.

Technischer Uberwachungs-Verein (TUV) Rheinland: Sicherheitstechni-
sche Fragen bei der Handhabung von UF6 Behaltern in Urananreiche-

rungsanlagen und Brennelementfabriken. 1985.
The Air Pllution Controll Association: Proceedings of the Second Interna-

tional Clean Air Congress. Washington, DC, 6. - 11. Dezember 1970, ISBN
9781483272436, Academic Press; Elsevier Science: Burlington, 1971.

247



[THI 02/

/THI 03a/

/THI 03b/

/THO 91a&/

/THO 91b/

ITHO 76a/

ITHO 76b/

ITHO 94/

Thielen, H., Martens, R., Schatzmann, M., Leitl, B., Barthel, R., Lohmeyer,
A., Stockhause, M.: Untersuchungen zur Festlegung von Parametern fur
die Modellierung der Radonfreisetzung aus bodennahen Flachenquellen.
Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-
3039, September 2002.

Thielen, H., Martens, R., MalBmeyer, K., Biesold, H.: Modellierung der at-
mosphéarischen Ausbreitung von Radon und Schwebstaub aus bergbauli-
chen Hinterlassenschaften, Fachband. Gesellschaft fir Anlagen- und Reak-
torsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-3152, September 2003.

Thielen, H., Martens, R., Biesold, H.: Leitfaden zur radiologischen Untersu-
chung und Bewertung bergbaulicher Altlasten, Leitfadenelement Modellie-
rung der atmospharischen Ausbreitung von Radon und Schwebstaub aus
bergbaulichen Hinterlassenschaften. Gesellschaft fir Anlagen- und Reak-
torsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-3129, Februar 2003.

Thomas, W.: Sicherheitsanforderungen fir Urananreicherungsanlagen
nach dem Gasultrazentrifugenprinzip. Hrsg.: Gesellschaft fir Anlagen- und
Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-1869, Dezember 1991.

Thomas, W.: "Sicherheitsanforderungen fiir die Herstellung von Leichtwas-
serreaktor-Brennelementen mit niedrig angereichertem Uran", GRS-A-
1460, Auftragsnummer: 84731. Dezember 1991.

Thomas, P., Hibschmann, W., Konig, L. A.: Experimental Determination of
the Atmospheric Dispersion Parameters over Rough Terrain. Part 1: Meas-
urements at the Karlsruhe Nuclear Research Center. Kern-
forschungszentrum Karlsruhe, KfK-2285, Juli 1976.

Thomas, P., Nester, K.: Experimental Determination of the Atmospheric
Dispersion Parameters over Rough Terrain. Part 2: Evaluation of Measure-

ments. Kernforschungszentrum Karlsruhe, KfK-2286, Juni 1976.

Thomas, W., Pfeffer, W., Wiesemes, J.: Entscheidungsgrundlagen bei Not-
fallen in Brennelementfabriken. Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsi-
cherheit (GRS) mbH, GRS-A-2133, Dezember 1994.

248



/THO 99/

ITRA 01/

/ULL 77/

IURE 77/

/URE 97/

/URE 01/

/URE 02/

/URE 03/

Thomas, W., et. al.: Zwischenbericht: Fachliche Grundlagen fiir eine um-
weltgerechte, nachhaltige Entwicklung bei Kernbrennstoffeinsatz und Ent-
sorgung. SR 2275, 1999.

Trampe, A., Fissan, H.: Kalibrierung von Brandmeldern im Sub-Mikron Be-
reich. Proceedings to the 12th International Conference on Automatic Fire
Detec-tion (AUBE '01), S. 43-57: Gaithersburg, Maryland, 25. Marz 2001.

Ullmann: Ullmanns Encyclop&die der technischen Chemie, Band 23: Uran.
Hrsg.: Verlag Chemie, 4. Aufl.: Weinheim, 1977.

URENCO Deutschland GmbH: Unfallmerkblatt fiir den StralR3entransport
von Uranhexafluorid. November 1977.

URENCO Deutschland GmbH: Lagerung, Weiterverwendung und Entsor-
gung von abgereichertem Uran und hierfir getroffene Vorsorgemafnah-
men. Erlauterungsbericht E 205, Juni 1997.

URENCO Deutschland GmbH: Uranhexafluorid-Transporte. Informations-
broschure, 1. Auflage, Marz 2001.

URENCO Deutschland GmbH: Urananreicherungsanlage Gronau, Kurzbe-
schreibung des Endausbaus und der voraussichtlichen Auswirkungen auf
die Umgebung. 4. Aufl., Dezember 2002.

URENCO Deutschland GmbH: Urananreicherung. Informationsbroschiire,
5. Auflage, Juni 2003.

/USEC 95/ United States Enrichment Corporation: Uranium Hexafluoride: A Manual of

Good Handling Practices. USEC-651, Rev. 7, Januar 1995.

/VOG 07/ Vogt, H.-G., Schultz, H.: Grundziige des praktischen Strahlenschutzes. 4.

Aufl., ISBN 3-446-40978-5, Carl Hanser Verlag: Minchen, Wien, 2007.

/WEB 97/ Weber, G.: Einbau eines Faserfiltermodells in FIPLOC. Gesellschaft fur An-

lagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, GRS-A-2516, Oktober 1997.

249



IWKK 09/

IWKK 12/

/WNTI 06/

IZEN 96/

IZEN 98/

Wirtschaftsverband Kernbrennstoff-Kreislauf und Kerntechnik e.V (WKK):
Urananreicherung. 2009.

Wirtschaftsverband Kernbrennstoff-Kreislauf und Kerntechnik e.V (WKK):
Homepage. 8. November 2012.

World Nuclear Transport Institute (WNTI): Radioactive Materials Transport -
The International Safety Regime. An Overview of Safety Regulations and
the Organisations Responsible for their Development. Juli 2006.

Zenger, A.: Unterschiedliche Verfahren zur Prognose atmosphéarischer Im-
missionen im Rahmen von Umweltvertraglichkeitsprifungen — Methoden,
Madglichkeiten und Grenzen, In: H. Pfaff-Schley (Hrsg.): Die Umweltvertrag-
lichkeitsprifung: Probleme in der Planungspraxis und ihre Ursachen. ISBN
3-540-59422-1, Springer Verlag: Berlin / Heidelberg, 1996.

Zenger, A.: Atmosphérische Ausbreitungsmodellierung — Grundlagen und
Praxis. ISBN 3-540-64757-0, Springer Verlag: Berlin / Heidelberg, 1998.

250



Abbildungsverzeichnis

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

2.1

2.2

2.3

3.1

3.2

3.3

3.4

3.5

3.6

3.7

3.8

3.9

3.10

3.11

3.12

3.13

4.1

4.2

Ausschnitt aus der 4n+2 Zerfallsreihe ausgehend vom Uranisotop

Ausschnitt aus der 4n+3 Zerfallsreihe mit den Schwermetallisotopen
ZIPU UNG Z20U et e e et e e e e eatae e e e nees 5

Aktivitatsverlauf von 228U (schwarz) und seiner Tochter der ersten
Generation 2*Th und zweiten Generation 2**Pa als Funktion der Zeit
nach einer vollstandigen chemischen Uranreinigung nach........................ 8

GrolRenverteilung von Aerosolpartikeln nattrlichen und
anthropogenen UrSPIUNGS ......cooeeeeeeeeeeeee e 23

AnzahlgroRRenverteilung von Aerosolen in Abhangigkeit von der

Umgebung NACKH .........uuiiiiiiiii e 25
Typische Volumenverteilung von Aerosolen nach DIN ISO 7708............. 29
PartikelgréRenverteilung von UO-Pulver aus dem AUC-Verfahren......... 31

Inhalabilitdt von Aerosolen als Funktion der PartikelgroRe
(aerodynamischer Aquivalentdurchmesser) nach dem ICRP-Modell........ 35

Inhalabilitdt von Aerosolen als Funktion der PartikelgroRe
(aerodynamischer Aquivalentdurchmesser) nach dem ISO-Modell.......... 36

Abscheidecharakteristik von Partikeln in der menschlichen Lunge .......... 37

Abscheidegrad fiir Aerosole in verschiedenen Bereichen des
Atemtraktes als Funktion der PartikelgrofRe ............oeevvvviiiiiiiiiiiiiiiiiiiinnnnn, 38

Kompartimente des menschlichen Atemtrakt-Modells der ICRP. .............. 40

Abscheidegrad fur Aerosole in verschiedenen Bereichen des
Atemtraktes als Funktion der Partikelgrof3e nach dem ICRP-Modell........ 45

Erlauterung der Parameter zur Modellierung des

Absorptionsverhaltens radioaktiver Aerosole im ICRP-Modell.................. 47
Partikelbildung durch Nukleation, Kondensation und Koagulation............ 52
GroRRenverteilungen verschiedener Testbrandaerosole.................cc.c.oee. 53

Aerosolgenerierungsfaktor als Funktion der Beaufschlagungsenergie...... 62

Temperaturfeld 1 h nach Brandbeginn (in 38 cm Tiefe von der
(O] o] =] g T=T 4 11V7= T T ) 1RSSR 68

251



Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

4.3

4.4

4.5

4.6

4.7

4.8

4.9

51

5.2

5.3

5.4

5.5

5.6

5.7

5.8

5.9

5.10

6.1

6.2

6.3

6.4

6.5

6.6

Temperaturfeld 3h nach Brandbeginn (in 38 cm Tiefe von der
CoNtAINEIWANT) ... 68

Entwicklung der betrachteten Teilvolumina flr vorgegebene
Isotherme im Abfallprodukt in einem Container Typ IV ....ccooooeeeiiiiiiiinnnnnn. 69

Entwicklung der Freisetzungsanteile aus einem Container Typ IV ........... 69

Schema der Freisetzung bei mechanischer Belastung mit
Bertcksichtigung der BarriereWirkung..................eeeeemememiiiiimimiiiiiiiiniennnns 73

Barrierenqualitat fir einen Container fur die Belastungsart Fall ............... 74

Schema der Austragung radioaktiver Stoffe aus einer Umschliel3ung
mit spezifizierter DIChtheit ..o, 75

Temperatur- und Druckaufbau in einem Gussbehalter bei einem 1-

SUNAEN Brand........ccoooieeiieeeeeeeeeeeeeeee e 75
Uranhexafluorid fihrende Prozesse im Brennstoffkreislauf...................... 78
Uranhexafluorid-Kristalle in einer Glasampulle ..............ccccooiiiiiiiiiniinnnne 79
Phasendiagramm von Uranhexafluorid.................cccceeimiiiiiiiiiiiiiiiiiiiien, 80

Dichte von Uranhexafluorid im festen und flissigen Aggregatzustand..... 81
Prozessschema der Konversion von Uranerz zu UFe.............cccvvvvcienennn.. 93

48G-Lagerbehalter und 30B-Transportbehalter beim Verladen in den

OVEIPACK ..o 97
Allgemeines Prozessschema bei der Anreicherung von UFs.................... 99
Schema der UFe-Stromung in einer Gaszentrifuge ...........cccoeeeeeeeeeeee. 100
FlieRschema einer Trockenkonversion .............cccceeveieiiiiiiiiiiiiiiiiiininnns 106
Siedephanomene von UFs in einem Transportbehalter nach ................. 117

Druckstaffelung in Einrichtungen zur Behandlung radioaktiver Stoffe .... 130

Konstruktionsbeispiele fir Fasermattenfilter ............cccoooveeviiiiiiiieen e, 135
Schematische Darstellung des Diffusionseffekts............ccccvviiiiienne. 136
Schematische Darstellung des Sperreffekts..........coooeveviiiieieeeeee, 137
Schematische Darstellung des Tragheitseffekts ............ccceeeeeieieeeeeeen. 138
Schematische Darstellung des Siebeffekts ..........ooooiiiiiiiiiiiiii e 138

252



Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

7.2

7.3

7.4

7.5

7.6

7.7

7.8

7.9

8.1

8.2

8.3

8.4

8.5

8.6

8.7

8.8

Wirksamkeit der verschiedenen Abscheidemechanismen als

Funktion der PartikelgréRRe fir einen Faserfilter ..., 139
Schematische Darstellung eines Sprihwaschers............ccccoevvvvieeennen. 145
Schematische Darstellung eines Rotationswaschers...........cccccceeeeeeenn. 146
Schematische Darstellung eines Venturi-Waschers.............cccccoeeeeee. 147
Terme der Advektions-Diffusions-Gleichung..............cccovvviiiiiinnnns 163

Kopplungsmoglichkeiten zwischen Stromungs- und
AUSDHIreitungsmMOodellen .........cooviiiiiiiiie e 168

Kartesisches Koordinatensystem fir die Gauf3sche
AusbreitungsgleiChung ..........oovvviviiiiiiiiiii 171

Prinzip des Lagrangeschen Partikelmodells.............ccccoooeiiiiiiiiiiiiennnn, 175

Typische Beeinflussungen der Ausbreitung im Nahbereich von
(C1=T o= 10 (o [T o S 180

Typisches Topografiekataster zur Verwendung in einem komplexen
AUSbreitungsSmMOodell ............oovvviiiiiiiiiiiiiiii 181

Schematische Darstellung der charakteristischen Langen- und
Zeitskalen fur Ausbreitungsvorgange in der Atmosphare....................... 186

Auswirkungen der unterschiedlichen Zeitskalen auf die Gestalt der
von einer kontinuierlichen Quelle emittierten Schadstofffahne................ 187

AuRere Gestalt einer Schadstofffahne in Abhangigkeit von der

Schichtung der AtMOSPNAre........coooieeeeeeeee 189
Verschiedene HONIraumtypeN.........ccooieeeiiiiiiiiiice e, 194
Einteilung des Bodenraumes nach DIN 4049..............ccccciviiiiiiiiiinininnnns 196
Grundwasserfluss in ein FlieRBgeWaSSer........ccooovvveiiieiieeeeeee, 197

Hysterese-Retentionsfunktion eines Zwei-Phasen-Gemisch von

Wasser und Luft in einem porésen Medium ..............ooiiiiiiiieerieeiiiinnnnn. 199
Relative Permeabilitat in Abhéngigkeit des Wassergehalts.................... 201
Idealisierte Grundwasserschicht mit Punktquelle ..............ccccvvviiiiiiiinnne 203
AdsoprptionsmMOodelle .........coooiiii e 205

Kompartimentmodell fir den Radionuklidtransport Flussigkeit —
] 11 (0] 1 207



Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

8.10

8.11

8.12

8.13

8.14

8.15

KontaminatioNSAITeN...........oevuieiii e 209
Nasse Deposition Uber Wash-Out und Rain-Out.................cccevvvvieeenennn. 213
Pfade zur Kontamination von Pflanzenprodukten...............cccccccvvviinnnnne 214

Ubersicht zur zeitlichen Diskretisierung. Rot ist die explizite

Methodik, schwarz zeigt das implizite Verfahren...............ccccccciiiiiinnns 218
Verflgbare Werkzeuge in EMOS ..., 220
Beispiele von finiten Elementgittern mit Knoten: links Dreiecke,

FECNES VIEIECKE ...t 221
Finites Volumenelement in einem 2D-Gitter mit Knoten.................c....... 223

254



Tabellenverzeichnis

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

2.1

2.2

2.3

2.4

3.1

3.2

3.3

3.4

3.5

3.6

3.7

3.8

3.9

3.10

4.1

4.2

4.3

4.4

5.1

5.2

Uranisotope in angereicherten, natururanbasierten UO,-
KernbrennNStOffEN . ..... e 3

Schwermetallisotope in RepU und MOX-Kernbrennstoffen........................ 4

Aktivitaten der einzelnen Stoffstrome bei Férderung und
Erzaufbher@itung .........coo oo 9

Relative Aktivitaten der einzelnen Stoffstrome bei der
Uran@anr@ICNEIUNG .......uuuueiiiiiiiiiiieiii e 14

Klassifizierung von AEroSOIEN ..........cooiiiiiiiiiiii e 21

Definition von Partikelfraktionen in der Aerosolmesstechnik nach

DIN ISO 7708 ...ttt e e e e e e e e e e e et r e e e e e e e e annnenees 28
Eigenschaften von Uranverbindungen im Brennstoffkreislauf .................. 30
Klassifizierung von Partikelfraktionen nach DIN EN 481 .......................... 37

AMAD-Messwerte fiir Anlagen des Brennstoffkreislaufs in Frankreich..... 43
AMAD-Messwerte fiir verschiedene nukleare Anlagentypen weltweit ...... 43

Ablagerungscharakteristik von Aerosolen mit 1 um, 5 um bzw.

T1O UM AMAD Lo 44
Standartparameter flr die Absorptionstypben F, Mund S........................ 47
Absorptionstypen von Uranverbindungen im Brennstoffkreislauf ............. 49

Klassifizierung von Testbranden. W: Warmeentwicklung, R:
RAUCNENTWICKIUNG. ... .ttt 54

Gemessener kumulierter Massenanteil unfixierter radioaktiver
Abfadlle in Abhangigkeit des aerodynamisch aquivalenten

DUrchmesSers AED ... 60
Aerosoldispergierungsfaktoren fir Zementprodukte...............ccevvvvvinnnnnnn. 62
Freisetzungsanteile bei thermischer Beaufschlagung ...........ccccccceeeenneeen. 67

GroRRen- und belastungsabhéngige Freisetzungsanteile fur

PartiKeISYSIEME ... 71
Neutronenstrahlungscharakteristik von mit UFs gefiillten Behaltern......... 84
AEGL-WETE fUI UFg ..ceeeiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeeeeeeeeee ettt 85

255



Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

5.3

5.4

5.5

6.1

6.2

6.3

6.4

6.5

6.6

8.1

8.2

8.3

8.4

AEGL-Werte fUr HF ..o e 86
ERPG-Werte fir UFe UNd HF .........uuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiieee 86
Technische Daten der UFes-Transportbehalter............cccccvvvvvviiiiiiiininnnnn, 97

Korrelation zwischen verschiedenen Filterparametern und der
Wirksamkeit von AbScheideprozessen...........ccvvvvvvvvvviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeee, 140

Klassifikation von Grob- und Feinstaubfiltern nach DIN EN 779............. 141
Klassifikationen von HEPA-und ULPA-Filtern nach DIN EN 1822-1....... 142

Abgasreinigungssysteme ausgewahlter Wiederaufarbeitungsanlagen
zur Entfernung von Radioiod ... 149

Integralcodes zur Berechnung von Gasstrémungen sowie
Aerosoltransport- und Ablagerungen in Kernkraftwerken....................... 159

Stand-alone Codes zur Berechnung von Gasstromungen sowie
Aerosoltransport- und Ablagerungen in Kernkraftwerken....................... 159

Potentiale des Grundwassers; m: Masse, g: Erdbeschleunigung, h:

0] T 195
Durchlassigkeitsbeiwerte einiger Bodenarten ...........cccoooeeevivviiiiiienneeenn., 198
Verteilungskoeffizienten fir verschiedene Béden und Elemente............ 207

Depositions- und Sedimentationsgeschwindigkeiten in Abh&ngigkeit
vON der PartiKelgrof3e ........oovvvvviiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeee e 212

256



Gesellschaft fiir Anlagen-
und Reaktorsicherheit
(GRS) gGmbH

Schwertnergasse 1
50667 Koln

Telefon +49 221 2068-0
Telefax +49 221 2068-888

BoltzmannstraBe 14
85748 Garching b.Miinchen

Telefon +49 89 32004-0
Telefax +49 89 32004-300

Kurfiirstendamm 200
10719 Berlin

Telefon +49 30 88589-0
Telefax +49 30 88589-111

Theodor-Heuss-StraBe 4
38122 Braunschweig
Telefon +49 531 8012-0
Telefax +49 531 8012-200

www.grs.de

ISBN 978-3-946607-93-9



	GRS-508_Deckel_A4
	GRS-508_Innen-GRS-Bericht
	SHB_Teil-B_v21
	1 Einleitung
	2 Radionuklid-Inventar in Einrichtungen der nuklearen     Versorgung
	2.1 Nuklide, Zerfallsreihen und Aktivitäten
	2.2 Erzförderung und -aufbereitung
	2.2.1 Förderung von Uranerzen
	2.2.2 Erzreinigung
	2.2.3 Uranreinigung

	2.3 Konversion von Uranverbindungen
	2.3.1 Konversion des gereinigten Urans zu UF6
	2.3.2 Konversion des angereicherten UF6 zu Urandioxid

	2.4 Urananreicherung
	2.4.1 Gasdiffusionsverfahren
	2.4.2 Gaszentrifugenverfahren

	2.5 Brennelementfertigung
	2.5.1 Pulverbehandlung
	2.5.2 Pellet-Herstellung
	2.5.3 Füllen und Verschweißen der Hüllrohre
	2.5.4 Assemblierung
	2.5.5 Uran aus der Wiederaufbereitung von Brennelementen


	3 Aerosole und Pulver
	3.1 Grundlagen und Begriffsbestimmung
	3.2 Größenverteilungen von Aerosolen und Pulvern
	3.2.1 Eigenschaften von Partikeln in der Gasphase
	3.2.2 Rechnerische Modifikation der Partikeleigenschaften: Äquivalenteigenschaften

	3.3 Stoffeigenschaften der Uran- und Plutonium-Verbindungen im Brennstoffkreislauf
	3.4 Aerosolverhalten
	3.4.1 Sedimentation
	3.4.2 Diffusion
	3.4.3 Thermodiffusion (Thermophorese)
	3.4.4 Diffusiophorese

	3.5 Abscheidemechanismen von Aerosolen im menschlichen Körper
	3.6 Aerosole aus Brand

	4 Quelltermerstellung bei der Freisetzung von Radionukliden
	4.1 Definition von Ereignisgruppen
	4.1.1 Festlegung der Randbedingungen
	4.1.2 Ableitung des Schadensbildes
	4.1.3 Ableitung von Lastannahmen
	4.1.4 Spezifizierung des betroffenen radioaktiven Stoffs mit zu berücksichtigenden Barrieren

	4.2 Bestimmung der Bildung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe
	4.2.1 Bildung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe bei mechanischer Belastung
	4.2.1.1 Dispergierbare Stoffe
	4.2.1.2 Feste Körper

	4.2.2 Bildung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe bei thermischer Belastung
	4.2.2.1 Freisetzung durch Pyrolyse
	4.2.2.2 Freisetzung durch Verbrennen
	4.2.2.3 Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt
	4.2.2.4 Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe
	4.2.2.5 Zusammenstellung von Freisetzungsanteilen
	4.2.2.6 Instationäre Temperaturfeldberechnungen

	4.2.3 Bildung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe bei kombinierter Belastung

	4.3 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen ohne Umschließung
	4.3.1 Freisetzung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe bei mechanischer Belastung
	4.3.2 Freisetzung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe bei thermischer Belastung
	4.3.3 Freisetzung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe bei kombinierter Belastung

	4.4 Freisetzung ausbreitungsfähiger radioaktiver Stoffe mit Berücksichtigung der Barrierewirkung von Umschließungen
	4.4.1 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen bei mechanischer Beaufschlagung mit Berücksichtigung der Barrierewirkung von Umschließungen
	4.4.2 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen bei thermischer Beaufschlagung mit Berücksichtigung der Barrierewirkung von Umschließungen
	4.4.3 Freisetzung aus radioaktiven Stoffen bei kombinierter Beaufschlagung mit Berücksichtigung der Barrierewirkung von Umschließungen


	5 Freisetzung von UF6
	5.1 Uranhexafluorid im Brennstoffkreislauf
	5.2 Chemische und physikalische Eigenschaften von UF6
	5.3 Radiologische Eigenschaften von UF6
	5.4 Toxikologische Bewertung
	5.5 Sicherheitsanforderungen und technische Regelwerke
	5.6 Grundsätze der UF6-Handhabung ( Vorsorgemaßnahmen zur Vermeidung und Beherrschung von UF6-Freisetzungen
	5.7 Einrichtungen und Verfahrensschritte beim Umgang mit UF6
	5.7.1 Konversion
	5.7.2 Transport
	5.7.3 Anreicherung
	5.7.4 Brennelementfertigung
	5.7.5 Lagerung

	5.8 Mögliche Störfälle im Zusammenhang mit der Freisetzung von UF6
	5.8.1 Freisetzung von gasförmigem UF6 innerhalb der Betriebsanlagen
	5.8.2 Auslaufen wässriger uranhaltiger Lösungen, Kritikalitätsstörfall
	5.8.3 Mechanische Beschädigung und Absturz eines UF6-Behälters
	5.8.4 UF6-Austritt beim Transport
	5.8.5 UF6-Behälter unter Brandbedingungen
	5.8.6 Einwirkungen von außen

	5.9 Vorsorgemaßnahmen zur Begrenzung der Störfallfolgen bei UF6-Freisetzungen
	5.10 Besondere Vorkommnisse bei der Verarbeitung von UF6
	5.10.1 Fazit aus den Vorkommnissen mit Freisetzung von UF6 in Deutschland
	5.10.2 Fazit aus den Vorkommnissen mit Freisetzung von UF6 International
	5.10.3 Relevanz der eingetretenen Vorkommnisse und Konsequenzen für Sicherheitsvorkehrungen in deutschen Anlagen


	6 Ablagerungs- und Rückhaltemechanismen
	6.1 Eigenschaften lüftungstechnischer Einrichtungen unter verschiedenen Betriebsbedingungen
	6.1.1 Bestimmungsgemäßer Betrieb
	6.1.1.1 Normalbetrieb
	6.1.1.2 Anormaler Betrieb

	6.1.2 Störfallbetrieb
	6.1.3 Verhalten von Aerosolen unter Störfallbedingungen
	6.1.3.1 Teilchentransport über den Impuls
	6.1.3.2 Naturkonvektion
	6.1.3.3 Zwangskonvektion


	6.2 Rückhaltesysteme für Aerosole und flüchtige Fortluftbestandteile
	6.2.1 Fasermattenfilter
	6.2.1.1 Klassifikation von Faserfiltern
	6.2.1.2 Staubbeladung und Filterstandzeiten

	6.2.2 Gas-Sorptionsfilter
	6.2.3 Tiefbettfilter
	6.2.4 Gaswäscher
	6.2.4.1 Sprühwäscher
	6.2.4.2 Rotationswäscher
	6.2.4.3 Venturi-Wäscher

	6.2.5 Iodfiltersysteme
	6.2.6 Anordnungen von Rückhaltevorrichtungen
	6.2.7 Klappen und Türen

	6.3 Rückhaltesysteme für radioaktiv kontaminierte Flüssigkeiten
	6.3.1 Kontaminierte wässrige Lösungen
	6.3.2 Abwassersystem
	6.3.3 Abwasserbehandlung und Dekontamination
	6.3.3.1 Filtration
	6.3.3.2 Verdampfung
	6.3.3.3 Ionenaustausch
	6.3.3.4 Co-Fällung/Adsorption


	6.4 Rechenmodelle für Rückhalteeinrichtungen

	7 Freisetzung und Verteilung in der Atmosphäre
	7.1 Grundlagen
	7.2 Strömungsmodelle
	7.2.1 Diagnostische Strömungsmodelle
	7.2.2 Prognostische Strömungsmodelle

	7.3 Ausbreitungsmodelle
	7.3.1 Gaußsche Puffmodelle
	7.3.2 Gaußsche Fahnenmodelle
	7.3.3 Eulermodelle
	7.3.4 Lagrangemodelle

	7.4 Beschreibung von Modellparametern
	7.4.1 Quelltermspezifikation
	7.4.2 Topographische Parameter
	7.4.3 Meteorologische Parameter
	7.4.3.1  Meteorologischer Antrieb
	7.4.3.2 Einfluss der atmosphärischen Schichtung



	8 Freisetzung von Radionukliden im Boden und Grundwasser
	8.1 Radionuklidhaltige Flüssigkeiten
	8.2 Grundlagen
	8.2.1 Grundwasserströmung in der gesättigten Zone
	8.2.2 Grundwasserströmung in der ungesättigten Zone
	8.2.3 Stofftransport im Grundwasser
	8.2.4 Transport im Boden

	8.3 Mögliche Freisetzungs- und Verteilungspfade
	8.3.1 Bodenkontamination
	8.3.2 Atmosphärische Deposition

	8.4 Rechenmodelle
	8.4.1 Die finite Differenzen-Methode
	8.4.2 Die finite Elemente-Methode
	8.4.3 Die finite Volumen-Methode

	8.5 Maßnahmen zur Eindämmung eines erfolgten Radionuklidaustritts in Boden und Grundwasser


	GRS-508_Deckel_A4

