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Kurzfassung

Bei einem schweren Unfall in einem Kernkraftwerk mit potenziellen Radionuklidfreiset-
zungen in die Umgebung kénnen neben Edelgasen und Casium vor allem lodfreisetzun-
gen radiologisch relevant sein. Die lodfreisetzungen kdnnen dabei sowohl aerosolférmig
sein als auch gasférmig auftreten. Der gasférmige lodanteil kann seinerseits sowohl in
elementarer Form als auch in chemischer Verbindung, insbesondere in organischer

Form vorliegen.

Fir eine generische Anlage wurden prozentuale Zusammensetzungen der lodfreiset-
zung fur eine exemplarische gefilterte Freisetzung in die Umgebung ermittelt. Diese lo-
dfreisetzungen wurden genutzt, um die effektive Dosisbelastung Uber Inhalation und Bo-

denstrahlung fur unterschiedliche lodzusammensetzungen zu bewerten.



Abstract

In the event of a severe nuclear accident in a nuclear power plant (NPP) with potential
radionuclide releases into the environment, iodine release next to noble gases and ce-
sium can play a major role in radiology. The iodine release can be in form of aerosols as

well as in gaseous form, i. e. in elemental or in organic form.

Percentage compositions of iodine releases into the environment after a filtered venting
event for a generic NPP have been determined. These iodine releases have been used
to evaluate the effective doses for inhalation and ground radiation for different composi-

tions of iodine.
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1 Einleitung und Ziel der Arbeiten

Die im allgemeinen Notfallplan des Bundes dargestellte Auflistung von Referenzszena-
rien fUr die Notfallvorsorge nach MaRRgabe des Strahlenschutzgesetzes deckt ein umfas-
sendes Spektrum madglicher radiologischer Notfélle ab. Innerhalb dieses Szenarienspek-
trums liegen nach gegenwartigem Stand von Wissenschaft und Technik Analysen mit
z. T. unterschiedlicher Detailtiefe fur die groRe Anzahl potenziell relevanter Freiset-
zungsmechanismen und Ereignisse, die zu Notfallexpositionssituationen fihren kénnen,
vor. Im Rahmen des Forschungsvorhabens 3619562586 wurden die verfigbaren Kennt-
nisse in Bezug auf die Belange der Notfallvorsorge zusammengefuhrt, aufbereitet und
anschlieRend in Bezug auf ihre Relevanz fur die Arbeit des Team Strahlenschutz des
GRS-Notfallzentrums bewertet. Im Forschungsvorhaben 3622562587 werden ausge-
wahlte Ereignisse aus dem Spektrum des Referenzszenariums S3 ,Kernkraftwerk im
Ubrigen Europa“ des allgemeinen Notfallplans des Bundes fir den Notfallschutz zum
Ausbau der Wissensbasis des Team Strahlenschutz fur den Einsatz im Notfall im Detail
bewertet. Neben Ereignisabldufen stehen dort auch Freisetzungspfade sowie zugeho-
rige Freisetzungen von radiologisch relevanten Edelgasen sowie Casium und lod im Mit-

telpunkt der Arbeiten.

Bei bestimmten Ereignisablaufen in einem Kernkraftwerk (KKW), z. B. einem schweren
Unfall mit Radionuklidfreisetzungen in die Umgebung, kénnen neben Edelgasen und
Casium vor allem lodfreisetzungen radiologisch relevant sein. Die lodfreisetzungen kon-
nen dabei aerosolformig oder gasférmig auftreten. Der gasférmige lodanteil kann seiner-
seits sowohl in elementarer Form als auch in chemischer Verbindung, insbesondere in

organischer Form (im Folgenden auch als Organoiod bezeichnet) vorliegen.

Die Strahlenschutzkommission (SSK) beschreibt in ihrer Empfehlung ,Radiologische
Grundlagen fir Entscheidungen tber Mallnahmen zum Schutz der Bevdélkerung bei un-
fallbedingten Freisetzungen von Radionukliden® in der zugehdrigen Anlage ,Verwen-
dung von Jodtabletten zur Jodblockade der Schilddriise bei einem kerntechnischen Un-
fall* /SSK 19a/:

»ZuU den Spaltprodukten, die beim Betrieb von Kernreaktoren entstehen, gehéren die
verschiedenen radioaktiven Isotope des Jods. Sie nehmen wegen der biologischen Be-
sonderheit des Jods, namlich seiner Aufnahme in die Schilddriise und den Einbau in die
Schilddriisenhormone, eine Sonderstellung ein. Da bei den in Kernreaktoren vorhande-

nen Temperaturen das Jod in gasférmigem Zustand vorliegt, muss bei Unféllen unter



unglnstigen Umstanden mit der Abgabe von radioaktivem Jod in die Luft gerechnet wer-
den. Dieses radioaktive Jod wird sich zum gré3ten Teil auf dem Boden und auf Pflanzen
niederschlagen. Von dort kann es mit den Nahrungsmitteln, insbesondere mit der Milch,
in den Menschen gelangen. Radioaktives Jod kann aber auch mit der Atemluft aufge-

nommen und in den Lungen resorbiert werden.*

Vor diesem Hintergrund ist das Ziel dieses Forschungsvorhabens, den Kenntnisstand
zur Variation der Zusammensetzung von lodfreisetzungen bei schweren Unfallablaufen
zu ermitteln und insbesondere fur Unfalle in grenznahen auslandischen Anlagen in Be-
zug auf seine Relevanz flr die Quelltermprognose und -abschatzung sowie flur die Do-

sisprognose und -rekonstruktion zu bewerten.

Fir das GRS-Notfallzentrum sind die in diesem Forschungsvorhaben gewonnen Er-
kenntnisse von essenzieller Bedeutung. Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wird
die Wissensbasis und Kompetenz flr die Arbeit des Notfallzentrums der GRS erweitert
und vervollstandigt. Dadurch wird die Fahigkeit der GRS gestarkt, die Erstellung des
radiologischen Lagebildes auch bei unvorhergesehen oder bisher in der Planung nicht

im Detail berucksichtigten Entwicklungen zeitschnell und fundiert zu unterstitzen.



2 Aktuelle Erkenntnisse uber lod und die zugrundeliegende
lodchemie bei spezifischen, schweren Unfallen

lodfreisetzungen kénnen bei bestimmten Ereignisablaufen in kerntechnischen Anlagen,
wie z. B. schwere Unfélle, in verschiedenen chemischen Formen vorliegen, sowohl
schwebstoffgebunden in Aerosolform (z. B. Casiumiodid, Csl) als auch gasférmig in ele-
mentarer Form (l2) bzw. in organischen Verbindungen (Organoiod, z. B. als CHsl). Das
Rickhaltevermdgen technisch realisierbarer Filtersysteme kann sich fir die verschiede-
nen chemischen Formen stark unterscheiden. Dabei ist insbesondere die Rickhaltung
von Organoiod in Ventingdfiltern je nach Bauart des Filters unter Umstanden deutlich ge-
ringer als fur aerosolférmiges oder elementares lod /OECD 14/. Zudem unterscheiden
sich die verschiedenen chemischen Formen des freigesetzten lods in Bezug auf ihr at-
mospharisches Abreicherungs- und Ablagerungsverhalten in der Anlagenumgebung.
Des Weiteren unterscheiden sich die lodspezies in Verbindung mit dem Inhalationspfad
bezuglich ihrer Radiotoxizitat. Daher kdnnen Unterschiede in der chemischen Zusam-
mensetzung von lodfreisetzungen, insbesondere bei Ablaufen mit einer gefilterten Dru-
ckentlastung des Containments, die resultierende Exposition mafigeblich beeinflussen.
Aktuelle Untersuchungen z.B. in den Forschungsvorhaben 4718R01313 und
4719R01377 zeigen, dass die genaue Zusammensetzung des lods bei derartigen Un-

fallablaufen weiterer Untersuchungen bedarf.

Die im Folgenden dargestellten Zusammenhange gelten im Grundsatz fur alle Reaktor-
typen, da sie grundlegende physikalische Zusammenhange und chemische Prozesse

abbilden. Diese sind also auch auf alle grenznahen Anlagen Ubertragbar.

21 Chemische Formen von lodfreisetzungen im Verlauf eines schweren
Unfalls

Im Verlauf eines entsprechenden Ereignisses, wie dem schweren Unfall in einem KKW,
kann es in Abhangigkeit vom genauen Ablauf zu einer Freisetzung von Radionukliden in
die Umgebung kommen. Dabei kann es neben der Freisetzung von sehr leicht flichtigen,
inerten Edelgasen (z. B. Kr-88 oder Xe-133) auch zur Freisetzung von Radionukliden in
Form von leicht flichtigen Aerosolen (z. B. Cs-137 oder Te-132) bzw. schwer fliichtigen
Aerosolen kommen. Neben den bereits genannten Radionukliden wird vor allem lod auf-
grund seiner radiologischen Relevanz in der aktuellen Forschung betrachtet. Die lodfrei-

setzungen konnen als Aerosolpartikel (z. B. Csl) oder gasférmig auftreten. Der



gasférmige lodanteil kann seinerseits sowohl in elementarer Form (I2) als auch in che-
mischer Verbindung, insbesondere in organischer Form (z. B. als Methyliodid CHzsl) vor-

liegen.

Im Folgenden werden neben den chemischen und physikalischen Eigenschaften von lod
auch die Eigenschaften der aerosolférmigen-, elementaren und organischen lodspezies

beschrieben.

lod

lod gehort der Gruppe der Halogene (17. Gruppe bzw. VII. Hauptgruppe des Perioden-
systems) an. lod liegt mit elektropositiven Partnern im Wesentlichen in der Oxidations-
stufe =1 vor (z. B. K* I7; HI) und mit elektronegativen Partnern hauptsachlich in den Oxi-
dationsstufen +1 (z. B. 107), +3 (z. B. 1027),+5 (z. B. 1037) und +7 (z. B. 1047) /HOL 07/.
Diese Bandbreite macht lod zu einer der reaktivsten Spaltprodukte im Spektrum der ge-
samten Spaltprodukte, die bei einer Kernschmelze aus dem Kern z. B. in das Primar-
kihlsystem und schlieRlich in das Containment bzw. in die Umgebung gelangen kénnen
/IGUE 09/.

Elementares lod

Elementares lod ist unter Normalbedingungen fest, schmilzt bei 113,60 °C zu einer brau-
nen, elektrisch leitenden Flissigkeit und siedet bei 185,24 °C unter Bildung eines violet-
ten Dampfes. Trotz der hohen Siedetemperatur ist lod schon bei Zimmertemperatur
merklich flichtig und die Fluchtigkeit steigt stark mit einer Temperaturerhéhung. Elemen-
tares lod I8st sich nur in geringen Mengen in Wasser (0,0013 mol in 1 Liter bei 25 °C)
/HOL 07/. Im Wasser tritt die Hydrolyse des elementaren lods unter Ausbildung eines
Gleichgewichts auf /WRE 00/:

l2 + H,O = HOIl + I” + H*

In lodid-haltigem Wasser (z. B. wassrigen Lésungen von Kaliumiodid und von lodwas-
serstoff) erhdht sich die Loslichkeit aufgrund der Bildung des Triiodids 13~ (EI - |2 = Els,
E= Element z. B. K, H) /HOL 07/.

Das Loslichkeitsverhalten von Gasen in Flissigkeiten wird nach dem Henry-Gesetz be-

schrieben. Das Henry-Gesetz besagt, dass der Partialdruck eines Gases uber einer



Flussigkeit direkt proportional zur Konzentration des Gases in der Flussigkeit ist
IATK 06/. Der Stoffibergang zwischen den beiden Phasen wird durch Diffusion und
hauptsachlich durch naturliche Konvektion bestimmt, die durch thermische Gradienten
hervorgerufen wird /OECD 07/.

2 () = 12 (aq)

Elementares lod ist ein reaktives Molekil, das eine Vielzahl an Reaktionen eingehen
kann. Mit stark elektrophilen Elementen kann lod zu Salzen regieren, wie beispielsweise
zu Csl. Elementares lod kann an Oberflachen adsorbiert werden. Bei der Physisorption
wird das |, reversibel durch van-der-Waals-Wechselwirkungen an der Oberflache gebun-
den, bei Temperaturerhéhung an der Oberflache oder Verringerung der lodkonzentration
wird das lod wiederum desorbiert. Der Bedeckungsgrad an der Oberflache ist abhangig
vom Partialdruck des freien Gases /ATK 06/. Reagiert das lodmolekil mit der Oberflache
unter Ausbildung einer chemischen Bindung, meist kovalent, wird |2 irreversibel an die
Oberflache gebunden (Chemisorption) /ATK 06/. Besonders relevant sind hierbei la-
ckierte Flachen, die als Senke fir |2 und als Quelle fur fliichtiges organisches lod (ioni-
sierende Strahlung beschleunigt die radiochemische Reaktion zwischen lod und Farbe)
dienen /OECD 07/. Die relative Luftfeuchtigkeit hat ebenso einen gro3en Einfluss auf die
lodabscheidungsrate an lackierten Oberflachen /OECD 12/. Auch in Wasser geldstes
molekulares lod kann mit eingetauchten Oberflachen reagieren oder an ihnen adsorbie-
ren /OECD 00/.

Aerosolférmiges lod

Aerosole sind mehrphasige Systeme von Gasen (z. B. Luft) und darin dispers verteilten
Feststoffen (z. B. Staub oder Rauch) oder Flussigkeiten (z. B. Nebel) /MAK 12/. Disper-
sionen aus festen lodverbindungen, wie Metalliodide (z. B. Csl, Cdl2) oder lodoxide (IOx)
in einem Gas werden demnach als iodhaltige Aerosole bezeichnet /OECD 00/. Die Kon-
zentration dieser iodhaltigen Partikel in der Luft wird durch die Aerosolphysik bestimmt,
wobei die wichtigsten Abreicherungsmechanismen die Schwerkraftabsetzung, die Diffu-

siophorese und die Thermophorese sind /OECD 07/.

Metalliodide sind anorganische Salze, bestehend aus einem Metallkation und lod-Anio-
nen (Mly). Die meisten Metall-lodide sind wasserléslich und dissoziieren teilweise mit der
Ausnahme einiger Schwermetallverbindungen, wie Silberiodid. Silberiodid ist wasserun-

I6slich und unter Lichtausschluss stabil. Andere Metalliodide, wie Cs:l,, Csl, Cdlz, Rbals



und Rbl sind dagegen fliichtiger und treten bei héheren Temperaturen in Dampfform auf
IKOW 22/. Csl ist leicht hygroskopisch und dissoziiert im Wasser zu nicht flichtigem |~
und Cs* /WEB 12/.

Die Radiolyse in der Luft fuhrt zur Bildung von Radiolyseprodukten, wie O3z, NO. oder
HNO3, die lod oxidieren und zur Bildung von lodoxiden (IOy) fihren kénnen. lodoxide
liegen als fein disperse Aerosolpartikel vor /JOECD 20/, /WEB 12/.

Organisches lod

Bei organischem lod handelt es sich um organische Verbindungen mit mindestens einem
kovalent gebundenen lodatom. Organische lodverbindungen kommen je nach organi-
schem Rest und entsprechendem Molekulargewicht als fliichtige und nicht flichtige Ver-
bindungen vor. Verbindungen mit kleinen Resten, wie Methyliodid sind besonders flich-
tige Verbindungen des Spaltprodukts lod /OECD 12/. Organisches lod kann durch
Spaltung der R—I-Bindung radiolytisch zersetzt werden /WEB 12/. Niedermolekulare or-
ganische lodverbindungen liegen gasférmig vor und werden nur sehr schlecht in Lésun-
gen und auf Oberflachen adsorbiert. Dies macht es schwierig die Verbindungen durch

technische Systeme, wie Filter aus der Atmosphare zu entfernen /OECD 07/.

Die Bildung von organischem lod kann in der Gasphase sowie in der wassrigen Phase
nach der Ablagerung von elementarem lod an Oberflachen mit einem Farbanstrich oder
anderen Oberflachen mit organischen Bestandteilen durch thermisch und radiolytisch
induzierte Reaktionen stattfinden /WEB 11/. Die Bildung von organischen lodverbindun-
gen in der wassrigen Phase wird als einer der Haupteintrage flr gasférmige organische
lodverbindungen im Containment angesehen /OECD 07/. In der wassrigen Phase wer-
den organische Verunreinigungen z. B. durch das Auflésen von Oberflachenanstrichen
gebildet. Durch radiolytische Zersetzungsreaktionen dieser gelésten organischen Ver-
bindungen kénnen die erzeugten Radikale mit elementarem lod zu organischen lodver-
bindungen reagieren. Durch diese Reaktionen entstehen verschiedene organische lod-
verbindungen, die in Abhangigkeit des organischen Restes unterschiedliche
Léslichkeiten und Fllchtigkeiten besitzen. Die Zusammensetzung der entstehenden lo-
dverbindungen ist nicht vollstandig geklart und ist seit vielen Jahren Gegenstand um-
fangreicher Studien /WRE 99/. Viele der organischen Verunreinigungen, die aus Farben
freigesetzt werden, sind sauerstoffhaltige Verbindungen, wodurch ein groRer Teil der
organischen lodverbindungen sauerstoffhaltige Reste tragt und damit wasserléslich und

wenig fllichtig ist. Diese sauerstoffhaltigen lodverbindungen dominieren in der wassrigen



Phase. lodverbindungen mit kleinen Alkylresten, wie Methyliodid (CHsl), sind kaum 16s-
lich und zusatzlich sehr flichtige Verbindungen, weshalb diese in der Gasphase vorlie-

gen.

Da CHzsl eine der héchsten Flichtigkeiten aufweist und andere organische lodverbindun-
gen in Gegenwart von ionisierender Strahlung schlieRlich zu kleineren Verbindungen
zerfallen wurden, wird angenommen, dass CHsl die dominierende Spezies in der Gas-
phase ist /OECD 07/.

2.2 Aktuelle Forschungen zur lodchemie

Aktuelle Forschungen zur zugrundeliegenden, relevanten lodchemie (z. B. im STEM-
Projekt /OECD 23/, im MUSA Projekt /EU 23/ bzw. im SOARCA-Project /NRC 23/), die
u. a. auf komplexe Experimente z. B. bei den PHEBUS Versuchen /WEB 12/, /RAI 13/
oder in der THAI Anlage /OECD 16/ basieren, zeigen die Aktualitat der zugehoérigen The-
matik (z. B. JOECD 07/, /OECD 00/, /[KOW 22/). Einzelne Aspekte der Forschung spie-
geln sich ebenfalls in gegenwartigen Trends in der Codeentwicklung wieder (u. a.
/OECD 20/, /ARN 19/, /STE 17/, /IGRS 08/, IKOW 22/). Bei einem schweren Unfall kann
der lod-Freisetzungspfad Uber das Brennelement in den Primarkreis (beim DWR), da-
nach in das Containment und schlieRlich Uber gefilterte oder ungefilterte unterschiedli-

che Freisetzungspfade in die Umgebung erfolgen.

Dabei sind chemische und physikalische Interaktionen unter anderem mit den umgeben-
den Materialien (z. B. Eisen und Zirkonium im Reaktordruckbehalter), dem Kuhlmittel
(z. B. im Primarkreis bzw. dem Sumpf) sowie auch mit der Atmosphare moglich. Das
Metalliodid Csl liegt aerosolférmig vor und kann sich nach der Freisetzung aus dem Pri-
markreis in die Containmentatmosphare im Verlauf des Ereignisses auf Oberflachen und
im Sumpfwasser ablagern. Im Wasser formt sich dann, u. a. stark abhangig vom pH-
Wert des Wassers bzw. der Wasserchemie /OECD 14/, durch Radiolyse elementares
lod (I2) und nach Kontakt mit organischem Material (z. B. Farben (s. /OECD 07/,
/OECD 00/) organisches lod (z. B. CH3sl) (liquid phase chemistry). In der Containmentat-
mosphare kann es u. a. zu weiteren Wechselwirkungen z. B. zwischen dem lod und der
Umgebung kommen (gas phase chemistry). So kann lod z. B. mit der Farbe der gestri-
chenen Oberflachen interagieren oder bei einem Einsatz eines Containmentsprays, das
eingesetzt wird, um den Containmentdruck zu senken, mit Spraytropfen des KuhImittels

in Kontakt kommen.



Wahrend des Unfallablaufs gibt es weitere komplexe Interaktionen der verschiedenen
lodverbindungen mit der Umgebung /OECD 00/, wie zum Beispiel Thermo- oder Diffusi-
ophoresis /GAU 17/, die auch durch die ionisierende Strahlung beeinflusst werden
/OECD 14/. Insgesamt zeigt sich die lodchemie als komplexes Forschungsgebiet, dass

von einer Vielzahl an Faktoren abhangt.

2.3 lodzusammensetzung bei einem schweren Unfall (Ventingszenario
nach LOCA-Fall)

Die Zusammensetzung der einzelnen lodspezies (aerosolférmiges, elementares und or-
ganisches lod) hangt wie im Kapitel 2.2 beschrieben von den physikalischen und chemi-
schen Randbedingungen des Ereignisablaufs ab. Im NUREG-1465 Report wird die lod-
freisetzung aus dem Reaktorklhlkreislauf ins Containment wie folgt angenommen: 95 %
Csl (Aerosolform), 4,85 % I, (elementares lod) und 0,15 % RI (organisches lod) /NUR 95/
(mit der zusatzlichen Bedingung, dass der pH-Wert Uber 7 liegt /IAEA 17/).

Bei einem Loss-of-Coolant Accident (LOCA) (KuhImittverluststorfall, KMV), wird ein
KuhImittelaustritt aus dem Priméarkreis (PK) in das Containment postuliert. Dies kann
beispielsweise nach einem Bruch der HauptkuhImittelleitung (HKML) passieren. Bei ei-
nem unterstellten gleichzeitigen Versagen mehrerer Sicherheitssysteme kann es zu ei-
ner (partiellen) Kernschmelze kommen. In einem solchen sehr unwahrscheinlichen Fall
sammelt sich das ausgetretene Kihlmittel im unteren Bereich des Containments, dem
Sumpf. Wahrend eines solchen Unfallablaufs wird das Containment einem Druckaufbau
ausgesetzt, der sich u. a. durch Verdunsten von Wasser oder Entstehung anderer Gase
/SOL 17/ wie Hz z. B. durch eine Beton-Schmelze-Wechselwirkung (Molten-Core-Con-
crete Interaction, MCCI) der Schmelze mit dem Boden des Containments im Sumpf
ergibt. Zum Schutz der Integritédt des Containments wird bei einer gefilterten Druckent-
lastung (GDE) /GAU 17/ beim Erreichen eines Grenzdrucks gezielt Druck abgelassen,
indem die Containmentatmosphare Uber ein Ventingsystem inklusive Filtern in die Um-
gebung gelassen wird. Durch dieses Filterverfahren kann die Kontamination von Radio-

nukliden in die Umgebung bei einem solchen Ereignis deutlich reduziert werden.

Eine Zusammenstellung von lodzusammensetzungen im Containment, die unterschied-
liche européische Lander im Laufe eines LB-LOCA-Fall (Large Break Loss of Coolant
Accident) fur DBA (Design Base Accidents) erwarten, zeigt bereits grolRe Bandbreiten

fir die Zusammensetzungen von organischem, elementaren und aerosolférmigen lod



/EC 01/. Die dort behandelten Falle sind DBA-Falle, die explizit keine sehr umfangreiche
Kernschmelze beinhalten. Im Folgenden werden im Gegensatz dazu die Auswirkungen
von BDBA (Beyond Design Base Accidents) untersucht, die (nahezu) komplette Kern-
schmelzszenarien beinhalten und damit auch Szenarien mit gréReren Radionuklidfrei-

setzungen beinhalten.

Die weitere Entwicklung der genauen lodzusammensetzung wahrend des exemplari-
schen Ereignisablaufs hangt dabei unter anderem von der Verweildauer der Radionuk-
lide im Containment ab. Diese Verweilzeitdauer definiert sich aus dem Zeitpunkt der
Freisetzung der Radionuklide aus dem RKL in das Containment und dem Zeitpunkt der
Freisetzung der gefilterten Menge an Radionuklide aus dem Containment in die Umge-
bung. Weiterhin gibt es Abhangigkeiten vom genauen zeitlichen Beginn der beiden Pha-
sen und der damit verbundenen bereits abgelaufenen und gegenwartigen chemischen
und physikalischen Prozesse. Diese physikalischen und chemischen Randbedingungen
im Containment kdnnen Uber integrale Rechencodes wie COCOSYS, MELCOR oder
ASTEC bestimmt werden. Im Kapitel 4.2.1 wird ausfuhrlicher auf COCOSYS Analysen
und die daraus ableitbaren, moglichen lodzusammensetzungen eingegangen. Hervor-
zuheben ist der Aspekt, dass sich die exakte lodzusammensetzung im Verlauf eines
Unfalls zeitlich gravierend andern kann und insbesondere vom exakten Ereignisverlauf
(bzw. Szenario) abhangt. Im Allgemeinen zeigt sich, dass u. a. deshalb die genaue Vor-
hersage von lodfreisetzungen mit sehr hohen Unsicherheiten verbunden ist (s. auch
/ISSK 05/).

Laut /SSK 19b/ ist die Zusammensetzung von gasférmigem zu partikelgebundenem lod
bei Freisetzungen nach Kernschmelzunfallen schwer vorherzusagen. Die Prozesse in
der Dampfatmosphare und im Sumpf kénnen bisher nicht detailliert modelliert werden,
weshalb nach /SSK 19b/ nur allgemeine Aussagen zu der Zusammensetzung und keine
belastbaren Zahlenwerte vorgenommen werden kdnnen. Anteile des aerosolférmigen
lods kénnen sedimentieren oder in Wasservorlagen ausgewaschen werden. Das be-
trachtete Methyliodid, als Vertreter des organischen lods, sowie elementares lod kénnen
aufgrund ihrer Siedepunkte innerhalb des Containments als praktisch gasférmig ange-
sehen werden. Damit nimmt die Konzentration an aerosolférmigem lod mit der Zeit
schneller ab als die Konzentration der gasformigen lodspezies. Laut /SSK 19b/ wird im
Falle einer gefilterten Druckentlastung organisches lod (hier betrachtet CHsl) den Quell-

term in die Umgebung dominieren. Grund hierfir ist unter anderem die hohe Wirksamkeit



der Filter gegenuber Aerosolen und geringe Effizienz der Filter gegentiber organischem
lod.

24 Beriicksichtigung von Venting-Szenarien bei der anlagenexternen
Notfallschutz Planung

Fir die Zwecke der Notfallschutz-Planung wurden in Deutschland nach dem Kernkraft-
werksunfall in Fukushima umfangreiche Simulationen potenzieller radiologischer Aus-
wirkungen flir unterschiedliche Unfallszenarien durchgefuhrt /WAL 15/. Zu diesem

Zweck werden drei unterschiedliche Klassen von Unfallen betrachtet:

1. Kernschmelzunfall, in dessen Verlauf eine gefilterte Druckentlastung des Con-
tainments erfolgt,

2. Kernschmelzunfall, in dessen Folge eine ungefilterte Druckentlastung des Con-
tainments erfolgt (Versagen der Ventingleitung vor dem Filter),

3. Kernschmelzunfall mit Umgehung oder Versagen des Containments.

Fir alle drei Ereignisklassen sind reprasentative Quellterme in der Quelltermbibliothek
des Entscheidungshilfesystems RODOS hinterlegt, die nach Freisetzungskategorien be-
nannt sind (FKI fir einen Unfall mit gefilterter Druckentlastung, FKF fur einen Unfall mit
ungefilterter Druckentlastung sowie FKA fir einen Unfall mit Umgehung des Contain-
ments). Diese Quellterme werden in /LOF 10/ beschrieben und in /WAL 15/ als Grund-

lage fur die Berechnung potentieller radiologischer Auswirkungen herangezogen.

Im Folgenden wird der Quellterm FKI zu Vergleichszwecken mit neueren Ergebnissen
zur Freisetzung von lod bei Kernschmelzunfallen mit gefilterter Druckentlastung sowie
zum Vergleich mit im Ausland genutzten Referenzquellterm fur analoge Unfallablaufe
herangezogen (Kapitel 4). Dabei soll auch bewertet werden, inwiefern mdgliche Band-
breiten der freigesetzten lodmenge sowie der radiologischen Auswirkungen, die durch
unterschiedliche Anteile der verschiedenen lodspezies bedingt sind, durch die Wahl des

Quellterms FKI reprasentiert sind (Kapitel 5).

In Frankreich (/CHA 08/, /RAI 13/), und in der Schweiz (/HSK 06/) sind ebenfalls Quell-
terme im Zusammenhang von Szenarien mit einer gefilterten Druckentlastung spezifi-
ziert, die im Rahmen der Notfallschutzplanung herangezogen werden. In diesem Zusam-

menhang wird in der vorliegenden Untersuchung exemplarisch ein in Frankreich
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genutzter Quellterm nach /RAI 13/ in die Detailbetrachtung einbezogen (vgl. Abschnitt
3.1.3, 4.1und Kapitel 5).
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3 Analyse von Daten/Vorgehensweisen und Erganzung des
Kenntnisstands liber Rickhaltesysteme und Filterwirkun-
gen

Im Verlauf eines Szenarios mit Kernschmelze in einem Kernkraftwerk (KKW) kann es
z. B. nach einem Versagen des Reaktordruckbehalters durch Schmelzeeinfluss zu einer
Beton-Schmelze-Wechselwirkung kommen, in dessen Folge es u. a. zur Bildung von H>
bzw. CO kommt. Dies und andere Phanomene kénnen im luftdicht verschlossenen Con-
tainment einen Druckaufbau bewirken, der die Integritat dieser Schutzhulle bedroht und
dessen Folge, eine Zerstérung des Containments z. B. durch eine Leckage, einen unge-
filterten Freisetzungspfad von Radionukliden in die Umgebung bedeuten wirde. Um
dem entgegenzuwirken, wurden in KKWs Filtered Containment Venting Systems (FCVS)
eingefuhrt. Mit diesen konnte die schadensmindernde (mitigative) MalRnahme der gefil-
terten Druckentlastung (GDE) durchgefiihrt werden, das sogenannte Ventingszenario.
Solche FCVS-Systeme dienen also durch den mit ihnen durchfiihrbaren, gezielten
Druckabbau dem Erhalt des Schutzziels der Containmentintegritat. Eine zusatzliche Auf-
gabe des Ventingsystems ist u. a. die mdglichst effektive Radionuklidfilterung aus der
Containmentatmosphare, bevor diese Uber den Freisetzungspfad des Kamins in die Um-
gebung gelangen. Das FCVS erlaubt eine kontrollierte und reduzierte Radionuklidfrei-
setzung, deren Freisetzungsdauer bzw. -zeitpunkt sowohl von den Umgebungsbedin-
gungen aullerhalb der Anlage, z. B. dem Wetter oder Umsetzungsstand von friihen
Schutzmallinahmen, als auch explizit von Randbedingungen des Ereignisablaufs inner-

halb der Anlage, z. B. dem aktuellen Druck im Containment, abhangig gemacht wird.

3.1 Aufbau und Funktionsweise eines exemplarischen Ventingsystems

Die Filtereigenschaften eines Systems werden durch den Dekontaminationsfaktor (DF)
beschrieben (Verhaltnis der initialen zur finalen Radionuklidmenge /SON 16/). Die Filter-
eigenschaften des Gesamtsystems, das aus mehreren Einzelfiltern bestehen kann, sind
zum einen abhangig von den Eigenschaften der Einzelfilter, die nacheinander durchlau-
fen werden kdnnen, sowie zum anderen spezifisch von der chemischen Form, der Grolie
und der chemischen/physikalischen Eigenschaften der Verbindung des zu filternden Ra-
dionuklids. Im Allgemeinen kénnen aerosolférmige Radionuklide besser gefiltert werden
als gasformige Radionuklide. Aerosole kénnen aufgrund ihrer GréRe bereits mit entspre-
chenden Partikelfiltern zurickgehalten werden. Flr das zu untersuchende lod ergeben

sich aufgrund ihrer unterschiedlichen chemischen Eigenschaften unterschiedliche

13



Filterfaktoren fiir aerosolférmiges lod und fir die gasformigen Spezies elementares lod

(I2) bzw. organisches lod in Form von CHal.

311 Allgemeine Trocken- und Nassfiltersysteme in Filtern

Insgesamt werden Filtersysteme unterteilt in Trocken- und Nassfilter bzw. in Kombinati-

onen aus den entsprechenden Filtern.

In Nassfiltersystemen erfolgt die Abscheidung in einer Flussigkeit. Nassfilter nutzen
Wechselwirkungen an der Phasengrenze zwischen dem eingeleiteten Gas und Wasser.
Wenn die Gase und Aerosole die Flissigkeits-Gas-Grenzflache erreichen, werden diese
aufgrund der Van-der-Waals-Krafte in der flissigen Phase eingeschlossen /SON 16/.
Dem Wasser konnen zusatzlich Additive hinzugefiuigt werden, wie beispielsweise Natri-
umhydroxid zur Einstellung des pH-Wertes oder Natriumthiosulfat (Na>S,0s) als Reduk-
tionsmittel. Natriumthiosulfat reduziert organisches und elementares lod zu nicht fllichti-
gen lodid-lonen. Nachteilig an Nassfiltern ist, dass das Wasser nachgefllt werden muss.
Bei einem zu geringen pH-Wert kann wiederum elementares lod entstehen und freige-
setzt werden /BAL 19/. Die Vorteile von Nassfiltern sind, dass diese auch als Warme-
senke dienen. Die Nachzerfallswarme der Radionuklide wird durch das Verdampfen der
Waschflissigkeit sicher passiv abgefuhrt, ohne dass aktive Malinahmen erforderlich
sind /FRA 23/.

Bei Trockenfiltern wird das Gas durch ein festes Filtermedium geleitet. Hierbei werden
grol3e Abscheideflachen z. B. durch Kies- oder Sandbetten, durch Metallfasern oder
durch Zeolithe bereitgestellt /IAEA 17/. Zeolithe sind kristalline mikropordse Feststoffe,
bestehend aus einem dreidimensional vernetzten Gerust (SiO4 und AlO4) und Hohlrdu-
men, in denen sich austauschbare Metallkationen befinden /AHA 23/. Bei der Riickhal-
tung von Partikeln in einem Faserfilter kbnnen mehrere Mechanismen verantwortlich
sein. Die Kinetik und die damit verbundenen Mechanismen hangen stark von der Art der
Partikel ab, die durch physikalische und chemische Eigenschaften bestimmt werden, wie
z. B. Molekulargewicht oder PartikelgroRe. Bei Partikelfiltern kann eine Filterung auf-
grund von PorengréRen des Filtermediums erfolgen, wobei Aerosole bzw. Agglomerate,
die die PorengréRe Uberschreiten, zuriickgehalten werden. Auch Partikel, die kleiner als
die Poren des Filters sind, kdnnen in den Filtern zurickgehalten werden. Dieser Mecha-
nismus ist beeinflusst von der Bewegung der Partikel. Bei einer hohen Tragheit folgen
die Partikel nicht der Strdomung, sondern kénnen mit der Faser zusammenstof3en und

physikalisch festgehalten werden. Auch koénnen Partikel durch Wechselwirkungen
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eingefangen werden, wie elektrostatische Wechselwirkungen. Die Diffusion von Aero-
solpartikeln wird vorwiegend durch die Brown'sche Bewegung bestimmt. Dieser Effekt
einer standigen umorientierten Bewegung der Aerosolpartikeln im Raum wird durch
StéRe von Gasmolekulen hervorgerufen und ist nur wirksam, wenn die Masse der Aero-
solteilchen gering ist. Je kleiner der Partikel ist, desto hdher ist die Wahrscheinlichkeit,
dass dieser Partikel mit einer Filterfaser kollidiert und somit aus dem Gasstrom gefiltert
wird. Diese Mechanismen wirken sich auf die Effektivitat der Filterung aus. Damit werden
sehr kleine Partikel < 0,1 ym (durch die Brown'sche Bewegung) sowie grof3e Partikel
> 1 um (durch die héhere Tragheit bzw. relative PartikelgroRe) effizienter zurtickgehalten
als mittelgroRe Partikel /MAK 12/, /TCH 21/. Ein weiteres Phanomen der Trockenfilte-
rung ist die Adsorption, bei der eine Substanz an der Grenzoberflache des Adsorptions-
mittels adsorbiert wird. Die Physisorption beruht weitestgehend auf der molekularen
Wechselwirkung in Form von van-der-Waals-Wechselwirkungen zwischen Substrat und
dem Adsorptionsmittel. Je gréRRer die Oberflache des Adsorptionsmittels ist, desto effizi-
enter ist die Adsorption. Hierfir kdnnen Filtertypen, wie z. B. Aktivkohle oder Zeolithe
eingesetzt werden. Die Chemisorption findet nur statt, wenn die Méglichkeit besteht, eine
chemische Bindung zwischen Substrat und Adsorptionsmittel auszubilden. Es kénnen
beispielsweise Silber dotierte Zeolithe genutzt werden, die elementares lod durch Che-
misorption binden. Die Physisorption ist ein einfacher und schneller Prozess, jedoch re-
versibel und unspezifisch, weshalb die Rickhaltung in Gegenwart von konkurrierenden
Substraten, wie Verunreinigungen oder mit zunehmender Feuchtigkeit abnimmt. Zudem
nimmt die Adsorptionsfahigkeit mit héherer Temperatur ab. Die Chemisorption nimmt
hingegen bei steigender Temperatur zu. Das Adsorptionsmittel muss bei der Chemisorp-
tion jedoch selektiv auf das Substrat abgestimmt werden, um eine effiziente Rickhaltung
zu gewahrleisten /AHA 23/.

Die Nachteile eines Metallfaserfilters sind das mdgliche Zusetzen der Filter bei hoher
Aerosolladung und hohen Temperaturen sowie eine mogliche Korrosion und Schaden
durch hohe Temperaturen an den Metallfasern. Nachteilig an Zeolithen ist, dass auch
Schwefelverbindungen, Halogene, Sauredampfe und andere Spaltprodukte in den Zeo-
lithen eingebunden werden kénnen /BAL 19/, so dass lod nicht mehr aufgenommen wer-

den kann.

Die kommerziell verfugbaren und genutzten Systeme verwenden eine Kombination aus
mehreren Filtertypen. Dabei kdnnen mehrere Nassfilter, mehrere Trockenfilter oder eine

Kombination aus den Filtertypen hintereinander geschaltet werden /BAL 19/.
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Im Rahmen des EU-Projekts PASSAM wurde ein System aus Trocken- und Nassfilter-
experimentell auf Rickhaltefahigkeiten bzgl. organischen lods durch eine zuséatzliche
Filterstufe (einem Molekularsieb) getestet /ALB 18/. Das untersuchte System mit einem
Dekontaminationsfaktor fiir aerosolférmiges lod (DF; aer) von 10.000 und einem Dekon-
taminationsfaktor fur elementares lod (DF; eie) von 200 konnte 98 % des organischen
lods zuruckhalten (d. h. der Dekontaminationsfaktor fur organisches lod (DF org) ent-
spricht 50) /ALB 18/.

Ein verbessertes System bei der Nutzung von Nassfiltern wurde durch Zugabe eines
weiteren Additivs entwickelt. Neben Natriumhydroxid und Natriumthiosulfat wurde auch
das Reagenz Aliquat 336 (gemischtes quaterndres Ammoniumsalz mit dem Hauptbe-
standteil Methyltrioctylammoniumchlorid) als Co-Additiv zugesetzt. Es dient einerseits
als Phasentransferkatalysator, indem das Methyliodid und Natriumthiosulfat zusammen-
gebracht werden. Zum anderen wird das im Reagenz enthaltene Gegenion Chlorid durch
ein lodid-lon ersetzt (lonenaustauschreaktion), womit die radiolytische Oxidation von lo-
did zu elementarem lod verhindert wird. Der DF flir organisches lod konnte hierbei auf
1.000 gesteigert werden /BAL 19/, /OECD 16/, /SUC 16/.

Die in den Anlagen eingebauten Ventingsysteme mit den zugehdrigen jeweils eingebau-
ten Filtertypen sind anlagenspezifisch bzw. hangen von Anlagenbautyp ab. Grundsatz-
lich muss bei Radionuklidfiltersystemen die Nachzerfallswarme der Radionuklide im De-

sign der Filter bertcksichtigt werden.

Die derzeit verbauten Filtersysteme in auslandischen Anlagen mit den dazugehdrigen
DF-Werten variieren stark. Es sind DF-Werte zwischen 1.000 und 10.000 fur Aerosole,
DF-Werte zwischen 10 und 1.000 fur elementares lod und DF-Werte zwischen 1 und
1.000 fur organisches lod dokumentiert /BAL 19/.

3.1.2 Spezifisches Sandbett-Filtersystem

Im Folgenden werden Sandbett-Filtersysteme ausfihrlicher vorgestellt. Diese werden
bei den im Kapitel 5 vorgestellten Ausbreitungs- und Dosisrechnungen fir grenznahe,

generische Anlagen in den Ventingsystemen unterstellt.

Sandbettfilter sind Trockenfilter, die Filtrationswerte DF, s flr Aerosole von
DFi aer > 100 besitzen. Die spezifischen Filtrationswerte fiir kombinierte Sandbettfilter

mit vorgeschalten metallischen Filtern (DF > 10) /BAL 19/, wurden in
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unterschiedlichen Forschungsprogrammen wie z. B. PITEAS oder FUCHIA abgeleitet
/GUI 14/. Bei einer Reihenschaltung dieser Filter werden DF-Werte des Ventingsystems
von DF; aer > 1000 erreicht. Wird der vorgeschaltete Metallfilter z. B. beim Zusetzen des
Filters mit einem Bypass umgangen, fallt der entsprechende DF-Wert wieder auf einen
Wert von DF|_aer > 100 /OECD 14/.

Gasformiges lod, das bei Ereignissen mit Kernschmelze entstehen kann, wird unter-
schieden in organisches lod (z. B. CHal) und in elementares lod (l2). Die geforderten
Dekontaminationsfaktoren fiir elementares lod werden mit DF, ¢e = 10 angegeben
/OECD 14/, IRAI 13/. Eventuelle Filterungsmdglichkeiten fiir organisches lod im Sand-
bettfilter wurden in den beiden Forschungsprogrammen MIRE und PASSAM untersucht.
Fur nachfolgende Abschatzungen werden die daraus resultierende DF-Werte flr das
organische lod von DF| org= 1 verwendet /RAI 13/, /ALB 18/.

Die Rickhaltung von organischem lod ist in gefilterten Ventingsystemen begrenzt. Or-
ganische lodverbindungen sind weniger I6slich als anorganische lodverbindungen (z. B.
Csl), weshalb organisches lod von Containmentsprihsystemen nur schlecht ausgewa-
schen wird /BOS 20/. Eine weitere Methode der Riickhaltung ist Giber den physikalischen
Prozess der Adsorption. Ein poréses Material verstarkt die physikalische Adsorption
durch die sehr groRe Oberflache. Bei Sandbettfiltern, die in einigen Containment-Venting
Systemen verwendet werden, hat der Sand eine kompakte Struktur und keine wirklich
pordse Oberflache (wie andere Materialien, die Ublicherweise fir die Adsorption von lod
verwendet werden, z. B. Aktivkohle, etc.). Die spezifische Oberflache ist mit etwa
1 cm?/g deutlich geringer als bei herkdmmlichen porésen Oberflachen mit bis zu
1000 cm?/g. Das Siliziumdioxid des Sandes ist zudem chemisch inert /LER 19/. Elemen-
tares lod wird auf Oberflachen deutlich besser adsorbiert als Methyliodid. Ein Teil des
elementaren lods (DF| e = 10) wird daher in Sandbettfiltern zurlickgehalten, Methylio-
did hingegen nicht (DF, oy = 1) /RAI 13/. Diese Unterschiede in der Filtereffizienz wer-
den ebenfalls bei metallischen Filtern beobachtet. Untersuchungen der Dampfphasen-
abscheidung auf Edelstahlplatten zeigten fir Methyliodid eine um vier bis finf GréRen-
ordnungen niedrigere Abscheidungsgeschwindigkeit als bei elementarem lod. Durch ab-
sichtlich aufgebrachte Ablagerungen von Silber- oder Casiumaerosolen auf metallischen
Filtern oder im Sand kann die Abscheidung von elementarem lod verstarkt werden, da
nach Adsorption an der Oberflache durch radiolytisch induzierte Bindungsbriiche chemi-

sche Reaktionen zwischen |, und den Metallen zu Metalliodiden stattfinden kénnen.
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Methyliodid, eine gesattigte Verbindung mit einer starken C-I-Bindung ist hingegen sehr
reaktionstrage /LER 19/.

Zusammenfassend werden fir eine generische Anlage westlicher Bauart mit Ventingfil-

tersystem die in der Tab. 3.1 wiedergegebenen (Minimal-)Filterwerte postuliert.

Tab. 3.1 lodspezies und zugehorige DF-Werte fiir ein generisches Sandbettfilter-

Ventingssystem

Chemische Form von lod DF-Wert
Aerosolférmiges lod (z. B. Csl) 1000
Elementares lod (I2) 10
Organisches lod (CHsl) 1

Die Anwendung eines Sandbettfilters erfordert ein kompaktes zugehdriges Bett mit einer
definierten Oberflache, die dann zu einer optimierten Anstrémgeschwindigkeit flhrt. Die
Filtermethode ist oft als Tiefbettfiltration unter trockenen Bedingungen ausgelegt. Ein
solcher Filter ist mit verschiedenen Schichten und unterschiedlichen Korngrofen ausge-
stattet. Der schematische Aufbau eines Sandbettfilters ist in Abb. 3.1 dargestellt. Der
Sandbettfilter besteht aus einem warmeisolierten, zylindrischen Edelstahlbehalter. Im
unteren Bereich des Behalters befindet sich der Leichtbetonboden, eine Schicht Blahton
und dartber das Sandbett. Das Sandbett wird durch ein Kevlar-Gitter mit konstanter Ma-
schenweite umhdllt, so dass das Gas gleichmafig im gesamten Filter verteilt wird. Das
Gas wird im Anschluss durch ein Netz von Edelstahlsieben im Blahton aufgefangen und
in einen Sammelbehalter am Rand des Filters geleitet /JOECD 14/. Substrate kénnen in
diesem Filter durch Physisorption an der Sandoberflache, der porésen Oberflachen-
struktur des Blahtons und des Betons zurlickgehalten werden. Je nach Dotierung des

Materials kann eine zusatzliche Rickhaltung durch Chemisorption erfolgen /AHA 23/.
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Abb. 3.1  Schematischer Aufbau eines Sandbettfilters

Abbildung entnommen aus /OECD 14/

Der Sandbettfilter kann z. B. auf3erhalb der Containments installiert werden (s. Abb. 3.2).
In Abb. 3.3 ist der schematische Aufbau eines Ventingsystems mit metallischem Vorfilter
und Sandbettfilter dargestellt. Der metallische Vorfilter (1) befindet sich in dem gezeigten
Aufbau innerhalb des Containments. Im Hilfsanlagengebaude befinden sich manuelle
Containment-Absperrventile (2), gefolgt von einer Vorrichtung zur Druckentlastung (3).
Im Falle eines schweren Unfalls wird das System vor Inbetriebnahme der gefilterten Dru-
ckentlastung vorgeheizt (4), um eine Wasserstoffexplosion im System durch einen lokal
erhohten Wasserstoffanteil nach einer Kondensation der Dampfatmosphéare aus dem
Containment zu vermeiden /OECD 14/. Der Sandbettfilter (5) befindet sich in diesem
Beispiel auf dem Hilfsanlagengebaude. Bevor die Abluft Gber den Kamin (7) abgelassen

wird, wird die freigesetzte Aktivitat der Abluft in der Position (6) gemessen.
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Abb. 3.2  Anbringung des Filters auRerhalb des Containments

Abbildung entnommen aus /OECD 14/
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Abb. 3.3 Aufbau eines Ventingsystems mit metallischem Vorfilter und Sandbettfilter

Abbildung entnommen aus /OECD 14/

Im Trockensandbett findet eine Aerosolriickhaltung von festen und I6slichen Aerosolen
an den Kornoberflachen statt. Elementares lod wird durch Adsorptionsprozesse an der
groRen Oberflache der Sandbettfilter und in den vorgelagerten Rohrleitungen zurlickge-
halten. Ein Teil des adsorbierten |, kann wiederum durch Verdampfung freigesetzt wer-
den (Desorption). Die Nettortickhaltung des elementaren lods ergibt sich aus dem Ver-
haltnis von Adsorption zu Desorption. Die trockenen Bedingungen des Sandbettfilters
sind notwendig, um eine Wiederauflésung des zuriickgehaltenen |6slichen Aerosols
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durch Feuchtigkeit oder Wassertropfchen zu vermeiden. Dies kann durch Vorheizen und
eine effiziente Warmedammung des Prozesses zur Minimierung der Warmeverluste ver-
mieden werden. Das Vorheiz- und Konditionierungssystem besteht aus einem Geblase
und einem elektrischen Heizer und umspult den nachgeschalteten Teil des Containment-
Beluftungssystems, einschlieRlich des Sandbettfilters /OECD 14/.

Um die Menge an radioaktiven Aerosolen im Sandbettfilter zu reduzieren, ist es Praxis,
einen metallischen Vorfilter vorzuschalten. Dieser befindet sich Ublicherweise im Reak-
torgebaude am Entliftungseinlass. Der metallische Vorfilter besteht aus Kartuschen aus
gesinterten, verfestigten Edelstahlfasern, von denen jede zwei Arten von Filterschichten
enthalt, weiterhin aus einem Auslass, der mit der Entliftungsleitung verbunden ist, sowie
einer Leitung, die es ermoglicht, die durch die radioaktiven Ablagerungen im Filter er-
zeugte Restwarme abzuflihren und schlie3lich vier Einlassen fir das Gas in den Filter.
Das Auslegungskriterium besteht darin, die Aerosolmasse, die den Vorfilter durchlauft,
wahrend der Zeit aufzufangen, die erforderlich ist, um die anfangliche Aktivitat der Con-
tainment-Atmosphére bei Systemoffnung um den Faktor 10 zu reduzieren. Wenn der
Druckabfall durch den Filter aufgrund von Aerosolverstopfung 1 bar Uberschreitet, wird
der Vorfilter durch ein ferngesteuertes Ruckschlagventil im Reaktorgebdude umgangen
(Bypass). Das Gas gelangt dann direkt in den Sandfilter ohne jegliche weitere Vorfiltra-
tion /OECD 14/.

Mogliche Probleme des Sandbettfilters sind u. a. das Risiko einer moglichen Wasser-
stoffverbrennung/-explosion, die seismische Widerstandsfahigkeit der Systeme sowie
das maogliche Verstopfen der metallischen Vorfilter. Weiterhin kbnnen grof3e Menge ak-
tiver Aerosolpartikel aufgrund der akkumulierten Zerfallswarme ein Problem darstellen,
da die Temperatur des Aerosolkuchens so hoch werden kann, dass gefilterte fllichtige
Spaltprodukte wieder verdampfen oder teilweise schmelzen (z. B. kann Casium bei ca.
250-3000 °C wieder verdampfen) /BAL 19/.

3.1.3 Mogliche Variationen der Zusammensetzung von lodfreisetzungen

Aus internationalen Analysen lasst sich eine Ableitung von Bandbreiten der Zusammen-
setzungen der lodfreisetzungen im Hinblick auf ein Ventingszenario unter Berlicksichti-
gung bekannter Unterschiede in Riickhaltesystemen abschatzen. Angenommen wird ein
(LB-)LOCA, das heildt ein Kihimittelverluststorfall. Wie in Kapitel 2.3 bereits angefiihrt,
sind Aussagen Uber die konkreten Zusammensetzungen von lod wahrend eines Ereig-

nisses mit Freisetzung von einer Vielzahl von Faktoren abhangig.
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Die IRSN in Frankreich hat u. a. unter Nutzung von Erkenntnissen aus dem WASH 1400
US-Report /NUR 75/ drei mit dem integralen Rechencode ASTEC /REI 10/, /ISTE 17/ er-
rechnete Referenzquellterme zur Planung von NotfallmalRnamen von Referenzszenarien

abgeleitet /RAI 13/, die sich auf die folgenden Szenarien beziehen:

e S1: kurzzeitiges Containmentversagen kurze Zeit nach Szenariobeginn, ungefil-

terte Freisetzung

e S2: mittelfristiges Containmentversagen 24 h nach dem Szenariobeginn, ungefil-

terte Freisetzung

e S3: mittelfristige Freisetzung Uber ein Ventingsystem 24 h nach dem Szenariobe-

ginn, gefilterte Freisetzung

Fir das Szenario S3 wird zusatzlich eine verspatete Freisetzung Uber ein zerstortes
Containment angenommen /RAI 13/, so dass das Szenario als abdeckend fiir verschie-
dene Szenarien (u. a. auch das Ventingszenario) benutzt werden kann. Es beinhaltet

dadurch allerdings tendenziell zu hohe Freisetzungswerte.

In der Tab. 3.2 sind die in der IRSN-Publikation /RAI 13/ ermittelten Freisetzungswerte

angegeben.

Tab. 3.2 Exemplarische Freisetzungsanteile (Anteile am Kerninventar) bei schwe-
ren Unfallen (enthommen aus /JAC 15/, /RAI 13/)

Quellterm (Jahr) S3 (1990) S3 (2000) S3 (2000)
Anlagentyp 900 MWe 900 MWe 1300 MWe
Edelgase 7,5E-01 9,5E-01 9,5E-01
Aerosolférmiges lod - 4,2E-05 4 5E-05
Gasférmiges elementares lod (l2) | - 2,5E-07 2,2E-03
Nicht organisches lod (l2 und ae-

rosolférmiges lod) 3,0E-03 4,5E-05 2,2E-03
Organisches lod 5,5E-03 4,2E-03 2,2E-02
Caesium 3,5E-03 3,5E-05 3,5E-05
Actinoide 5,0E-05 9,8E-08 1,0E-07
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Die Tabelle zeigt einen signifikanten Abfall der Caesium Freisetzungen (Faktor 100) fur
die spater eingeflhrten Quellterme (S3 (2000) fir 900 MWe und fur 1300 MWe) aufgrund
der Berucksichtigung von Aerosolablagerungen /POW 96/ und Filtereffizienzen /RAI 13/.

Far die weiteren Betrachtungen wurde der Quellterm S3 (2000) fur 1300 MWe (rechte
Spalte Tab. 3.2) gewahlt.
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4 Vergleich von internationalen Analyseergebnissen mit ak-
tuellen GRS-Erkenntnissen

Simulationen von schweren Unféllen erlauben wichtige Erkenntnisse tUber Details in Un-
fallabldufen und den damit zusammenhangenden physikalischen und chemischen Pro-
zessen u. a. im Containment, so dass daraus wesentliche Gré3en und Ereignisse, wie
z. B. der Druckaufbau im Containment oder der Zeitpunkt der gefilterten Druckentlas-
tung, das Durchschmelzen des Containments und der Quellterm abgeleitet werden kon-
nen. Diese deterministischen Sicherheitsanalysen werden spezifisch flur einzelne Unfall-
ablaufe und fur einzelne Anlagen durchgefihrt. Ein wichtiges Teilergebnis
deterministischer Analysen sind szenario- und anlagenspezifische Radionuklidfreiset-
zungen in die Umgebung in Form eines Quellterms, inklusive der zugehérigen Freiset-

zungsmengen und -zeitpunkte.

In Tab. 4.1 werden auf Grundlage verschiedener Quellterme prozentuale lodzusammen-
setzungen von aerosolférmigem, elementarem und organischem lod zueinander (bezo-
gen auf ihre Masse, Summe 100 %) bei Freisetzungen in die Umgebung nach einer
Filterung mit den in Tab. 3.1 angegebenen DF-Werten (DF aer = 1000, DF| org = 1,
DFi ¢e= 10) beschrieben. In der Spalte ,S3 1300 MWe* der Tab. 4.1 sind IRSN-
Ergebnisse aus dem Jahr 2000 fir Freisetzungen in die Umgebung aus einem Ventings-
zenario fur einen 1300 MWe P4/P‘4 Reaktor (siehe auch rechte Spalte Tab. 3.2) /RAI 13/
in Form einer prozentualen Verteilung aufgefthrt. Die Spalte ,DWR KONVOI a“ der Ta-
belle zeigt GRS-Ergebnisse aus COCOSYS-Rechnungen fiir ein Kraftwerk mit Druck-
wasserreaktor (DWR) vom Typ Konvoi, wobei hier die freigesetzten Massen nach der
Filterung miteinander in Bezug gebracht wurden (Bericht GRS-641 /HAG 21/). Die Spalte
,DWR KONVOI b* der Tabelle zeigt die Ergebnisse des GRS-677 Berichts /KOW 22/,
der wiederum auf dem Bericht GRS-641 aufbaut. Die Spalte ,PHEBUS Analyse“ zeigt
schliellich GRS-Ergebnisse aus COCOSYS-Rechnungen fir das franzdsische
PHEBUS FPT-1 Experiment /WEB 12/, wobei hier die Freisetzungen im Gas nach der
Filterung miteinander in Bezug gesetzt wurden. In der rechten Spalte ,FKI* ist zum Ver-
gleich die lodzusammensetzung angegeben, die dem Quellterm FKI zugrunde liegt (
/LOF 10/, vgl. Abschnitt 2.4). Diese wird in Abschnitt 5.1 fir weitere Betrachtungen her-

angezogen.
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Tab. 4.1 Prozentuale Zusammensetzung der lodspezies (Massenprozent) fir Frei-
setzungen in die Umgebung flr verschiedene Quellterme zu gefilterten
Ventingszenarien
Angenommene DF-Werte nach Tab. 3.1 (DFi_aer = 1000, DFi_org= 1, DFi_etle = 10). Die Zusam-

mensetzung bezieht sich auf die gesamte in die Umgebung freigesetzte lodmenge (d. h.
Summe 100 %).

lodzusammensetzung Umgebung (nach Filterung) [%]
Chemische .
Form von S3 1300 MWe, DWR KONVOI DWR KONVOI | PHEBUS- FKI /LOF 10/
lod IRAI 13/ HAG 21/ IKOW 22/ Analyse

IWEB 12/

Aerosolfor- 0,19 0,006 0,004 0,32 0,29
miges lod
Elementares | 9,07 0,616 0,617 2,60 68,22
lod (l2)
Organisches | 90,74 99,378 99,379 97,08 31,49
lod (CHal)

Das analysierte Ensemble von Unfallablaufen spiegelt die groRe Bandbreite an mdgli-
chen lodzusammensetzungen wider. Dabei ist gegenwartig keine Aussage daruber
maoglich, inwiefern hohe Anteile an Organoiod plausibler sind als niedrige. In den folgen-
den Analysen wird die Unsicherheits- und Sensitivitatsanalyse von Weber verwendet,

um Bandbreiten quantifizieren zu kénnen.

Bei einem Vergleich von Unfallablaufen in unterschiedlichen Reaktoren westlicher Bau-
art gibt es anlagenspezifische Unterschiede, die sich auf den Unfallablauf auswirken
kénnen. Prinzipiell handelt es sich um Leichtwasserreaktoren, so dass das zu betrach-
tende Inventar im Wesentlichen vergleichbar ist. Auch die Grée der Anlage, Einbauten
mit Oberflachen, prinzipielle Systeme wie Noteinspeisung etc. sind einander ahnlich. Der
wesentlichste Unterschied duirfte jedoch hinsichtlich jener Anlagentypen sein, in denen
ein Spruhsystem verbaut ist, welches sehr effektiv Radionuklide aus der Containmentat-
mosphare auswaschen kann. Aber auch kleinere bauliche Abweichungen kénnen zu
nennenswert anderen Resultaten flhren, wie z. B. die Lage von Druckausgleichsklap-
pen. Ein weiterer nennenswerter Unterschied liegt in der Art der Filterung, wobei im Kon-
voi ein Metallfilter und ein Venturiwascher /OECD 14/ zum Einsatz kommen, wohinge-

gen in anderen Anlagentypen Sand als Filtermedium verwendet wird.
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4.1 IRSN Untersuchungen fir franzésische P4/P‘4 Anlagen (1300 MWe
Klasse)

In den Simulationen von IRSN zur P4/P‘4 Anlage wurde das Doppelcontainment und das
zugehorige Ventilationssystem bericksichtigt (Spalte ,S3 1300 MWe* in Tab. 4.1). Das
Ventilationssystem dient u. a. der Filterung von Radionukliden und dem Erzeugen eines
Unterdrucks zur Vermeidung bzw. Reduzierung von Radionuklidfreisetzungen in die Um-

gebung bei einem schweren Unfall.

In den Simulationen wurden die Radionuklidfreisetzungen aus der Schmelze wahrend
der in-vessel Phase /NUR 95/ berlcksichtigt. Zudem wurden u. a. die Beton-Schmelze-
Wechselwirkung /JAC 15/ und die Aerosolablagerung bzw. das Verhalten der Aerosole

im Containment simuliert.

Fir die IRSN Analyse wurden u. a. folgende Annahmen in Bezug auf das lod gemacht
/RAI 13/

¢ Phasentransfer des gasférmigen lods zwischen Gasphase und wassriger Phase
e Reaktion von lod mit Silber im Containment
¢ lodadsorption an dem Farbanstrich des Containments

e Bindung von organischen lodverbindungen nach der Adsorption an der Farbe

4.2 Ergebnisse aus Untersuchungen fir DWR-Konvoi Anlagen

Die Ergebnisse im GRS-641 Bericht /HAG 21/ (Spalte ,DWR KONVOI a“ in Tab. 4.1)
beziehen sich auf einen DWR Konvoi Reaktor. Die dort aufgezeigten Berechnungen be-
handeln Unfallablaufe, die in einem Ventingszenario enden. Dabei wurden in COCOSYS
implementierte Module (Advanced lodine Model, AIM) zur Berechnung der lodchemie im
Containment genutzt. Der Haupteintrag von lod ins Containment tber eine MELCOR-
COCOSYS-Schnittstelle erfolgt durch Csl, welches als Aerosol vorkommt und im Was-
ser teilweise zu Cs-Kationen und I-Anionen dissoziiert. Die Schnittstelle zwischen dem
Integralcode MELCOR (Sandia National Labs, USA) /HUM 18/, INRC 17/ und dem GRS
Code COCOSYS wird ausfihrlich im Kapitel 4.2.1 beschrieben. Die lod-Anionen kénnen
eine Vielzahl an Reaktionen eingehen, die u. a. vom pH-Wert des Sumpfes, des y-Strah-
lungsfeldes und den vorhandenen Reaktionspartnern abhangen. Unter radiolytischen

Bedingungen entsteht |, was die Hauptquelle fur elementares lod im Sumpf und damit
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auch in der Gasphase darstellt. AIM berlcksichtigt 53 chemische Reaktionen und 18
physikalische Prozesse fir 27 lodspezies und 16 iodfreie Spezies.
In COCOSYS sind dabei u. a. folgende Prozesse besonders hervorzuheben /GRS 20/:

o lodspezies und ihr physikalisches Verhalten: Neben den physikalischen Verhal-
ten der verschiedenen lodspezies, insbesondere |z, Csl, IOx und organischem
lod wurden auch die Prozesse der Physisorption und Chemisorption von lodspe-

zies (lz, I7) auf nassen und trockenen Oberflachen betrachtet.
¢ Reaktionen im Sumpf:
e Hydrolyse von lod (stark abhangig vom pH-Wert)

e Bildung von I, durch Oxidation von lodid durch Reaktion mit geléstem Sauer-

stoff oder durch radiolytische Prozesse
¢ Bildung von Silberiodid, welches eine Senke fiir lod darstellt
¢ Bildung und Zersetzung von organischem lod
e Reaktion mit Farb-, Stahl- und Zementoberflachen
e Reaktionen in der Gasphase:
e Oxidation von I, mit Ozon zu lodoxiden (I0x)
e Zersetzung von organischem lod
e Reaktion mit Farb-, Stahl- und Zementoberflachen

¢ pH-Modell: Der pH-Wert hat einen wesentlichen Einfluss auf das lodverhalten im
Sumpf. Je héher der pH-Wert, desto geringer ist der Anteil an flichtigem lod.
Hierflir wurden mehrere pH-beeinflussende Substanzen berlcksichtigt, wie Bor-

saure, Kohlenstoffdioxid, Salpetersaure oder Casiumhydroxid.

e Aerosol Prozesse: Agglomeration, Kondensation an Partikeln, Diffusion, Deposi-
tion und Resuspension von Aerosolen (Csl, 1037, Agl und Ag). Besonders prazise
wurde auf die Aerosole Csl als Haupteintragsquelle und 103~ als Produkt aus ei-

ner radiolytischen Oxidation von |, eingegangen.
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Die Analysen verwenden das neuere AIM 3 Modell, wobei im Vergleich zur vorherigen
Version die folgenden Phanomene als wesentliche Erweiterungen der lodprozesse zu
nennen sind /HAG 21/, IGRS 20/:

e lod-Wechselwirkungen mit Farbanstrichen und Stahl: In AIM 3 wird die Phy-
sisorption und anschliefende Chemisorption an Farbanstrichen bzw. an Stahl
fuhren in der wassrigen sowie der Gasphase zur Bildung von organischen lod-
verbindungen bzw. Fel2 berlcksichtigt. Neben der Ablagerung wird im Wasser
auch die Resuspension, die thermisch oder radiolytisch induziert sein kann, be-

trachtet.

o [-Ozon-Wechselwirkung: In bestrahlter Luft/Dampfatmosphare werden Radioly-
seprodukte, wie Ozon (O3) gebildet. Ozon oxidiert elementares lod zu lodoxiden
IOx in verschiedener Stochiometrie. Im AIM 3 Modell wird das Aerosolverhalten

der lodoxide anhand von |03~ betrachtet.

421 Besonderheiten der zugrundeliegenden Simulationen

4211 GRS-Bericht 641

Im GRS-Bericht 641 /HAG 21/ wurden im Rahmen einer Erweiterung und Erstellung ei-
nes einheitlichen Ereignisbaums der PSA Level 2 neben anderen Fragestellungen auch
Simulationen mit dem GRS-Code COCOSYS /GRS 22/, /ARN 19/, /GRS 08/ zur Ermitt-
lung der lodfreisetzung bei einem spezifischen, schweren Unfall in die Umgebung durch-

gefuhrt und analysiert.

Dieser in den Analysen verwendete Containment Rechencode COCOSYS ist Bestand-
teil des integralen Rechencodes AC? (ATHLET-CD und COCOSYS /GRS 19/,
/GRS 16a/, /GRS 16b/), der genau wie andere Integralcodes (z. B. MELCOR /NRC 17/
oder MAAP /FAU 23/), schwere Unfallablaufe vom Beginn bis zum Ende des Szenarios
simulieren kann. Da es sich im Falle von COCOSYS um einen reinen Containment-Code
handelt, der nicht die Prozesse im Reaktorkuhlkreislauf (RKL) abbildet, ist es notwendig
gewesen, COCOSYS eben diese noch fehlenden Informationen zu tUbergeben. Diese
Informationen bestehen dabei typischerweise in der Warmeabgabe des RKL, Austrage
von thermohydraulischen Stoffen wie Wasser, Wasserdampf und Wasserstoff und dem
Austrag von Schmelze nach dem Versagen der unteren Kalotte. Weiterhin sind Informa-
tionen Uber Radionuklidfreisetzungen aus dem zerstérten Reaktordruckbehalter (versa-

gende untere Kalotte oder postuliertes Leck) und Uber das Abblaseventil bzw. die
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Sicherheitsventile des RKL notwendig. Diese Informationen stammen dabei aus einer
integralen MELCOR-Simulation, welche die wesentliche Phanomenologie des gesamten
Unfallablaufes, auch innerhalb des Containments, beschreibt. Da jedoch MELCOR ak-
tuell Uber kein ausreichend zuverlassiges Modell fur die lodchemie verfugt, sind die Er-
gebnisse in Hinsicht auf die Freisetzung gasférmiger lodspezies lickenhaft, welches die
wesentliche Motivation fur die Vorhaben 4718R01313 und 4719R01377 war.

Fur die Ubergabe besagter Informationen ist eine aufwandige Schnittstelle konzipiert
und ausgefihrt worden, mit der zusatzlich diverse Parameter variiert werden konnten.
Das betrachtete Szenario ist das ,kleine Leck” und die variierten Parameter waren der
Wasseraustrag aus dem Leck, Warmedibertrag in das Containment, Dosisleistung in den
Raumen des Containments, l>- , CsOH-, Csl-, Ag-Eintrag in das Containment, Eintrag
von CO; in das Containment und die Flache der epoxidhaltigen Anstriche im Sumpfbe-
reich. Die Variation sollte mit der Auswahl der Parameter und der Streubreite ein mog-
lichst breites Spektrum an Szenarien abdecken, um letztlich Korrelationen von lodfrei-
setzung mit Parametern zu erkennen, so dass daraus abgeleitet eine Korrelation zur

Abschatzung der Freisetzung aus dem Containment vorliegt.

Die Ergebnisse der in /[HAG 21/ dokumentierten Rechnungen sind in Tab. 4.2 in Form
von Freisetzungswerten flr unterschiedliche lodspezies darstellt. Die Ergebnisse sind
"best estimate"-Rechnung der Variationsrechnung mit COCOSYS unter Nutzung der
oben beschriebenen Schnittstelle (und damit auch der zugehérigen MELCOR-

Ergebnisse, diese jedoch nur auf Seiten des RKL).

Grundsatzlich sind alle Simulationsergebnisse von Rechencodes mit Unsicherheiten be-
haftet. Aktuelle Untersuchungen zu dieser Thematik finden sich im MUSA Projekt
/EU 23/ bzw. im SOARCA-Project /NRC 23/. Bei der Betrachtung von Unsicherheiten
lassen sich verschiedene Quellen auf Seiten der Codemodelle und auch der Anlagen-
modelle ausmachen. Auf Seiten des Codes gibt es viele Parameter, die Einfluss auf das
Ergebnis haben kénnen. Dabei ist zu bedenken, dass in den Integralcodes haufig ver-
einfachte Korrelationen statt eines mechanistischen Modells gegeben sind, um den nu-
merischen Aufwand und den Zeitbedarf zu begrenzen. Die damit verknupften Parameter
sind dann an die jeweiligen Bedingungen anzupassen, was nicht immer moglich ist. So
ist in MELCOR beispielsweise der Ursprung des Strahlensystems, an welchem die Ero-
sion in der Modellierung der Schmelze-Beton-Wechselwirkung orientiert ist, ein freier,

vom Anwender zu wahlender Parameter.
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Tab. 4.2  Freigesetzte lodmengen in die Umgebung nach dem Filter nach /HAG 21/,
mit angepassten Filterfaktoren (DF-Werten)
Chemische | Masse in Aggregat DF-Wert Freiset- Freiset-
Form von kg zustand / zung Ge- zung lod
lod Dispersi- samtiod- (z. B. l aus
onszu- spezies Csl) in die
stand (z. B. Csl) Umgebung
in die Um- | in kg
gebung in
kg
2 1,01E-02 gasformig 10 1,01E-03 1,01E-03
CHal 1,63E-01 gasférmig 1 1,63E-01 1,46E-01
Csl 6,95E-03 Aerosol 1000 6,95E-06 3,39E-06
103 3,02E-03 Aerosol 1000 3,02E-06 2,19E-06

Dieser Parameter beeinflusst, ob die Erosion eher vertikal oder radial stattfindet. Dies
wiederum bestimmt, ob und/oder wann der biologische Schild versagt und Schmelze in
den Sumpf gelangt. Dies wiederum bestimmt den Druckaufbau im Containment und den
Zeitpunkt des Ventings. Ein weiterer, weitgehend frei zu wahlender Parameter ist die
Zeitschrittweite, die Einfluss auf den Rechenfortschritt und somit auf die Rechnerékono-
mie hat. Es zeigt sich hierbei jedoch auch, dass die Zeitschrittweite Einfluss auf die Pha-
nomenologie hat, so kann z. B. das RDB-Versagen zu erheblich anderen Zeiten erfolgen

nur unter Einfluss dieses Einzelparameters.

Hierbei ist ebenfalls zu bedenken, dass sich die Unsicherheit von gewissen Parametern
teils hdchst nichtlinear auf den Unfallablauf auswirken kann. So kann beispielsweise eine
Anderung des genauen Zeitpunkts der primarseitigen Druckentlastung im Unfallablauf
dazu fuhren, dass ein Unfallverlauf beherrschbar bleibt, falls dann eine Einspeisung in
den RDB ermdglicht wird. Fur gewisse Zeitintervalle mag sich die Wahrscheinlichkeit zur
Beherrschung kaum andern. Wird jedoch eine kritische Zeit Uberschritten, sinkt diese

Wahrscheinlichkeit drastisch.

4.2.1.2 GRS-Bericht 677

Im GRS-Bericht 677 tber ,Optimierung der bestehenden Unfallanalysen hinsichtlich der
Jodfreisetzung aus dem Reaktorkuhlkreislauf unter Berlcksichtigung neuer Erkennt-
nisse (z. B. IRSN) (AP 7 aus dem Vorhaben 4719R01370)“ /KOW 22/ finden sich Ana-

lysen zur lodfreisetzung, die auf die vorherigen lodanalysen in /HAG 21/ aufbauen und
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insbesondere Freisetzungen aus dem Primarkreis in das Containment betrachten. Die
prozentuale lodzusammensetzung (Massenprozent), berechnet aus den Ergebnissen
des GRS-Berichts ist in der Spalte ,DWR KONVOI b* in Tab. 4.1 dargestellt. Auch in
diesem Vorhaben sind Variationssimulationen durchgefuhrt worden, um Korrelationen
als einfache Handhabe zur lodfreisetzung aus den aufwandigen Modellen in ATHLET-
CD zu erkennen und zu extrahieren. Um beide Projekte zusammenzubringen, sind in-
tegrale Vergleichsrechnungen durchgefihrt worden, so dass fir den ,SBO* (Station
Black Out) und das ,kleine Leck* gekoppelte ATHLET-CD-COCOSY S-Simulationen vor-
liegen. Diese sind mit der seinerzeit aktuellen AC?-Version und mit aktuellen Anlagen-
modellen, wenngleich auf COCOSYS-Seite vereinfacht, durchgeflihrt worden. Auch hier
zeigt sich, dass Organoiod > 99 % der Freisetzung des gasférmigen lods ausmacht (Fil-

terung nicht bertcksichtigt, Werte bezogen auf die Stoffmenge).

4.3 Ergebnisse aus PHEBUS Experimenten (PHEBUS-FPT1 Versuch)

Die Ergebnisse im GRS-A-3676 Bericht (Spalte ,PHEBUS Analyse“ in Tab. 4.1) bezie-
hen sich auf COCOSYS Analysen, die auf PHEBUS Experimenten beruhen. Das
PHEBUS Fission Product (FP) Projekt war ein internationales Forschungsprogramm zu
schweren Unfallen bei der IRSN, Frankreich. In den Experimenten wurde das integrale
Reaktorverhalten beim Aufheizen des Brennstoffs bis hin zur Spaltprodukt-Freisetzung
an die Umgebung untersucht /WEB 12/. Zwischen 1993 und 2004 wurden in der
PHEBUS-Anlage in Cadarache, Frankreich, insgesamt 5 Versuche durchgefihrt. In 4
Versuchen (FPTO, FPT1, FPT2, FPT3) wurde ein Brennstoffblindel zusammen mit ei-
nem Steuerstab zum Schmelzen gebracht und das Verhalten der freigesetzten Spaltpro-
dukte (SP) in einem vereinfachten Primarkreis und einem angeschlossenen Contain-

ment gemessen /WEB 12/.

Die Simulation des lodverhaltens ist aufgrund der Vielzahl chemischer Reaktionen und
chemisch-physikalischer Prozesse mit grofieren Unsicherheiten verbunden. Im Bericht
von Weber /WEB 12/ wurden Unsicherheits- und Sensitivitatsanalysen (Uncertainty and
Sensitivity Analysis, UaSA) zur Simulation des lodverhaltens mit COCOSYS-AIM durch-
geflhrt um die Aussagesicherheit der lod-Ergebnisse zu bestimmen und die spezifische
Auswirkung der Unsicherheit einzelner Modell- und Anlagenparametern auf die Berech-
nung des lodverhaltens im Containment und den lodquellterm zu ermitteln. Insgesamt
wurden 93 Parameter identifiziert, die signifikante Auswirkungen auf das Ergebnis ha-

ben. 37 betreffen die Thermohydraulik- und Aerosolrechnung sowie Randbedingungen
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fur die lodrechnung, wie der pH-Wert des Sumpfwassers, die Anfangskonzentration or-
ganischer Reste im Sumpf und der Stdchiometrie-Faktor fir das Modell der 10x-Bildung.
Von den insgesamt 93 berucksichtigten Parametern beschreiben 56 lod-Reaktions-
konstanten u. a. fir die Hydrolyse und Radiolyse im Sumpf, die homogene organische

lod-Reaktionen im Sumpf oder die lod/Ozon-Reaktion im Gas.

Der potenzielle Quellterm wurde aus den wichtigsten luftgetragenen lodspezies |2, CHsl,
IOx und Csl, die im Falle eines Containmentlecks in die Umgebung entweichen kénnen,

gebildet.

Fir den Referenzlauf diente eine COCOSYS-AIM-Nachrechnung des PHEBUS-
Versuchs FPT1 aus /BOS 12/. Die aus der Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse ge-
wonnenen Unsicherheitsbereiche werden in Form zeitabhangiger zweiseitiger statisti-
scher 95 % / 95 % Toleranzgrenzen wiedergegeben. Die Scharfe dieser Unsicherheits-
aussagen wird dabei durch zwei statistische Gréflien B und y vorgegeben. Die Grofie B
(Uberdeckungswahrscheinlichkeit) gibt an, welcher Anteil der Ergebnisunsicherheit von
den zu ermitteInden Grenzen erfasst werden soll (f = 95 %). Die Groflze y (Vertrauens-
grad, Konfidenzniveau) gibt an, mit welcher statistischen Sicherheit (Vertrauen, Kon-
fidenz) dies aufgrund der Beschranktheit des Stichprobenumfangs gelten soll (y = 95 %)
(weitere Details siehe /WEB 12/). Hiermit wird der Einfluss des Schatzfehlers berlck-

sichtigt, der aus einer begrenzten Anzahl von Rechnungen resultiert.

In Anlehnung an /RAI 13/ und /CHA 08/ wird die Freisetzung Uber ein Ventingsystem
zum Zeitpunkt t = 24 h betrachtet. Hierfur wurden die Konzentrationen der lodspezies
des Referenzlaufs, sowie der unteren und oberen Toleranzgrenze aus der Unsicher-
heits- und Sensitivitdtsanalyse zum Zeitpunkt t = 24 h aus den zeitlichen Konzentrati-
onsverlaufen in /WEB 12/ abgelesen. Die Csl-Konzentration zeigt einen starken Abfall
im zeitlichen Verlauf /WEB 12/. Der Wert der unteren Toleranzgrenze der Csl-Konzent-
ration wurde durch Extrapolation abgeschatzt. In Tab. 4.3 sind die Verteilungen der lo-
dspezies in Massenprozent nach der Filterung aus den jeweiligen Konzentrationen zum

Zeitpunkt 24 h des Referenzlaufs aufgelistet.
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Tab. 4.3  Prozentuale Zusammensetzungen der lodspezies (Massenprozent) fir
Freisetzungen in die Umgebung fiir ein Ventingszenario abgeleitet aus den
Werten des Referenzlaufs aus /WEB 12/

Angenommene DF-Werte nach Tab. 3.1 (DFi_aer = 1000, DFi_org= 1, DFi_etle = 10). Die Zusam-

mensetzung bezieht sich auf die gesamt freigesetzte lodmenge (d. h. Summe 100 %).

Chemische Form von lod lodzusammensetzung in %

Aerosolférmiges lod (Csl und 103) 0,32

Elementares lod (I2) 2,60

Organisches lod (CHsl) 97,08

Hierfur wurden die Konzentrationen der jeweiligen Verlaufe zum Zeitpunkt 24 h abgele-
sen, die Masse pro Volumeinheit bestimmt und ins Verhaltnis gesetzt. Fur die Betrach-
tung der gefilterten Freisetzung wurden die DF-Werte (DF|_aer = 1000, DF) org= 1, DF|_cie
= 10) auf die Massen pro Volumeneinheit der lodspezies angewandt und anschlieend

ins Verhaltnis gesetzt.

Fur eine weitere Betrachtung der Bandbreiten wurden die Konzentrationen der unteren
(min) und oberen (max) Toleranzgrenzen der jeweiligen lodspezies miteinander kombi-
niert und das Verhaltnis in Massenprozent nach der Filterung bestimmt. Die Ergebnisse

sind in Tab. 4.4 dargestellt.

Die ausgewahlten lodzusammensetzungen 3, 6 und 8 (grau unterlegt in Tab. 4.4) bezie-
hen sich jeweils auf das Maximum einer Spezies bei gleichzeitigem Minimalwert der wei-
teren lodspezies. Diese werden fur die Ausbreitungs- und Dosisrechnungen im Folge-

kapitel 5 verwendet, um Bandbreiten der Zusammensetzungen zu untersuchen.
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Tab. 4.4  Prozentuale Zusammensetzungen der lodspezies nach der Filterung aus
Kombinationen der Werte der unteren und oberen Toleranzgrenzen aus
/WEB 12/
Max = obere Toleranzgrenze, min = untere Toleranzgrenze. Angenommene DF-Werte nach
Tab. 3.1 (DF|_aer = 1000, DF_org = 1, DF_ele = 10). Die Zusammensetzung bezieht sich auf die
gesamt freigesetzte lodmenge (d. h. Summe 100 %). |_aer = Aerosolférmiges lod (Csl und
I0x), I_ele = elementares lod, |_org = organisches lod.

Nr. | Kurven- Kurven- Kurven- Massen- Massen- Massen-
verlauf verlauf verlauf prozent prozent prozent
I_aer _eler |_org I_aerin% |l _elein% |l_orgin%

1 max max max 0,16 2,61 97,23

2 max max min 4,71 75,57 19,72

3 max min min 17,48 9,35 73,17

4 max min max 0,17 0,09 99,74

5 min max max 0,01 2,61 97,38

6 min max min 0,23 79,12 20,65

7 min min min 0,96 11,22 87,82

8 min min max 0,01 0,09 99,90
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5 Bewertung der Relevanz fiir die Quellterm- und Dosiser-
mittlung

Die SSK beschreibt in ihrer Empfehlung ,Radiologische Grundlagen fiir Entscheidungen
Uber MaRRnahmen zum Schutz der Bevdlkerung bei unfallbedingten Freisetzungen von
Radionukliden® in der zugehorigen Anlage ,Verwendung von Jodtabletten zur Jodblo-
ckade der Schilddrise bei einem kerntechnischen Unfall* die biologische Besonderheit
und die damit einhergehenden Risiken des radioaktiven lods. Radioaktives lod besitzt
die gleichen chemischen und biologischen Eigenschaften wie das naturlich vorkom-
mende lod und kann analog in der Schilddriise aufgenommen und gespeichert werden.
Die Freisetzung von radioaktivem lod in unterschiedlichen chemischen Formen kann
z. B. durch einen schweren Unfall in einem Kernkraftwerk verursacht werden. Die Auf-
nahme der lodisotope in den Kérper kann Gber den Nahrungsmittelpfad aber auch Uber
die Atemluft erfolgen zu einer konzentrierten Speicherung des radioaktiven lods in der
Schilddrise fihren /SSK 19a/.

Unter anderem aus dieser Empfehlung leitet sich die Bedeutung des lods und der Ana-
lyse seiner Auswirkungen auf den Menschen ab, die im Folgenden in Einzelbetrachtun-
gen analysiert wird. Diese Einzelbetrachtungen beziehen sich dann auf eine grenznahe,
generische Anlage mit dem in Kapitel 3.1.2 genannten spezifischen Venting- und Filter-

system.

Bei bestimmten Ereignisablaufen in einem KKW mit Radionuklidfreisetzungen in die Um-
gebung kénnen neben Edelgasen und Casium vor allem lodfreisetzungen radiologisch
relevant sein. Die lodfreisetzungen setzen sich zusammen aus aerosolférmigem und
gasférmigem lod. Gasférmiges lod kann sowohl in elementarer Form (l2) als auch in
organischen Verbindungen, wie z.B. als Methyliodid CHsl vorliegen /FOR 15/,
/OECD 16/, /OECD 07/.

lodfreisetzungen in organischen Verbindungen unterscheiden sich beziiglich der Rick-
haltung (z. B. in Ventindfiltern /IAEA 17/, JOECD 14/), Deposition und Abreicherung ver-
glichen mit elementarem und aerosolférmigem lod /FOR 15/, JOECD 16/, /OECD 07/ (s.
Kapitel 2). Dabei kdnnen insbesondere folgende Effekte relevant fur die Bewertung ra-

diologischer Auswirkungen sein:

e Organoiod wird je nach Prinzip und Bauart von Ventindfiltern /IAEA 17/, /OECD 14/

oder anderen Rilckhaltesystemen wunter Umstadnden erheblich schlechter
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zurlickgehalten als elementares oder aerosolférmiges lod. Dadurch kann es bei ent-
sprechenden Unfallszenarien je nach angenommener lodzusammensetzung zu Un-

sicherheiten bei der Ermittlung der lodfreisetzung kommen.

¢ Organoiod deponiert im geringeren Mal3e als die anderen lodspezies auf Oberflachen
in der Umgebung und reichert sich dementsprechend weniger schnell in der luftgetra-
genen Nuklidwolke ab. Demgegenuber deponiert elementares lod deutlich starker als
die anderen lodspezies an Oberflachen und reichert sich dementsprechend schneller
in den bodennahen Luftschichten ab. Bei unbekannter chemischer Zusammenset-
zung der lodfreisetzungen kann dieser Effekt zu Unsicherheiten bei der Ermittlung

sowohl der Inhalationsdosis als auch der Dosis durch Bodenstrahlung fuhren.

e Bezuglich der Exposition durch Inhalation weisen elementares lod und Organoiod
eine hdohere Radiotoxizitat auf als aerosolférmiges lod. Bei unbekannter chemischer
Zusammensetzung der lodfreisetzungen kann dieser Effekt zu Unsicherheiten bei der

Ermittlung der Inhalationsdosis fuhren.

Im Folgenden wird die potenzielle Bedeutung dieser Effekte anhand der in Kapitel 4 be-
sprochenen Variationen in der lodzusammensetzung anhand von Beispielrechnungen

abgeschatzt und diskutiert.

5.1 Relevanz fiir die freigesetzte Gesamtmenge von lod in die Umgebung

In diesem Abschnitt wird der Effekt von Unterschieden in der Zusammensetzung auf die
freigesetzte Aktivitat von lod betrachtet, die auf der unterschiedlichen Wirkung der er-
wahnten Filter fUr die einzelnen lodspezies beruht. Dieser Effekt wird anhand des relati-
ven lod-Freisetzungsanteils, bezogen auf die anfangliche Gesamtmasse von lod im
Kerninventar, quantifiziert. Zur Erklarung von Unterschieden werden die Zusammenset-
zung und die Menge des lods in der Atmosphare des Containments und in der Umge-

bung verglichen.

Die prozentuale Netto-Zusammensetzung der lodspezies (Massenprozent) der Contain-
mentatmosphare istin Tab. 5.1 zusammengefasst. Die Werte wurden durch Invertierung
der lodzusammensetzung in der Umgebung gemaf Tab. 4.1 mit dem Kehrwert der De-

kontaminationsfaktoren nach Tab. 3.1 berechnet.
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Im Vergleich mit Tab. 4.1 fallt auf, dass der Anteil von Organoiod in der Umgebung bei
allen Quelltermen auRer dem FKI-Quellterm mit mehr als 90 % dominiert, in der Con-
tainmentatmosphare jedoch nur bei den Quelltermen nach /HAG 21/ und /KOW 22/. Bei
den Quelltermen nach /RAI 13/ und /WEB 12/ hingegen macht Organoiod etwa ein Funf-
tel bis ein Viertel des lodgehalts der Containmentatmosphare aus, beim FKI-Quellterm

sind es nur wenige Prozent.

Tab. 5.1 Prozentuale Zusammensetzung der lodspezies (Massenprozent) der Con-

tainmentatmosphare fur die Quellterme zu gefilterten Ventingszenarien

nach Tab. 4.1.
lodzusammensetzung Containment (vor Filterung) [%]
Chemische
Form von S3 1300 MWe, DWR KONVOI a | DWR KONVOI b PHEBUS- | FKI/LOF 10/
lod /IRAI 13/ IHAG 21/ IKOW 22/ Analyse
IWEB 12/
Aerosolfor- 50,6 54 3,7 72,2 28,9
miges lod
Elementares | 24,7 5,5 5,6 5,9 68,0
lod (I2)
Organisches | 24,7 89,1 90,7 21,9 3,1
lod (CHal)

Die im Integral Gber alle lodspezies freigesetzten Anteile des urspriinglichen Kerninven-
tars in die Containmentatmosphare und die Umgebung sind flir die betrachteten Quell-
terme in Tab. 5.2 zusammengefasst. Dabei bezieht sich der ,Netto-Freisetzungsanteil in
die Containmentatmosphare” (oberste Datenzeile in Tab. 5.2) auf den hypothetischen
lodgehalt im Containment, der nach Abschluss aller Anreicherungs-, Umwandlungs-,
und Ablagerungsprozesse fur die Freisetzung durch die Containment-Druckentlastung
zur Verfligung steht. Dieser relative lodgehalt ist fir alle Quellterme aulRer S3 (/RAI 13/)

innerhalb eines Faktors 2 gleich. Beim S3-Quellterm ist er eine GréoRenordnung héher.

Der letztlich fUr die radiologischen Auswirkungen maRgebliche Freisetzungsanteil fir lod
in die Umgebung ist in der zweiten Datenzeile von Tab. 5.2 enthalten. Fir den S3-Quell-
term ist dieser Anteil mit fast 0,025 am hdéchsten, gefolgt von den Quelltermen nach
/HAG 21/ und /KOW 22/ mit etwa 0,007. Fir den Quellterm nach /WEB 12/ und den

FKI-Quellterm betragt der Freisetzungsanteil fiir lod in die Umgebung etwa 0,001.

Als Vergleichsgrofe fur die integrale Reduktionswirkung des Ventindfilters ist in der un-

tersten Datenzeile von Tab. 5.2 der effektive Dekontaminationsfaktor (d. h. das
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Verhaltnis des Netto-Freisetzungsanteils in die Containmentatmosphéare zum Freiset-
zungsanteil in die Umgebung) angegeben. Dieser beschreibt letztlich die Filterwirkung
auf die Gesamt-lodfreisetzung und wird neben den technischen Dekontaminationsfakto-
ren des Filters fur die einzelnen lodspezies (Tab. 3.1) von der lodzusammensetzung in
der Containmentatmosphare bestimmt. Demenentsprechend ist die Filterwirkung bei
den durch Organoiod in der Containmentatmosphare dominierten Quelltermen nach
/HAG 21/ und /KOW 22/ mit einem effektiven Dekontaminationsfaktor von 1,1 fast ver-
nachlassigbar. Bei den Quelltermen nach /RAI 13/ und /WEB 12/ liegt er etwa bei 4,
wahrend er beim FKI-Quellterm aufgrund der Dominanz des elementaren lods in der

Containmentatmosphéare etwa bei 10 liegt.

Tab. 5.2  Freisetzungsanteile und effektive Dekontaminationsfaktoren fir die Quell-

terme zu gefilterten Ventingszenarien nach Tab. 4.1 (Erlauterungen im

Text)
Parameter $3 1300 DWR DWR PHEBUS- FKI /LOF 10/
[-1 MWe, KONVOI KONVOI Analyse
IRAI 13/ HAG 21/ IKOW 22/ IWEB 12/
Netto-Freiset- 8,9E-02 7,2E-03 7,1E-03 5,9E-03 9,5E-03

zungsanteil in die
Containmentat-
mosphére

Freisetzungsanteil | 2,4E-02 6,5E-03 6,5E-03 1,3E-03 9,5E-04
in die Umgebung

Effektiver 3,7 1.1 1,1 4.4 10,0
Dekontamina-
tionsfaktor

Der Effekt von Variationen in der lodzusammensetzung der Containmentatmosphéare auf
die Freisetzung in die Umgebung wird im Vergleich des FKI-Quellterms mit den Quell-
termen nach /HAG 21/ und /KOW 22/ deutlich. Obwohl sich der Netto-Freisetzungsanteil
in die Containmentatmosphare bei allen drei Quelltermen nur geringfligig unterscheidet,
ist die freigesetzte lodmenge in die Umgebung bei den Quelltermen nach /HAG 21/ und
IKOW 22/ aufgrund des sehr hohen Anteils an Organoiod etwa siebenmal héher als beim
FKI-Quellterm. Fr Organoiodgehalte in der Containmentatmosphare bis etwa 60 % liegt
der Abdeckungsgrad der potenziellen Gesamtfreisetzung an lod in die Umgebung durch

den FKI-Quellterm jedoch innerhalb eines Faktors 2.
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Der hohe Freisetzungsanteil in die Umgebung beim S3-Quellterm ist hingegen vor allem
auf einen wesentlich héheren Netto-Austrag von lod aus dem Kern in die Containmen-

tatmosphare als bei den anderen betrachteten Quelltermen zuriickzufiihren.

5.2 Relevanz fiir die Ausbreitung/ Deposition und die Strahlenexposition

In diesem Abschnitt werden die Einfllisse der chemischen lodzusammensetzung auf das
Ausbreitungs- und Depositionsverhalten sowie auf die Radiotoxizitat der inhalierten Nuk-
lide untersucht. Uber diese Effekte kdnnen sich Variationen in der lodzusammensetzung
auch bei jeweils gleicher Menge an freigesetzten lodnukliden auf die potenzielle Strah-

lenexposition wie folgt auswirken:

o Ein héherer Anteil an Organoiod bewirkt tendenziell eine Erhéhung der Luftkon-
zentration sowie eine Erniedrigung der Bodenkontamination aufgrund der geringe-

ren Neigung zur Deposition als die anderen lodspezies.

o Ein hdherer Anteil an elementarem lod bewirkt tendenziell eine Erniedrigung der
Luftkonzentration sowie eine Erhdhung der Bodenkontamination bei trockenen
Verhaltnissen aufgrund der grofleren Neigung zur trockenen Deposition als die

anderen lodspezies.

o Ein héherer Anteil an Organoiod oder elementarem lod bewirkt tendenziell eine
Erhdhung der Inhalationsdosis aufgrund der hoheren Radiotoxizitat als von aero-

solférmigem lod.

Zur Quantifizierung der Einflisse werden synthetische Ausbreitungsrechnungen fir ver-
schiedene lodzusammensetzungen sowie eine Auswahl von rdumlich homogenen und
stationdren meteorologischen Randbedingungen durchgefiihrt. Mittels der Ausbrei-
tungsrechnungen werden die effektive Dosis fur Erwachsene durch Inhalation sowie
durch Bodenstrahlung in den ersten sieben Tagen nach Freisetzungsbeginn als Funktion
der Entfernung unter der Fahnenachse ermittelt. Die Betrachtung beider Expositions-
pfade ermdglicht eine Aufschlisselung der Variationen in der Strahlenexposition nach

den o. g. Effekten sowie eine Betrachtung ihres Zusammenwirkens.

Um die o. g. Effekte von dem im vorigen Abschnitt behandelten Einfluss der lodzusam-
mensetzung auf den Freisetzungsanteil trennen zu kénnen, wird fir die durchgefihrten
Rechnungen stets von der gleichen emittierten Menge an lod ausgegangen. Die zu die-

sem Zweck flr eine Einheitsfreisetzung an Gesamtiod berechneten Dosen werden auf
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das jeweilige Maximum der zum Vergleich herangezogenen Quellterme nach /LOF 10/
(FKI bzw. FKA, vgl. Abschnitt 2.4) normiert.

5.21 Ausbreitungsmodellierung

Die GRS hat im Rahmen des Forschungsvorhabens StSch 4443 ,Entwicklung, Validie-
rung und Bereitstellung eines atmospharischen Ausbreitungsmodells fur luftgetragene
radioaktive Stoffe auf der Basis des Ausbreitungsmodells AUSTAL2000 der neuen TA-
Luft* zusammen mit dem Ing.-Buro Janicke, Gesellschaft fur Umweltphysik, das Pro-
grammsystem ,Atmospharisches Radionuklid-Transportmodell“ (ARTM) entwickelt und
im Rahmen von mehreren Folgevorhaben bis heute weiterentwickelt. So erfolgte im Vor-
haben 3608S05005 ,Erweiterung und Validierung von ARTM fiir den Einsatz als Aus-
breitungsmodell in AVV und SBG“ eine Ausweitung des Anwendungsbereichs von
ARTM auf Stér- und Unfallsituationen. Derzeit erfolgt eine Weiterentwicklung von ARTM
im Rahmen des Forschungsvorhabens 3621552510.

Bei ARTM /GRS 23/ wird ein Lagrangesches Partikelmodell genutzt. Mit ARTM lasst sich
nicht nur die Menge an Schadstoffen an einem bestimmten Punkt analysieren, sondern
liefert auch eine rdumliche und zeitabhangige Erfassung der Ausbreitung. Das Pro-
gramm bezieht neben meteorologischen Daten wie z. B. Windgeschwindigkeit und Nie-
derschlag auch Parameter wie die Grenzschichtmodelle in die Berechnung mit ein
/GRS 23/.

5.2.2 Variation relevanter Parameter

Die in der Einleitung dieses Kapitels erlauterten Effekte von Unterschieden in der lodzu-
sammensetzung auf die Radiotoxizitat einerseits und das Depositionsverhalten anderer-
seits werden in den exemplarischen Modellrechnungen durch Variation der Inhalations-
dosiskoeffizienten sowie der in ARTM verwendeten Modellparameter zur

Charakterisierung der trockenen und nassen Deposition abgebildet.

Tab. 5.3 fasst die verwendeten Dosiskoeffizienten fir [-131 zusammen. Flr aerosolfér-
miges lod wurde jeweils der maximale Dosiskoeffizient (Lungenabsorptionsklasse f) an-

gesetzt.
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Bei der Berechnung der Bodenstrahlung wirkt sich die chemische Zusammensetzung

des einmal abgelagerten 1-131 nicht auf den Dosiskoeffizienten aus. Es wurde einheitlich
ein Bodenstrahlungskoeffizient von 3,6E-16 Sv m?/Bq angesetzt /BASE 01/.

Tab. 5.3 Verwendete Inhalationsdosiskoeffizienten (DK) nach /BASE 01/
Chemische Form | DK I-131; Verhiltnis zum DK I-131; Schild- | Verhaltnis zum
von I-131 Effektive Dosis DK fiir aerosol- driisendosis In- DK fiir aerosol-
Inhalation (ED), formiges lod (Ef- | halation (SD), Er- | formiges lod
Erwachsene in fektive Dosis) wachsene in (Schilddriisendo-
Bq/Sv Bqg/Sv sis)

elementar 2,0E-08 2,70 3,9E-07 2,60

organisch 1,5E-08 2,03 3,1E-07 2,07

aerosolférmig 7,4E-09 1 1,5E-7 1

Tab. 5.4 fasst die verwendeten Parameter zur Berechnung der Deposition zusammen.
Die Werte sind der Modellbeschreibung von ARTM /RIC 15/ entnommen. Dort finden

sich auch weitere Angaben bezliglich der verwendeten Parameter des Berechnungsver-

fahrens.

Tab. 5.4

Parameter zur Berechnung der Deposition nach /RIC 15/

Chemische Form

Depositionsge-

Verhaltnis zum

Washoutkoeffi-

Verhaltnis zum

der lodisotope schwindigkeit fiir | Wert fiir schweb- | zient fiir nasse Wert fiir schweb-
trockene Deposi- | stoffgebundenes | Deposition in 1/s | stoffgebundenes
tion in m/s lod lod

elementar 0,01 10 7E-05 0,7

organisch 0,0001 0,1 7E-07 0,007

aerosolférmig 0,001 1 1E-04 1

5.2.3

Randbedingungen der generischen ARTM Ausbreitungsrechnungen

Im Folgenden werden die Ergebnisse der ARTM-Rechnungen vorgestellt. Es wurden
vier Berechnungen (A bis D) der effektiven Dosis fur die drei lodspezies elementares
lod, organisches lod und aerosolférmiges lod mit unterschiedlichen Wetterparametern
durchgeflhrt:

A) Pasquill-Klasse E, 2 m/s Wind und trocken (kein Regen), Kaminhdhe
B) Pasquill-Klasse D, 2 m/s Wind und trocken (kein Regen), Kaminhéhe
C) Pasquill-Klasse D, 2 m/s Wind und konstant 1mm/h Regen, Kaminhdhe
D) Pasquill-Klasse E, 2 m/s Wind und trocken (kein Regen), Gebaudehdhe

43



Neben der Inhalationsdosis (Freisetzungsdauer von 24 h) wurde der Dosisbeitrag durch
die Bodenstrahlung (Expositionsdauer von 7 d) sowie die aus beiden gewonnenen ef-
fektive Gesamtdosis fir alle vier Rechnungen bestimmt. Der Einfluss der Gammasub-

mersion und der direkten Strahlung wird nicht betrachtet.

Bei den ersten drei Rechnungen (A, B und C) wurden Freisetzungen Uber den Kamin
mit einer Kaminhohe von h = 100 m unterstellt und die Auswirkungen bis zu einer Ent-
fernung von 100 km berechnet (in den Abbildungen dieses Kapitels sind Ausziige von 0
bis 25 km dargestellt). In den folgenden Abbildungen fir die Rechnungen A, B und C
werden die Auswirkungen der Freisetzungen mit den Werten der Freisetzungskategorie
FKI aus der RODOS Quelltermbibliothek verglichen (/LOF 10/, vgl. Abschnitt 2.4).

Fir die Zusatzrechnung D wird eine Freisetzung in Gebaudehdhe mit h =25 m unter-
stellt. Im Gegensatz zu den drei Rechnungen A bis C wird als Vergleich die Kategorie
FKA herangezogen. Die Freisetzungskategorie FKA beschreibt z. B. eine Freisetzung
aus einem Bypass durch ein unbedecktes DE-Heizrohrleck (/LOF 10/, vgl. Abschnitt 2.4).
Diese Zusatzrechnung dient einer ersten Einschatzung des potenziellen Effekts von Va-
riationen in der lodzusammensetzung bei schweren Unfallabldufen mit Umgehung oder

Versagen des SB auf die Strahlenexposition.

Die den Rechnungen A, B und C nach der RODOS Quelltermbibliothek zugrundelie-
gende Zusammensetzung der lodspezies fur die Freisetzungskategorie FKI ist in Tab.
4.1 angegeben. Die der Rechnung D zugrundeliegende Freisetzung nach der RODOS
Quelltermbibliothek fiir die Freisetzungskategorie (FKA) besteht wie in /LOF 10/ ange-

geben, zu 100 % aus aerosolférmigem lod.

Fur jede Rechnung wurden Verlaufe fur verschiedene lodspezies-Zusammensetzungen
gewahlt, die sich u. a. auf den im Kapitel 4.3 vorgestellten GRS-Bericht von Weber
/WEB 12/ beziehen:

i) Maximaler Aerosolanteil (Name ,Weber max aer”, aus Tab. 4.4 Nr. 3)

ii) Maximaler Elementariodanteil (Name ,Weber max ele®, aus Tab. 4.4 Nr. 6)
iii) Maximaler Organoiodanteil (Name ,Weber max org“, aus Tab. 4.4 Nr. 8)
iv) 100 % Aerosoliodanteil (Name ,100 % Aerosol®)

V) RODOS Quelltermbibliothek FKI/FKA
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5.24 Ergebnisse

Rechnung A: Pasquill-Klasse E, 2 m/s Wind und trocken (kein Regen), Kaminhdhe

In der Rechnung A wurde die Pasquill-Stabilititsklasse E (stabil) fiir die Atmosphéaren-
schichtung angenommen. Es wurden ein Wind mit der Geschwindigkeit von 2 m/s in
10 m Hoéhe und Bedingungen ohne Regen postuliert. Die Freisetzung findet auf Kamin-
hdéhe statt.

Der Verlauf der effektiven Dosen fir die Inhalation ist in Abb. 5.1 dargestellt.

Es zeigt sich, dass die Dosis des organischen lods den Verlauf der Inhalationsdosis do-
miniert. Dabei wird der maximale Effekt der unterschiedlichen Abreicherung aufgrund
von Deposition im Vergleich mit dem Dosisverlauf mit maximalem elementarem lod An-

teil (,Weber max ele“) deutlich.

In den zugrundeliegenden Berechnungen ergibt sich aufgrund der geringeren Abreiche-
rung fur eine hypothetische reine Organoiodfreisetzung im Bereich des Dosismaximums
eine Erhdhung der Luftkonzentration von ca. 60 % gegentber einer reinen Freisetzung
an elementarem lod und von etwas weniger als 10 % gegeniber einer reinen Freiset-

zung an aerosolférmigem lod (ohne Abb.).

Der abreicherungsbedingte Unterschied zwischen Organoiod und elementarem lod wird
in Abb. 5.1 teilweise durch den héheren Dosiskoeffizienten von elementarem lod kom-
pensiert. Insgesamt ergibt sich im Vergleich zwischen beiden Spezies eine maximal

20 % hohere Inhalationsdosis fiir Organoiod.

FUr eine reine Aerosolfreisetzung ergibt sich im Vergleich zu einer von elementarem lod
dominierten Freisetzung eine Dosisreduktion von etwa 50 % im Bereich des Dosismaxi-
mums. Hier wird der Effekt der Abreicherung durch die geringere Radiotoxizitat von ae-

rosolférmigem lod Uberkompensiert.

Insgesamt wirken sich Unterschiede in der lodzusammensetzung starker Uber die Radi-
otoxizitat als Uber die Abreicherung durch Deposition auf die Strahlenexposition durch

Inhalation aus.
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Fir die Schilddrisendosis aufgrund von Inhalation ergeben sich analoge Zusammen-
hange bei etwas geringeren Unterschieden zwischen den Kurvenverlaufen (ohne Abb.).
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Abb. 5.1  Anderung der normierten effektiven Inhalationsdosis in Abhéngigkeit von

der Entfernung fir die Rechnung A
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Abb. 5.2  Anderung der normierten effektiven Dosis aus der Bodenstrahlung in Ab-
hangigkeit von der Entfernung fur die Rechnung A
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Bei der Betrachtung der Dosis aus der Bodenstrahlung dominiert das effektiver am Bo-
den abgelagerte elementare lod (graue Kurve in Abb. 5.2), was durch die héhere Abla-
gerungsgeschwindigkeit des elementaren lods im Vergleich zu den anderen Spezies er-
klart werden kann (vgl. Abb. 5.2).

Dieser Effekt fuhrt zu einer bis zu sechsmal héheren Dosis durch Bodenstrahlung bei
einer von elementarem lod dominierten Freisetzung im Vergleich zu einer von aerosol-
formigen lod dominierten Freisetzung im Bereich des Dosismaximums. Im Gegensatz
dazu bewirkt eine durch Organoiod dominierte Freisetzung nur etwa 10 % der Dosis
durch Bodenstrahlung im Vergleich zu einer von aerosolférmigem lod dominierten Frei-
setzung.

In der Gesamtdarstellung aus Inhalation und Bodenstrahlung (s. Abb. 5.3) Iasst sich er-
kennen, dass sich fur die Variationen der Zusammensetzungen ahnliche Ergebnisse fur
die relative Dosis um den Wert 100 % im Vergleich zum FKI-Fall ergeben. Der Verlauf
der reinen Aerosolfreisetzung (Kurve ,,100 % Aerosol®) liegt deutlich unter dem Kurven-

verlauf der anderen betrachteten Falle.
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Abb. 5.3  Anderung der summierten Dosen (Inhalation und Bodenstrahlung) aus der

in Abhangigkeit von der Entfernung fiir die Rechnung A
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Rechnung B: Pasquill-Klasse D, 2 m/s Wind und trocken (kein Regen), Kaminhdhe

In der Rechnung B wurde die Pasquill-Stabilitatsklasse D fur die Atmospharenschichtung
angenommen. Es wurde ein Wind mit der Geschwindigkeit von 2 m/s und Bedingungen
ohne Regen postuliert. Die Freisetzung findet auf Kaminhdhe statt. Der Verlauf der ef-
fektiven Dosen fur die Inhalation ist in Abb. 5.4 gegeben. Im Vergleich zur Rechnung A
sind die Maximalwerte der Dosen bei geringeren Entfernungen zum Kamin zu finden.
Durch die geringere Stabilitat der Atmosphare werden die Radionuklide schneller durch-

mischt und gelangen schneller zum Boden.

Es zeigt sich, aus den gleichen Grinden wie bei der Rechnung A, dass die Dosisverlaufe
von Organoiod dominiert werden (gelbe Kurve in Abb. 5.4). Die durch Abreicherungsef-
fekte bewirkten Unterschiede sind insgesamt geringer ausgepragt als bei stabiler
Schichtung.
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Abb. 5.4  Anderung der normierten effektiven Inhalationsdosis in Abhangigkeit von

der Entfernung fur die Rechnung B

Bei der Betrachtung der Dosis aus der Bodenstrahlung dominiert wieder das effektiver

am Boden abgelagerte elementare lod (graue Kurve in Abb. 5.5).
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hangigkeit von der Entfernung fur die Rechnung B
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Anderung der summierten Dosen (Inhalation und Bodenstrahlung) aus der

in Abhangigkeit von der Entfernung fur die Rechnung B

In der Gesamtdarstellung aus Inhalation und Bodenstrahlung (s. Abb. 5.6) Iasst sich er-

kennen, dass sich fur die Variationen der Zusammensetzungen wieder &ahnliche
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Ergebnisse flr die relative Dosis um den Wert 100 % im Vergleich zum FKI-Fall ergeben.
Der Verlauf der reinen Aerosolfreisetzung (Kurve ,100 % Aerosol®) liegt deutlich unter

dem Kurvenverlauf der anderen Falle.

Rechnung C: Pasquill-Klasse D, 2 m/s Wind und 1 mm/h Regen, Kaminhoéhe

In der Rechnung C wurde die Pasquill-Stabilitatsklasse D fur die Atmospharenschich-
tung angenommen. Es wurde ein Wind mit der Geschwindigkeit von 2 m/s und einer
Uber die gesamte Simulationszeit konstant gehaltene Regenrate von 1 mm/h angenom-
men. Die Freisetzung findet auf Kaminhdhe statt. Der Verlauf der effektiven Dosen fir
die Inhalation ist in Abb. 5.7 gegeben. Die Maximalwerte der Inhalationsdosen sind auf-
grund der gleichen ARTM-Parameterwahl bei den gleichen Entfernungen zum Kamin zu

finden wie in Rechnung B.

Es zeigt sich, aus den gleichen Grunden wie bei der Rechnung A, dass Organoiod die

Dosisverlaufe bzgl. der Inhalation dominiert (gelbe Kurve in Abb. 5.7).
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Abb. 5.7  Anderung der normierten effektiven Inhalationsdosis in Abhangigkeit von

der Entfernung fur die Rechnung C

Bei der Betrachtung der Dosis aus der Bodenstrahlung, in Abb. 5.8 dargestellt, dominiert
hier im Gegensatz zur Rechnung A und B das aerosolférmige lod. Das Aerosoliod wird

durch den Regen am effektivsten ausgewaschen (vgl. Tab. 5.2) und sammelt sich an
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Oberflachen. In der Gesamtdarstellung aus Inhalation und Bodenstrahlung (s. Abb. 5.9)
l&sst sich erkennen, dass sich fur die Variationen der Zusammensetzungen wieder 8hn-
liche Ergebnisse fur die relative Dosis um den Wert 100 % im Vergleich zum FKI-Fall
ergeben. Aufgrund des héheren Relativbeitrages durch die Bodenstrahlung dominieren
diesem Fall jedoch die Freisetzungen mit hohen Anteilen an aerosolférmigen bzw. ele-

mentaren lod.
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Abb. 5.8 Anderung der normierten effektiven Dosis aus der Bodenstrahlung in Ab-

hangigkeit von der Entfernung fur die Rechnung C

Die Zusatzrechnung D soll eine erste Einschatzung méglicher Variationen der Exposition
ermoglichen, die sich bei einer ungefilterten friihen Freisetzung mit Umgehung oder Be-
schadigung des Containments durch Unterschiede in der chemischen lodzusammenset-
zung ergeben kdnnen. Zu diesem Zweck wird der Quellterm der Freisetzungskategorie
FKA (ungefilterte frilhe Freisetzung, Aerosoliodanteil 100 % /LOF 10/) in einem ersten
Schritt mit den in Abschnitt 3.1.3 beschriebenen Zusammensetzungen der lodspezies
bei der gefilterten Freisetzung verglichen. Der Vergleich kann ungeachtet der unter-
schiedlichen Unfallablaufe durchgefiihrt werden, da hier nur die Annahmen zur chemi-
schen Zusammensetzung relevant fur die Unterschiede zwischen den Freisetzungen

sind.
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Effektive Dosis (Inh +BS 7d) normiert auf max FKI
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Abb. 5.9 Anderung der summierten Dosen (Inhalation und Bodenstrahlung) aus der

in Abhangigkeit von der Entfernung fir die Rechnung C

Zusatzrechnung D: Pasquill-Klasse E, 2 m/s Wind und trocken (kein Regen), Frei-

setzungshdhe von 25 m

In der Rechnung D wurde die Pasquill-Stabilitatsklasse E fur die Atmospharenschichtung
angenommen. Es wurde ein Wind mit der Geschwindigkeit von 2 m/s mit Bedingungen
ohne Regen postuliert. Die Freisetzung findet nicht auf der Kaminhéhe statt, sondern bei
einer reduzierten Freisetzungshéhe von h =25 m (Annahme eines defekten Contain-
ments). Diese Freisetzung auf niedrigerer Hohe entspricht einer ungefilterten Freiset-

zung, wie sie die Freisetzungskategorie FKA darstellt /GRS 01/.

Der Verlauf der effektiven Dosen fur die Inhalation ist in Abb. 5.10 gegeben. Die Maxi-
malwerte der Dosen sind im Vergleich zur Rechnung A mit der gleichen Pasquill-Klasse
aufgrund der niedrigeren Freisetzungshdhe bei deutlich geringeren Entfernungen zum
Kamin zu finden. Es zeigt sich, aus den gleichen Grinden wie bei der Rechnung A, dass

das Organoiod die Dosisverlaufe dominiert (gelbe Kurve in Abb. 5.10).

Bei Betrachtung der Dosis aus der Bodenstrahlung dominiert wieder das effektiver am
Boden abgelagerte elementare lod (graue Kurve in Abb. 5.11). In der Gesamtdarstellung
aus Inhalation und Bodenstrahlung (s. Abb. 5.12) lasst sich erkennen, dass sich fir die

Variationen der Zusammensetzungen deutlichere Unterschiede bei den Ergebnissen fir
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die relative Dosis im Vergleich zum FKA-Fall ergeben (GroRenordnung Faktor 2). Diese
Unterschiede sind auch auf die deutlich héheren relativen Bodenstrahlungswerte zurtick-
zuftihren (ca. 500 % im Vergleich zu FKA).
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Abb. 5.10 Anderung der normierten effektiven Inhalationsdosis in Abhangigkeit von

der Entfernung fur die Rechnung D
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Abb. 5.11 Anderung der normierten effektiven Dosis aus der Bodenstrahlung in Ab-

hangigkeit von der Entfernung fur die Rechnung D
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Abb. 5.12 Anderung der summierten Dosen (Inhalation und Bodenstrahlung) aus der

5.3

in Abhangigkeit von der Entfernung fir die Rechnung D

Fazit der Rechnungen

Die durchgefuhrten Untersuchungen zeigen den Einfluss der chemischen lodzusam-

mensetzung auf die potenzielle Strahlenexposition bei einer gefilterten Druckentlastung

des Containments. Dabei wurden die folgenden Einflisse bewertet:

Einfluss auf die Freisetzung in die Umgebung: Ein sehr hoher Anteil von Orga-
noiod in der Containmentatmosphare (> 90 %) kann zu deutlich erhéhter Freiset-
zung der Gesamtiodmenge in die Umgebung fihren. Im Vergleich mit dem in
Deutschland zur Planung von NotfallschutzmalRnahmen herangezogenen Quell-
term FKI nach /LOF 10/ ergeben sich bis zu siebenfach héhere Freisetzungs-
mengen. Fur Organoiodgehalte in der Containmentatmosphére bis etwa 60 %
liegt der Abdeckungsgrad der potenziellen Gesamtfreisetzung an lod in die Um-
gebung durch den FKI-Quellterm jedoch innerhalb eines Faktors 2. Fir die un-
tersuchten Falle zeigte sich, dass die Ergebnisse der gefilterten spaten Freiset-
zungen fur einen grofen Teilbereich der analysierten Unfallabldufe in guter
Ubereinstimmung mit der bisherigen Freisetzungskategorie FKI bzw. dem zuge-

horigen Quellterm liegen. Bei sehr hohen Anteilen an Organoiod in der
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Containmentatmosphare kann jedoch die Gesamtmenge an in die Umgebung
freigesetzten lod deutlich héher liegen.

e Einfluss auf die Strahlenexposition durch Inhalation: Gegenlber einer reinen Ae-
rosolfreisetzung flihren Freisetzungen mit gréReren Anteilen an Organoiod oder
elementarem lod zu einer bis zum Zweieinhalbfachen erhéhten Strahlenexposi-
tion durch Inhalation. Dabei dominiert der Effekt der Radiotoxizitat gegentber
depositionsbedingen Unterschieden in der Abreicherung. Durch den FKI-
Quellterm nach /LOF 10/ werden diese Einfliisse ausgewogen berticksichtigt.

o FEinfluss auf die Strahlenexposition durch Bodenstrahlung: Gegenuber einer rei-
nen Aerosolfreisetzung flihren Freisetzungen mit groeren Anteilen an elemen-
tarem lod bei trockenen Verhaltnissen zu einer bis zum sechsfachen erhdhten
Strahlenexposition durch Bodenstrahlung. Durch den FKI-Quellterm nach

/LOF 10/ wird dieser Einfluss ebenfalls berlicksichtigt.

Ferner wurde eine Ersteinschatzung des Einflusses von Variationen in der lodzusam-
mensetzung auf die Strahlenexposition bei einer ungefilterten Freisetzung untersucht
(Rechnung D in Abschnitt 5.2). In dieser zeigt sich bei einer Abweichung der Annahme
einer Freisetzung von 100 % Aerosoliod eine deutliche Erhéhung der potenziellen Strah-
lenexposition. Es ist in einem nachsten Schritt die Uberpriifung dieser Annahme notwen-
dig, da eine Zusammensetzung unterschiedlicher lodspezies zu héheren Dosiswerten

fihren kann.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Bei Ereignisablaufen in kerntechnischen Anlagen, bei denen es zu Radionuklidfreiset-
zungen in die Umgebung kommen kann (z. B. bei schweren Unféllen), kbnnen neben
Edelgasen und Casium vor allem lodfreisetzungen radiologisch relevant sein. Die lod-
freisetzungen kénnen dabei aerosolformig oder gasférmig auftreten. Der gasférmige lo-
danteil kann seinerseits sowohl in elementarer Form als auch in chemischer Verbindung,

insbesondere in organischer Form vorliegen.

Fir eine grenznahe, generische Anlage wurden unter Berucksichtigung iodspeziesab-
hangiger Dekontaminationsfaktoren lodfreisetzungen fir gefilterte Freisetzungen in die
Umgebung ermittelt. Diese lodfreisetzungen wurden in einem nachsten Schritt genutzt,
um uber Ausbreitungsrechnungen die effektive Dosis durch Inhalation und Bodenstrah-
lung fur unterschiedliche lodzusammensetzungen bei unterschiedlichen meteorologi-

schen Bedingungen zu bewerten.

Das analysierte Ensemble von Unfallablaufen spiegelt die gro3e Bandbreite an magli-
chen lodzusammensetzungen wider. Dabei ist gegenwartig keine Aussage daruber

mdglich, inwiefern hohe Anteile an Organoiod plausibler sind als niedrige.

Fir die untersuchten Falle zeigte sich, dass die Ergebnisse der gefilterten spaten Frei-
setzungen fir einen groRen Teilbereich der analysierten Unfallablaufe in guter Uberein-
stimmung mit der bisherigen Freisetzungskategorie FKI bzw. dem zugehorigen Quell-
term liegen. Bei sehr hohen Anteilen an Organoiod in der Containmentatmosphare kann

jedoch die Gesamtmenge an in die Umgebung freigesetzten lod deutlich hdéher liegen.

Es zeigt sich ein weiterer Analysebedarf der lodspezieszusammensetzung bei einer un-
gefilterten Freisetzung. Eine Ersteinschatzung ergibt bei einer Abweichung der lodzu-
sammensetzung von 100 % Aerosoliod (wie z. B. beim Quellterm FKA angenommen)
eine Erhdhung der relativen effektiven Dosen. Es erscheint daher sinnvoll, die potenzi-
elle Variationsbreite der lodzusammensetzung bei Unfallabldufen mit ungefilterten Frei-
setzungen genauer zu analysieren, da eine Zusammensetzung unterschiedlicher lo-

dspezies zu héheren Dosiswerten fiihren kann.
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