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Kernenergie

Der Kritikalitatsunfall von Tokai-mura

Eine Bestandesaufnahme ein Jahr danach

Im September 1999 ereignete sich in einer der Urankonversions-
anlagen in Tokai-mura ein Kritikalitatsunfall’, bei dem es zu
einer etwa 20 Stunden dauernden, sich selbst erhaltenden, un-
kontrollierten nuklearen Kettenreaktion kam. Sie fiihrte im
Umkreis der betroffenen Anlage zu erhdhten Neutronen- und
Gamma-Ortsdosen. Zwei der drei direkt am Unfall beteiligten
Mitarbeiter sind in der Zwischenzeit auf Grund der Strahlenbe-
lastung verstorben. Die Freisetzung von Radioaktivitat in die
Umgebung in Form von Spaltprodukten blieb hingegen gering.
Die japanischen Behérden ordneten das Ereignis in die Stufe 4
der siebenstufigen International Nuclear Event Scale ein. Der
Unfall hat Konsequenzen fur das in Zukunft in Japan prakti-
zierte Genehmigungsverfahren und die behérdliche Aufsicht bei
Brennstoffverarbeitungsanlagen. Eine Uberpriifung der kern-
technischen Anlagen zur Brennstoffverarbeitung in Deutschland
ergab, dass auf Grund des Unfalls in Tokai-mura kein Handlungs-
bedarf vorliegt, die Vorsorgemassnahmen in diesen Einrichtun-

gen zu andern oder zu erganzen.

Am spiteren Vormittag des 30. Sep-
tembers 1999 ereignete sich in einer der
Nuklearanlagen der Japan Nuclear Con-
version Company Ltd. (JCO) in Tokai-
mura (rund 120 km norddstlich von
Tokio) ein Kritikalitdtsunfall in einem
Behilter mit einer Uranlosung. Dieser
Unfall 16ste ein grosses Echo in der Be-
richterstattung aus, insbesondere in den
Lindern, die einer friedlichen Nutzung
der Kernenergie kritisch oder ablehnend
gegeniiberstehen. Da die Umstinde und
die Ursachen des Unfalls in Tokai-mura
damals nicht im Detail bekannt waren,
konnten die bisher zuginglichen Infor-

mationen und die gegebenen Beschrei-
bungen des Unfalls nur vorldufiger Natur
sein.

Heute sind durch Untersuchungen und
Veroffentlichungen der japanischen Nu-
clear Safety Commission (NSC) und
durch eine Vielzahl weiterer Analysen
bessere Voraussetzungen fiir eine detail-
lierte Beschreibung gegeben.

Die Urankonversionsanlage

Die Nuklearanlagen in Tokai-mura
umfassen verschiedene selbstindige Ein-
heiten, die sowohl kommerziellen als
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auch Forschungszwecken dienen, wie
etwa Wiederaufarbeitung von Brennele-
menten, Konversion von Uranverbindun-
gen oder Brennelement-Herstellung. Der
Unfall ereignete sich in einer der drei
Urankonversionsanlagen der JCO, die
zwei der Anlagen mit einer jédhrlichen
Kapazitit von insgesamt bis zu 715t
Uran mit einem fiir Leichtwasserreakto-
ren iiblichen niedrigen Anreicherungs-
grad von bis zu 5%? betrieb. In der drit-
ten Urankonversionsanlage, in welcher
der Unfall geschah, konnten jéhrlich bis
zu 3 t Uran mit einem fiir schnelle Reak-
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toren iiblichen mittleren Anreicherungs-
grad bis zu 20% verarbeitet werden.

Diese dritte Anlage der JCO diente der
Herstellung von Urandioxid(UO,)-Pulver
oder Uranylnitratlosung (UO, (NOs),
-6H,0) aus Uranhexafluorid (UFs), Yel-
low Cake?® oder Uranabfall. Hierbei be-
stand ein Prozessschritt darin, in Pulver-
form angeliefertes Triuranoctoxid (U;0g)
in einem Losungstank mit Hilfe von
Salpetersdure (HNOs) aufzuldsen und in
eine wissrige Uranylnitratlosung zu
tiberfiihren.

Bei der iiblichen Herstellung von UO,
fiir die Brennelement-Fertigung wird
nach Reinigung mittels Fliissigkeitsex-
traktion anschliessend durch Zugabe von
Ammoniak (NH3) aus der Uranylnitratlo-
sung Ammoniumdiuranat (NHy),U,O-)
ausgefillt, das dann filtriert und getrock-
net wird. Die thermische Zersetzung bei
700 °C liefert (Kalzinierung) reines

! Kritikalitit ist die Bezeichnung fiir den Zustand eines
spaltstoffhaltigen Systems, bei dem eine eingeleitete
Kettenreaktion gerade aufrechterhalten wird.

? Natururan besteht im Wesentlichen aus den Isotopen
28U und U mit den jeweiligen Gewichtsanteilen
99,28% bzw. 0,72%. Angereichertes Uran ist Uran, bei
dem der Gewichtsanteil des >*U gegeniiber dem natiir-
lichen Anteil erhoht worden ist.

3 Yellow Cake ist ein wegen seiner gelben Farbe so ge-
nanntes Zwischenprodukt bei der Uranerzaufbereitung
und in dieser Form das iibliche Handelsprodukt des
Rohurans.
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U;04. Dieses wird im Wasserstoffstrom
(H,) bei 800 °C zu sinterfihigem Uran-
dioxid reduziert, das anschliessend in
den Hauptprozess der Brennelement-
Herstellung gelangt. Bei den Arbeiten,
die zu dem Kritikalitdtsunfall fiihrten,
war allerdings nur vorgesehen, das U;Og
aufzulosen und durch Mischen und
Homogenisieren jeweils 40 1 umfassende
Uranylnitratlosungen mit gleicher Kon-
zentration herzustellen (Bild 1).

Der Losungstank (44 1, & 160 mm)
war geometrisch kritikalitdtssicher aus-
gelegt. Nach erfolgter Auflosung des
U304 war eine Bestimmung des Urange-
halts der Losung sowie des Anreiche-
rungsgrads vorgesehen. Anschliessend
wurde die Losung mittels einer Dosier-
pumpe in einen Sedimentationsbehilter
tiberfiihrt.

Der verwendete Sedimentationsbe-
hilter (951, @450 mm) war nicht geo-
metrisch kritikalitdtssicher ausgelegt. Der
japanischen Genehmigungsbehorde war
als Begriindung angegeben worden, dass
die geringeren Abmessungen eines geo-
metrisch kritikalitdtssicheren Behilters
die  Ammoniumdiuranat-Kristallisation
und damit die Eigenschaften des herge-
stellten Uranpulvers ungiinstig beeinflus-
sen wiirden. Deshalb war zur Kritikali-
titssicherung eine administrative Be-
schriankung der zugefiihrten Uranmasse
vorgesehen, die 16 kg Uran mit einer An-
reicherung bis zu 5% bzw. 2.4 kg Uran
mit einer Anreicherung zwischen 16%
und 20% betrug.

Die Testanlage fiir die Urankonversion
wurde nur gelegentlich betrieben und
hauptsidchlich dazu benutzt, Brennstoff
fiir den Schnellen Forschungsreaktor
Joyo zu verarbeiten. In den Jahren 1986
bis 1999 haben insgesamt fiinf Kampag-
nen zur Herstellung von Uranylnitrat
stattgefunden, wobei jeweils zwischen 40
kg und 290 kg Uran verarbeitet wurden.
Die Unfallkampagne sah die Verarbei-
tung von 60 kg Uran vor.

Der Hergang des Unfalls

Im Laufe der Jahre hatte der in der An-
lage praktizierte Ablauf bei der Herstel-
lung der Uranylnitratlosung hinsichtlich
der Auflosung und Homogenisierung we-
sentliche Anderungen erfahren. Wihrend
die Vorgehensweise in der ersten Kam-
pagne mit der Genehmigung konform
und kritikalitdtssicher war, ist man spiter
ohne Genehmigung dazu iibergegangen,
die Losung bzw. die Wiederauflosung des
U;O0¢ nicht mehr im Losungsbehilter,
sondern in 10-1-Eimern vorzunehmen.
Allerdings wurden zundchst die Mi-
schung und die Homogenisierung noch
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in geometrisch sicheren Produktbehéltern
bzw. einem sicheren Lagertank vorge-
nommen, um die Menge des in den Sedi-
mentationsbehilter iiberfiihrten Materials
zu kontrollieren. Erst in der Unfallkam-
pagne wurde die Uranylnitratlosung von
401 zunichst in den 10-1-Eimern herge-
stellt und dann in den nicht geometrisch
kritikalitdtssicheren Sedimentationsbe-
hilter gegeben (Bild 1).

Es sollten etwa 60 kg Uran mit einer
Anreicherung von 18,8% zu 160 | Ura-
nylnitrat verarbeitet werden, wobei als
Endprodukt vier Chargen zu je 401 der
Losung mit gleicher Konzentration her-
zustellen waren. Dies bedeutet, dass
15 kg Uran in Form von U;Oyg in Salpe-
tersdure aufgelost werden mussten. Da
die Massenbegrenzung des Sedimen-
tationsbehilters 2,4 kg Uran betrug,
entsprach dies sechs bis sieben Einzel-
chargen. Fiir die Homogenisierung der
Uranylnitratlésung wurden dann auch
sieben Chargen mit insgesamt 16,8 kg
Uran bereitgestellt.

Entgegen dem genehmigten Prozess-
ablauf wurde die Auflosung des U;Og-
Pulvers aber nicht in dem dafiir vorgese-
henen Losungsbehiilter, sondern in einem
10-1-Eimer vorgenommen. Bei einer
Urandichte von 0,375 g/l enthielt ein
Eimer somit etwa 6,51 Uranylnitrat.
Nach der Auflosung wurde jeweils die
Hilfte der 6,51 in ein 5-1-Gefiiss umge-
fiillt und anschliessend durch einen
Trichter in den Sedimentationsbehilter
gegeben. Am Tag vor dem Unfall waren
schon vier Chargen des gereinigten U;Og
im 10-1-Eimer aufgeldst und in den Sedi-
mentationsbehilter geschiittet worden,
was bereits einer Uranmenge von 9,6 kg
entsprach.

Am Unfalltag wurden die drei rest-
lichen Chargen in gleicher Weise aufge-
16st und in den Sedimentationsbehilter
gegeben. Beim Einfiillen der zweiten
Hiilfte des siebten Eimers kam es dann zu
einer sich selbst erhaltenden, unkontrol-
lierten nuklearen Kettenreaktion mit
einer starken Emission von Neutronen-
und Gammastrahlung, die erst nach rund
20 h beendet wurde. Infolge der Exkur-
sion* wurden 182,7 g Uran nicht mehr
eingefiillt, so dass die Kritikalitit der
Uranlosung durch etwa 16,6 kg Uran be-
stimmt wurde.

Die zwei Arbeiter, die mit dem Auf-
losen des Urans und dem Umfiillen
beschiftigt waren, und ein weiterer Ar-
beiter, der sich in einem Nebenraum auf-
hielt, waren einer starken Strahlenbelas-
tung ausgesetzt. Als die Arbeiter den
Alarm des Gamma-Monitors horten, ver-
liessen sie unverziiglich das Gebdude. Im
Raum mit dem Sedimentationstank be-

fand sich kein Neutronenmonitor, und die
Arbeiter trugen keine Personendosimeter.
Sie berichteten spiter, das blaue Licht der
Cherenkov-Strahlung wahrgenommen zu
haben.

In der ndheren Umgebung der Testan-
lage kam es bis zu einer Entfernung von
800 m wihrend der Exkursion zu erhoh-
ten Neutronen- und Gamma-Ortsdosen.
Die Freisetzung von Radioaktivitit —
hauptséchlich in Form von kurzlebigen
radioaktiven Edelgasen und Jodisotopen
— war dagegen gering. Es kam bei dem
Unfall zu keiner Explosion, und das Ge-
bdude wurde nicht beschidigt.

Wihrend der Kritikalitit wurde am
Zaun der Anlage (in etwa 90 m Entfer-
nung vom Konversionsgebdude) eine
Neutronendosisleistung von 4,5 mSv/h’
und eine Gammadosisleistung von
0,84 mSv/h gemessen. Wegen des erhoh-
ten Strahlenpegels wurden 161 Anwoh-
ner in einem Umkreis von 350 m um die
Anlage evakuiert, und die Bevolkerung
in einem Umkreis von 10 km wurde am
spiaten Abend aufgefordert, im Haus zu
bleiben.

Die japanischen Behorden ordneten
den Unfall in die Stufe 4 der siebenstufi-
gen Ines-Skala® ein. Dies bedeutete, dass
nach Einschidtzung der Behorden durch
den Unfall keine wesentlichen Risiken
ausserhalb der Anlage bestanden.

Massnahmen zur Beendigung
des Unfalls

Experten kamen nach einer ersten
Untersuchung des Unfalls und Kritikali-
titsberechnungen zum Ergebnis, dass die
Entfernung des Wassers aus dem Kiihl-
mantel des Sedimentationsbehilters dazu
beitragen wiirde, die Kritikalitdt zu been-
den. Das Wasser im Kiihlmantel wirkte
als Neutronenreflektor, wodurch die er-
forderliche kritische Masse zur Auslo-
sung der nuklearen Kettenreaktion ver-
ringert wurde.

Zehn Gruppen bestehend aus je zwei
Arbeitern und einem Fahrer wurden ein-
gesetzt, um das Wasser aus dem Kiihl-
mantel des Sedimentationsbehilters ab-
zulassen und die Folgen des Unfalls zu
beschrinken. Zundchst wurde das Zu-

4 Exkursion bedeutet hier eine Abweichung vom nor-
malen, vorschriftsmissigen Verlauf eines Vorgangs.

3 Zur Beschreibung der biologischen Strahlenwirkung
dient der Begriff der Aquivalentdosis, die ein Mass fiir
die infolge der Strahlung aufgenommene Energie und
die unterschiedliche Wirksamkeit der jeweiligen radio-
aktiven Strahlung darstellt. Die Masseinheit ist das Sie-
vert (Sv). Die mittlere natiirliche pro Zeiteinheit aufge-
nommene Aquivalentdosis betrigt in Deutschland etwa
0,3 pSv/h.

% Ines (International Nuclear Event Scale) ist eine inter-
nationale Skala zur Klassifizierung von Zwischenfillen
in kerntechnischen Anlagen.
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laufventil am Kiihlturm ausserhalb des
Gebiudes geschlossen und das Ablauf-
ventil gedffnet. Als aber nur wenig Was-
ser abfloss und sich die Neutronendosis-
rate nur leicht verringerte, wurde die
Wasserleitung durchtrennt und die Was-
serzufuhr dadurch unterbrochen. Der Ab-
fluss des Wassers musste ausserdem
durch das Einspeisen von Argongas
beschleunigt werden. Durch diese Mass-
nahmen konnte die nukleare Ketten-
reaktion am Morgen des 1. Oktober been-
det werden. Hierdurch ging die gemes-
sene Neutronendosisleistung auf weniger
als 1 uSv/h und die Gammadosisleistung
auf 4 uSv/h zuriick. Im weiteren Verlauf
fiel die Gammadosisleistung mit Werten
um 0,1 uSv/h dann wieder auf das natiir-
liche Niveau. Am Nachmittag des glei-
chen Tages wurde die Empfehlung zum
Verbleib im Haus aufgehoben. Am
2. Oktober um 18.30 Uhr wurde auch der
Evakuierungsbeschluss fiir die Bevol-
kerung im Umkreis von 350 m aufge-
hoben.

Parallel mit dem Entfernen des Kiihl-
wassers wurden Vorkehrungen getroffen,
Borsidure (H3BO3) in den Sedimenta-
tionsbehilter zu injizieren. Bor ist ein
starker Neutronenabsorber, dessen Anwe-
senheit zur Folge hat, dass weniger Neut-
ronen zur Verfiigung stehen, um weitere
Spaltprozesse im Uran auszuldsen. Da
keine Borsiure auf dem Gelidnde der JCO
verflighbar war, musste diese aus einer 10
km entfernten Forschungsanlage herbei-
geschafft werden. Eine Feuerspritze
wurde benutzt, um 17 1 der Borsdure mit
einem Anteil von 25 g Bor/l in den Sedi-
mentationsbehilter einzufiillen.

Nach Beendigung der nuklearen Ket-
tenreaktion bestand eine weitere Aufgabe
darin, die Umgebung gegen die Gamma-
strahlung abzuschirmen, die von den
Spaltprodukten im Sedimentationsbehil-
ter ausging und die zunichst durch das
Gebidude zuriickgehalten wurde. Am
Morgen des 2. Oktober wurde eine Ab-
schirmung aus Sandsidcken um das Ge-
bdude errichtet. Ausserdem wurden an
einigen Stellen um die Testanlage Beton-
blocke aufgebaut.

Die Arbeiter, die die Borsdure in den
Sedimentationsbehilter eingefiillt hatten,
berichteten, dass keine mechanischen
Schidden an den Einrichtungen und den
Gebiuden zu beobachten gewesen seien
und das Ventilationssystem, das fiir einen
Unterdruck im Gebiude sorgte, noch ord-
nungsgemiss arbeite. Als jedoch entdeckt
wurde, dass radioaktives *'T in die Um-
gebung freigesetzt worden war, wurde
am 5. Oktober beschlossen, das Ventila-
tionssystem abzuschalten, und es wurden
Massnahmen ergriffen, um die passive
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Zuriickhaltung der Spaltprodukte durch
das Gebiude zu verbessern.

Neutronenphysikalische und
thermodynamische Uberle-
gungen zum Unfallablauf

Fiir eine hinreichend belastbare quanti-
tative Analyse des Unfallablaufs lagen
kurz nach dem Unfall noch nicht genii-
gend Detailinformationen vor. Trotzdem
war es aber moglich, grundsitzliche Aus-
sagen iiber die zeitliche Entwicklung der
erzeugten nuklearen Leistung und der
auftretenden Temperaturen zu machen.
Die das Zeitverhalten bestimmenden An-
fangs- und Randbedingungen sind dabei
im Wesentlichen durch die zeitliche Zu-
fuhr der Spaltstoffmenge, durch die Lo-
sungsmittelmenge, die Behiltergeometrie
und durch die wihrend der ca. 20 h an-
dauvernden Kritikalitit vom Kiihlsystem
abgefiihrte Wirmemenge gegeben. Uber
diese Grossen lagen vorldufige Daten
vor, die es den Autoren erlaubten, einige
erste Modelluntersuchungen durchzufiih-
ren. Inzwischen wurden derartige Ana-
lysen auch von anderen Institutionen, wie
der japanischen NSC und dem Japan
Atomic Energy Research Institute (Jaeri),
durchgefiihrt. Wegen der Streubreite der
zu Grunde gelegten Randbedingungen
unterscheiden sich die quantitativen Er-
gebnisse. Der grundsitzliche Verlauf ist
aber wohl verstanden und wird dadurch
nicht beeinflusst.

Verlauf der Reaktivititstransienten

Durch die Zugabe von weiterem Ura-
nylnitrat zur bereits in den Sedimenta-
tionsbehilter eingefiillten Uranlosung
wurde das vorliegende System mit
dem als Neutronenreflektor wirkenden
Wasserkiihlmantel stark iiberkritisch.
Als Folge davon entstand eine schnell
anwachsende Kettenreaktion mit ent-
sprechend  starker Wirmeerzeugung.
Dies fiihrte zu einer Aufheizung der
Uranylnitratlosung bis zum Siedepunkt.
Durch die Temperaturerhohung der
Uranlosung kam es aber zu einer Verrin-
gerung der ausgelosten Kernspaltungen
bzw. der Neutronenproduktion durch fol-
gende physikalischen Riickkopplungs-
effekte:

— negativer Dopplerkoeffizient im >%U
— negativer Moderatorkoeffizient im
Sidure/Wasser-Gemisch
— negativer Void-Koeffizient durch Aus-
dehnung und Blasenbildung in der Lo-
sung
Hierdurch wurde die eingebrachte
Uberschussreaktivitit” abgebaut. Die ge-
samte Zeitdauer dieser ersten Phase
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Bild2 Geometrie des Sedimentationshehalters der
JCO-Anlage in Tokai-mura (Angaben in mm)

diirfte bei maximal einigen Sekunden ge-
legen haben.

Nach Beendigung dieser Exkursions-
phase blieb im zeitlichen Mittel — wahr-
scheinlich kam es durch Instabilititen
beim Wechselspiel zwischen Sieden und
zumindest teilweisem Rekondensieren an
den Behilterwinden zu einem oszillatori-
schen Verhalten — ein gerade kritisches
System mit selbsterhaltender Kettenreak-
tion zuriick. Die von diesem System er-
zeugte nukleare Leistung war im Gleich-
gewicht mit der vom Kiihlsystem abge-
fiihrten Leistung. Bei zeitlich konstanter
Kiihlung stellte sich demnach eine Pla-
teauphase mit konstanter Neutronenpro-
duktion ein. Diese wurde erst nach ca. 20
Stunden durch das Ablassen des Kiihl-
wassers beendet. Im verbleibenden unter-
kritischen System kam die Kettenreak-
tion sofort zum Erliegen, und als Rest-
wirmequelle verblieb nur die durch die
Spaltprodukte in geringer Menge er-
zeugte Nachzerfallswirme.

Ergebnisse von Berechnungen

Zur Abschiitzung der eingebrachten
Reaktivitit und des sich daraus erge-
benden Spaltleistungsverlaufs wurden
die Rechenprogramme MCNP-4B und
Keno-Va eingesetzt. Zur Beschreibung
des transienten Verlaufs wurde ein auf
den punktkinetischen Gleichungen basie-
rendes Programm um die hier wirkenden

7 Die Uberschussreaktivitit ist ein Mass dafiir, wie
schnell die nukleare Leistung bzw. die Neutronenpopu-
lation in einem tiberkritischen System ansteigt.
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Riickkopplungseffekte zu einem einfa-
chen Modell des mit der Uranylnitratlo-
sung gefiillten Sedimentationsbehilters
erginzt.

Die Daten iiber die Geometrie des Be-
hilters und die Beschaffenheit der Spalt-
stofflésung wurden der Literatur entnom-
men. Danach hatte der Behilter einen
Innendurchmesser von 45 cm. Die Behil-
terwand und der Boden bestanden aus
Edelstahl von 0,3 cm Dicke, umgeben
von einem Wasserkiihlmantel von ca.
3 cm Dicke (Bild 2). Das Gesamtvolu-
men der Spaltstofflosung wurde mit ca.
401 angegeben. Die Fiillhohe des Behiil-
ters ergab sich dann zu etwa 25 cm. Aus
diesen Daten wurde ein geometrisches
Rechenmodell erstellt, das in Bild 3 ge-
geben ist.

Die Kritikalitit des betrachteten Sys-
tems wird ausser von der Menge und der
Anreicherung des eingebrachten Urans
auch von der Salpetersidurekonzentration
bestimmt, da der enthaltene Stickstoff als
leichter Neutronenabsorber wirkt und die
Salpetersidure den Wasseranteil reduziert.
Detaillierte Angaben zu dieser Konzent-
ration lagen kurz nach dem Unfall nicht
vor, und es wurde daher eine gewisse
Bandbreite parametrisiert. Ebenso wurde
mit der nicht bekannten Zusammenset-
zung des Behilterwandmaterials verfah-
ren.

Die Monte-Carlo-Berechnungen erga-
ben bei der Annahme von 16 kg Uran und
einer 18.8%igen Anreicherung Multipli-
kationsfaktoren® zwischen 1,02 und 1,09
fiir den gesamten zu Grunde gelegten In-
halt des Behilters bei vorhandener Was-
serkiihlung. Aus heutiger Sicht diirfte der
untere Wert die tatsidchlichen Bedingun-
gen am besten beschreiben. Damit war
das System auf jeden Fall erheblich iiber-
kritisch, und die Exkursionsphase diirfte
heftig gewesen sein. Gleichzeitig scheint
heute festzustehen, dass die in das Sys-
tem eingebrachte Reaktivitdt nicht nur

Behalterwéande

Kuhlwassermantel

Uranyl-Nitrat-Lésung

Bild 3 Modell des Sedimentationsbehalters
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kleiner war, sondern der Eintrag auch be-
deutend langsamer erfolgte als von den
Autoren in einer fritheren Untersuchung
angenommen. Im Gegensatz zu der frii-
her gemachten Annahme eines linearen
Eintrags von 5% in 5 s wird heute davon
ausgegangen, dass eine Reaktivitit von
etwas mehr als 2% innerhalb von etwa
30 s eingebracht wurde. Der Grund hier-
fiir ist wohl, dass die Uranylnitratlosung
aus dem 5-1-Gefiss tiber einen Trichter,
dessen Ausfluss den Volumenstrom be-
grenzt, in den Sedimentationsbehilter
eingefiillt wurde. Die damaligen Rech-
nungen wurden deshalb fiir diese neuen
Randbedingungen wiederholt.

Mit einem zu Grunde gelegten Multi-
plikationsfaktor von 1,02 ergab eine er-
neute Rechnung, dass die eingebrachte
Uberschussreaktivitit durch das Erhitzen
der Uranlosung bis zum Siedepunkt und
durch Dampfblasenbildung abgebaut
wurde. Bei einer mittleren spezifischen
Wirme fiir Wasser von ca. 4,2 kJ/kg war
dazu eine Energie von etwa 17 MJ erfor-
derlich. Zumindest diese Energie wurde
durch Kernspaltungen withrend der Ex-
kursionsphase aufgebracht. Wenn, wie
wahrscheinlich, diese Phase innerhalb
einiger Sekunden abgeschlossen war,
muss die Peak-Leistung des Systems
kurzfristig weit im Megawattbereich ge-
legen haben. Dies wird durch die durch-
gefiihrten Dynamikberechnungen besti-
tigt.

Die wihrend der Plateauphase vorlie-
gende mittlere Spaltleistung wurde an-
hand der durch die Kiihlung abgefiihrten
Leistung abgeschitzt. Unter Annahme
einer Wirmetibergangszahl von ca. 1000
W/m?K fiir den Wirmeiibergang von der
merklich bewegten Losung zur Behilter-
wand und von ca. 150 W/m*K von der
Behilterwand an das Kiihlwasser ergibt
sich bei einer angenommenen Tempera-
turdifferenz von 60 °C und einer Kiihl-
fliche von ca. 0,35 m? eine abgefiihrte
Leistung von etwa 2,5 kW. Die wihrend
der Plateauphase von dem kritischen Sys-
tem nuklear erzeugte Wirme liegt damit
bei ca. 180 MJ, d.h. sie ist etwa zehnmal
so gross wie die in der Exkursionsphase
erzeugte Wirme. Mit der bekannten Zahl
von 3,2-10'" Kernspaltungen pro Joule
ergibt sich damit die Gesamtzahl der
Kernspaltungen zu etwa 5-10'%, wobei
davon ca. 90% wihrend der Plateauphase
stattgefunden haben.

In den Bildern 4-6 sind die wichtigs-
ten Resultate der dynamischen Rechnun-
gen zusammengefasst. Bild 4 zeigt den
Verlauf der nuklearen Leistung im Kurz-
zeitbereich, wihrend Bild 5 einen zeit-
lichen Gesamtiiberblick gibt. Demnach

folgt auf den sehr hohen Peak (7 MW)
eine Phase der Leistungsreduktion, deren
Verlauf durch Unterkritikalitdt und die
Dynamik der verzdgerten Neutronen cha-
rakterisiert ist. Nach Beendigung der
starken Siedephase und durch leichte Ab-
kiihlung geht die Leistungsproduktion
mit abklingenden Oszillationen in ein
Gleichgewicht mit der durch das Kiihl-
system abgefiihrten Leistung von ca. 2,5
kW tiber. In Bild 6 ist die in den ersten
3 h freigesetzte Energie als Funktion der
Zeit dargestellt. Nach der sprunghaften
Freisetzung zu Beginn geht diese Grosse
in einen linearen Verlauf iiber, der nach
20 h den oben angegebenen Wert von ca.
180 M1 erreicht.

Wenn die angegebenen Zahlen auf
Grund der vereinfachten Modellierung
auch mit Unsicherheiten behaftet sein
mogen, so geben sie doch einen Eindruck
vom zeitlichen Verlauf und der Grossen-
ordnung der Spaltungen und freigesetzten
Energien. Diese werden auch durch die
bisher verdffentlichten Angaben des Jaeri
und der japanischen NSC bestitigt. Nach
deren Untersuchungen erreichte der erste
Peak wiihrend der Exkursionsphase eine
Leistung im Bereich von 7-20 MW, und
die Zahl der hierbei aufgetretenen Spal-
tungen betrug 2 bis 4-10'7. Die Gesamt-
zahl der bei dem Unfall ausgelosten Spal-
tungen wurde durch Messungen unter
Verwendung zweier unterschiedlicher
Methoden bestimmt. Eine radiochemi-
sche Analyse der Uranylnitratlosung
ergab einen Wert von 2,5-10'8, und eine
Aktivierungsanalyse des Behilterstahls
lieferte einen Wert im Bereich von 2,3 bis
2.4-10'8. Derzeit wird fiir die Gesamt-
zahl der Spaltungen von einem Wert von
2,5-10'" ausgegangen. Zusammenfas-
send kann man sagen, dass der Unfall von
Tokai-mura #hnlich abgelaufen ist wie
frithere Kritikalitdtsunfille in spaltstoff-
haltigen Losungen.

Kritikalitatswerte bei Einhaltung der
administrativ vorgegebenen Uran-
mengen

Abschliessend soll noch iiber Ergeb-
nisse von Kritikalititsrechnungen bei
Einhaltung der Mengenbegrenzung fiir
das Uran berichtet werden. Fiir eine
Uranmenge von 2.4 kg, die bis zu einer
18,8%igen Anreicherung zur Verarbei-
tung im Sedimentationsbehilter geneh-
migt worden sind, ergab sich in der Rech-
nung ein Multiplikationsfaktor von
ko409 = 0,60, also ein absolut kritisch

8 Der Multiplikationsfaktor ist eine physikalische
Grosse zur Beschreibung der Neutronenbilanz in einem
spaltstoffhaltigen System. Im stationdren Fall ist der
Multiplikationsfaktor =1, bei Zunahme der Kernspal-
tungsprozesse > | und bei deren Abnahme < 1.
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Bild 4 Leistungstransiente im Kurzzeitbereich

sicherer Wert. Desgleichen zeigte eine
vergleichende Rechnung, dass fiir 4%
Anreicherung auch bei 16 kg Uran kei-
nerlei Gefahr bestanden hitte. Auch hier
ergab sich mit kj¢4e) =0,61 ein sicher-
heitstechnisch vollig unbedenkliches Er-
gebnis. Dies zeigt, dass bei Einhaltung
der administrativ vorgegebenen Grenz-
werte ein Unfall, selbst bei Umgehung
der behordlich vorgeschriebenen Pro-
zessschritte, sicher hitte ausgeschlossen
werden konnen.

Radiologische Auswirkungen

Infolge des Kiritikalitdtsunfalls in
Tokai-mura wurde eine grosse Anzahl
von Personen einer Neutronen- und
Gammastrahlung ausgesetzt, welche
wihrend der Exkursions- und der Pla-
teauphase der Kettenreaktion freigesetzt
wurde. Hinzu kam die Gammastrahlung,
die von den bei den Spaltprozessen gebil-
deten Spaltprodukten im Sedimentations-
tank ausging. Zur Bestimmung der von
den betroffenen Personengruppen aufge-
nommenen Strahlungsdosen wurden so

Bild 5 Leistungstransiente im Stundenbereich

weit wie moglich Ganzkorpermessungen
und Filmdosimeterauswertungen vorge-
nommen. Ausserdem wurde die zeitliche
Verinderung der Strahlungsdosen fiir
verschiedene Entfernungen unter Ver-
wendung von Neutronen- und Gamma-
messungen abgeschitzt. Auf der Grund-
lage dieser Daten und unter Berticksichti-
gung des Individualverhaltens und der
Abschirmwirkung der Gebidude wurden
auch die aufgenommenen Dosen von Per-
sonen abgeschiitzt, fiir die keine Mess-
werte vorlagen. Insgesamt ergibt sich
hierbei das folgende Bild.

Dosisbelastung der JCO-Angestellten

Die drei mit dem Einfiillen der Uranyl-
nitratlosung beschiftigten Arbeiter erlit-
ten eine sehr hohe Strahlenbelastung. Die
von ihnen aufgenommene Dosis wurde
durch die Untersuchung der **Na-Kon-
zentration im Blut, durch Ganzkorper-
messungen, durch Chromosomenuntersu-
chungen und Lymphozytenzihlung be-
stimmt. Ein Arbeiter erhielt demnach
eine Strahlungsdosis, die einer 16-20
Gy-iiquivalenten (GyEq)’ Gammastrah-
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lung oder mehr entsprach, und ist an den
Folgen dieser Dosis am 21. Dezember
gestorben. Ein weiterer Arbeiter starb am
27. April des Folgejahres (Dosis: 6-10
GyEq). Der dritte Arbeiter wurde einer
Strahlung von 1-4,5 GyEq ausgesetzt
und konnte am 20. Dezember aus dem
Krankenhaus entlassen werden. Er bedarf
aber immer noch einer medizinischen Be-
handlung und wird regelmissig unter-
sucht.

Weitere 169 Angestellte befanden sich
wiihrend des Unfalls auf dem Anlagenge-
linde und waren an der Beendigung des
Unfalls beteiligt. Von diesen waren 18
Personen wihrend der bestehenden Kriti-
kalitit zur Entfernung des Wassers aus
dem Kiihlmantel des Sedimentationsbe-
hilters eingesetzt und waren dabei Strah-
lungsdosen zwischen 3.6 und 48 mSv
ausgesetzt'’, Die sechs Personen, die zum
Einfiillen der Borsiure eingesetzt worden
waren, erhielten Dosen zwischen 0,7 und
3,5 mSv. Ganzkorpermessungen und
Filmdosimeterauswertungen ergaben bei
weiteren 49 Personen Belastungen von
0,6—47.4 mSv. Bei den restlichen 96 Per-
sonen wurde die aufgenommene Dosis
aus den Messdaten fiir die oOrtliche und

? Die Arbeiter wurden bei dem Kritikalititsunfall einer
gemischten Neutronen- und Gammastrahlung ausge-
setzt, die auch bei gleicher Energieaufnahme der jewei-
ligen Strahlung zu unterschiedlichen biologischen Aus-
wirkungen fiihren. Die Grosse GyEq wird hier benutzt,
um anzuzeigen, dass die Neutronendosen entsprechend
gewichtet worden sind, um deren relative biologische
Wirksamkeit zu beriicksichtigen und die angegeben Do-
siswerte mit denen fiir Gammastrahlen vergleichen zu
konnen. Bei einmaliger kurzzeitiger Ganzkorperbestrah-
lung konnen 7 Gy als absolut tédliche Dosis angenom-
men werden. Eine Bestrahlung mit 4 Gy (mittlere letale
Dosis) verursacht eine Sterblichkeit von etwa 50%.

!9 Die mittlere natiirliche Strahlenbelastung liegt in
Deutschland bei 2,4 mSv pro Jahr mit einer typischen
Streubreite im Bereich von 1-5 mSv pro Jahr je nach
Aufenthaltsort. Nach dem Entwurf der Novelle (Nach-
tragsgesetz) Strahlenschutzverordnung diirfen die effek-
tiven Kérperdosen fiir beruflich strahlenexponierte Per-
sonen 20 mSv pro Jahr nicht tiberschreiten.
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zeitliche Dosisverteilung abgeschiitzt,
und die resultierenden Werte lagen im
Bereich von 0,06-6,6 mSv.

Belastung von weiterem Personal

Von Regierungsseite wurden 206 Per-
sonen im Zusammenhang mit den Arbei-
ten zur Beendigung des Unfalls ein-
gesetzt. Bei 57 Personen zeigten Film-
bzw. Thermoluminiszenzdosimeter eine
Strahlenexposition an, wobei Dosiswerte
von 0,1-9,2 mSv festgestellt wurden.
Bei den drei Feuerwehrleuten, die bei
den Notfallmassnahmen eingesetzt wor-
den waren, ergaben Ganzkorpermes-
sungen Dosiswerte zwischen 4,6 und
9.4 mSv.

Aufgenommene Strahlungsdosis der
Anwohner

Bei sieben Anwohnern in der Evakuie-
rungszone, die sich innerhalb von 350 m
um die betroffene Anlage erstreckte, wur-
den Ganzkorpermessungen durchgefiihrt,
und die von diesen Personen aufgenom-
menen Dosen wurden zu 6,7-16 mSv be-
stimmt. Bei 200 weiteren Personen, die in
der Evakuierungszone wohnten oder ar-
beiteten und fiir die keine Messungen
vorlagen, aber eine Strahlenexposition
angenommen werden musste, wurde die
Dosisbelastung unter Beriicksichtigung
des Individualverhaltens zu 0,01-21 mSv
abgeschiitzt.

Schlussfolgerungen

Der Kritikalitdtsunfall in Tokai-mura
ist nach den bekannt gewordenen Infor-

Sicherheit von kerntechnischen Anlagen

mationen in seinem physikalischen Ab-
lauf vergleichbar mit fritheren Kritikali-
titsexkursionen in spaltstoffhaltigen Lo-
sungen. Die Ursachen fiir den Unfall
lagen im Wesentlichen in den folgenden
Unzuldnglichkeiten:

— Der Sedimentationsbehilter in der be-
troffenen Urankonversionsanlage war
nur dann unterkritisch, wenn Anrei-
cherungsgrad und zugehorige Spalt-
stoffmenge korrekt eingehalten wur-
den.

— Es lagen Mingel in der anlageninter-
nen Kontrolle und der behordlichen
Aufsicht vor. Diese riihrten daher, dass
nach dem japanischen Atomgesetz
eine regelmiissige Kontrolle und Uber-
wachung der nuklearen Sicherheit von
Brennstoffverarbeitungs und -ferti-
gungsanlagen nicht vorgesehen waren.

— Das Fachwissen des Personals der JCO
war hinsichtlich Kritikalitdtssicherheit
offensichtlich unzureichend.

— Der Betreiber der Anlage und die ein-
gesetzten Arbeiter hatten den Arbeits-
vorgang gegeniiber dem genehmigten
Prozessablauf geédndert.

Die nach dem Unfall durchgefiihrten
Untersuchungen ergaben, dass die radio-
logischen Auswirkungen im Wesent-
lichen auf die Anlage und das direkt be-
teiligte Personal beschrinkt blieben.
Dabei war allerdings die Strahlenbelas-
tung der Arbeiter, die mit dem Umfiillen
der Uranlosung beschiftigt waren so
hoch, dass zwei von ihnen verstorben
sind. Der dritte Arbeiter hat zwar den Un-
fall {iberlebt, muss aber immer noch me-

Bilan - un an apreés

une fois déclenchée peut tout juste se maintenir.

L'accident de criticalité de Tokai-mura

En automne 1999, un accident de criticalité” s’est produit dans une des instal-
lations de conversion d’uranium de Tokai-mura, provoquant une réaction en
chaine nucléaire incontrolée et s’entretenant elle-méme qui a duré environ 20
heures. Celle-ci a fait apparaitre dans les alentours de I’installation concernée des
doses locales élevées de rayonnement neutronique et gamma. Deux des trois col-
laborateurs directement touchés par 1’accident sont décédés depuis des suites de
I’irradiation. En revanche, seule une faible quantité de radioactivité s’est échappée
vers I’environnement sous forme de produits de fission. L’autorité japonaise a
classé I'incident dans la catégorie 4 de I'International Nuclear Event Scale qui
comprend sept niveaux. Cet événement aura des répercussions sur les procédures
d’autorisation appliquées a 1’avenir au Japon et la surveillance exercée par les
autorités sur les installations de traitement des combustibles. Un contrdle des ins-
tallations de traitement des combustibles nucléaires en Allemagne a révélé que
I’accident de Tokai-mura ne donnait pas lieu a des mesures particuliéres en vue de
modifier ou de compléter les mesures de prévention de ces dispositifs.

" On appelle criticalité I’état d’un systeme contenant des matieres fissiles dans lequel une réaction en chaine
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dizinisch behandelt und regelmissig

untersucht werden.

Der Firmenleitung der JCO und der
Aufsichtsbehorde ist im Zusammenhang
mit der Beendigung des Unfalls vorzu-
werfen, dass es keine Plidne zur Bewilti-
gung von Storfillen oder Unfillen bei
einer Kritikalitdt gab. Es fehlten ausser-
dem ein Neutronenmonitor im dem Raum
mit dem Sedimentationsbehilter sowie
Personendosimeter fiir die eingesetzten
Arbeiter. Die Borsiure zur Erhhung der
parasitiren Neutronenabsorption in der
Uranlosung musste erst aus einer 10 km
entfernten Forschungsanlage mit der
Feuerwehr herangeschafft werden. Wei-
ter ist nicht zu verstehen, dass es mehr als
13 h dauerte, bis die Entscheidung getrof-
fen wurde, das Kiihlwasser aus dem
Mantel des Sedimentationsbehilters ab-
zulassen, und dass bis zur Evakuierung
der 161 Anwohner rund 10 h verstrichen
sind. Durch schnellere Entscheidungen
hitten die radiologischen Auswirkungen
des Unfalls auf das eingesetzte Personal
und die Anwohner in der Umgebung ver-
ringert werden konnen.

Als Folge des Unfalls und der sich
daran anschliessenden Untersuchungen
wurde und wird das japanische kerntech-
nische Regelwerk geindert. Zukiinftig
sollen alle Anlagen, die mit mehr als
einer kritschen Masse Spaltstoff umge-
hen, regelmissig inspiziert werden. Da-
bei sollen jihrliche Inspektionen auf
Anderungen der Anlagen und vierteljihr-
liche Kontrollen auf Einhaltung der Si-
cherheitsbestimmungen durch Regie-
rungsinspektoren durchgefiihrt werden;
ausserdem sollen in den betroffenen An-
lagen Regierungsinspektoren zur tig-
lichen Kontrolle der Arbeitsabldufe ein-
gesetzt werden. Weiter wird ausdriicklich
gefordert, dass das bei kerntechnischen
Arbeiten eingesetzte Personal in Zukunft
geschult wird. Allerdings zeigen die Er-
eignisse von Tokai-mura auch, dass eine
Kritikalitidtskontrolle, die allein auf admi-
nistrativen Massnahmen beruht, keine
ausreichende Sicherheit vor Unfillen die-
ser Art bietet.

Auf Grund des Unfalls wurden auch in
Deutschland die kerntechnischen Anla-
gen zur Brennstoffversorgung und die
damit verbundenen Vorsorgemassnah-
men einer erneuten Bewertung unterzo-
gen. Hierbei wurden folgende wichtige
Sachverhalte iiberpriift:

— Auslegung von Anreicherungsanlagen
und Brennelementfabriken gegen Kri-
tikalitdtsunfille

— Anwendung des Sicherheitsprinzips
des Doppelfehlers (d.h. mindestens
zwei  voneinander  unabhingige,
gleichzeitig wirkende, im bestim-
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mungsgemdssen Betrieb nicht zu er-
wartende Ereignisse miissen eintreten,
bevor Kritikalitdt erreicht werden
kann)

— Regelmiissige interne und externe be-
hordliche bzw. gutachterliche Kont-
rolle der Einhaltung der Sicherheits-
vorkehrungen und regelmissige Fach-
kundenachweise des kerntechnischen
Personals
Die Uberpriifung ergab, dass wegen

des Unfalls in Tokai-mura kein Hand-

lungsbedarf vorliegt, die Vorsorgemass-
nahmen in Deutschland zu dndern oder
zu ergidnzen. Der Unfall in Japan zeigt
allerdings nochmals auf, wie wichtig es
ist, dass das erforderliche Fachwissen
bei den Betreibern von Brennstoffversor-
gungseinrichtungen und bei den Gutach-
terorganisationen auf dem Gebiet der

Kritikalitdtssicherheit erhalten bleibt und
die Einhaltung der vorgegebenen Regeln
durch Kontrollen iiberpriift wird.

Literatur

The Report of the Uranium Processing Plant Criticality
Accident Investigation Committee. Nuclear Safety
Commission. December 1999, Provisional Transla-
tion May 29, 2000.

U.S. Department of Energy: Trip Report of Visit to
Tokio and Tokai-mura, Japan, on October 18-19,
1999. March 2000.

A. Suzuki: Causes of the JCO Criticality Accident and
Lessons Learned, International Workshop on the
Safety of the Nuclear Fuel Cycle. Tokio, May 29-31,
2000.

International Atomic Energy Agency (IAEA): Report
on the preliminary fact finding mission following
the accident at the nuclear fuel processing facility
in Tokai-mura, Japan. Wien, November 1999.

K. Kugeler, H. Brockmann, P. Phlippen, W. Scherer
und J. Singh: Informationen und Analysen zum
Kritikalitatsunfall in Tokai-mura. atw 44, Heft 11,
November 1999.

J.F. Briesmeister. MCNP-A General Monte-Carlo
N-Particle Transport Code, Version 4B. LA-12625-
M, 1997.

L. M. Petrie, L.F. Landers: Keno-Va: An Improved
Monte-Carlo Criticality Program with Supergrou-
ping. Nureg/CR-0200, 1993.

ICRP-Publication 60: 1990 Recommendations of the
International Commission of Radiological Protec-
tion. Annals of the ICRP 21 No.1-3, 1991.

Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz und
Reaktorsicherheit: Entwurf einer Verordnung fir
die Umsetzung von Euratom-Richtlinien zum
Strahlenschutz, Stand 3. April 2000.

W. Heinicke et. al.: Handbuch zur Kritikalitat. Gesell-
schaft fur Reaktorsicherheit (GRS), Dezember
1985.

Deutsches Atomforum e.V.: Dokumentation zum Kri-
tikalitatsunfall in Tokai-mura. Bonn, 5. November
1999.

LANZ HE Sch

ienenverteiler zur

FM 9800
Intelligentes Leitungsortungssystem
fiir erdverlegte Kabel und Rohre

Stromiibertragung und -Verteilung

fir Biro-, Gewerbe-, Zweck- und Industriebauten
400 - 6’000 A/1°000 V AC/DC IP 54 und IP 68
EN/IEC-normkonform Produktion ISO 9001

e Keine Kondensation
Keine Korrosion

e Giessharzvergossen
e Mit Cu- oder Al-Leiter

e Wenig Spannungsverlust ® Anschlusselemente +
Abgangskasten nach
e Hohe Kurzschluss-

A Kundenwunsch
festigkeit Wart frei
e Hohe mech. Festigkeit ki t-mg-s rel-
sBeste thenmisthie e Just-in-time lieferbar
Eigenschaften e Preisgiinstig

Profitieren Sie von der LANZ Kernkompetenz. Verlangen Sie
Beratung, Offerte, rasche und preisgunstige Lieferung von
lanz oensingen ag ch-4702 oensingen sldringstrasse 2
tel. ++41/62 388 21 21 fax ++41/62 388 24 24 e-mail: info@lanz.oens.com
,%@ _________________________________________________________
[ LANZ HE Schienenverteiler interessieren mich. Senden Sie Unterlagen.
[] Kénnen Sie mich besuchen? — Bitte telefonische Voranmeldung

Name/Adresse/Tel.

[—IQ|

26

N Jlanz oensingen ag

4702 Oensingen Siidringstrasse 2 Tel. ++41/62 388 21 21

N

¢ Automatisches Richtungsfiihrungssystem

e Strommessung zur Differenzierung von
parallel verlaufender Leiter

¢ Einknopfbedienung mit digitaler Tiefenanzeige

1100171 N TPERSTAR
Alte Steinhauserstrasse 19, 6330 Cham

Telefon 041 741 84 42, Fax 041 741 84 66

Internet: www.interstar.ch  E-Mail: info@interstar.ch

Bulletin ASE/AES 03/01



	Der Kritikalitätsunfall von Tokai-mura

