f Ut v e %@Eﬁ;giwﬁ

[ B §7.20. 13 perms *
/

Bericht ilber den Reaktorunfall Lucens, 21,1.69

Bericht Nr. 1, 1969 an KUER und Alarmausschuss .7 72¢y 2

Freiburg, 31.3.69 O.Huber, J.Halter, P.Winiger

Kap. I. BErste Massnahmen

Die lessstelle Freiburg der KUER erhielt am 21.1.69 um 1900 Uhr
telefonisch von der Ueberwachungszentrale des Alarmausschusses
die Mitteilung, dass sich im Centre Nucléaire ILucens (CNL) ein
Unfall ereignet habe, bei welchem Radioaktivitat aus dem Kamin

entwichen sei. Nahere Hinzelheiten waren noch nicht erhiltlich.

Gemass Artikel 7 / 3 der Verordnung iiber die Alarmorganisation
hat diese bei Reaktorunfallen mit der KSA zusammenzuarbeiten.
Dabei hat sich der Alarmausschuss ( AA ) speziell um die Radio-
aktivitat zu kimmern, welche in allgemein zugangliches Gebiet
selangt und eventuell Massnahmen zum Schutz der Bevolkerung

vorzuschlagen,

Unter diesem Gesichtspunkt wurde von Payerne sofort telefonisch
die Umstellung der Luftiiberwachungsanlagen in Morges und Sai-
gnelégier auf doppelte Ansauggeschwindigkeit angeordnet. Um
1920 h wurde von Freiburg aus das CNL veranlasst, eine Mess-
equipe zur Kontrolle der Luftaktivitdt in der Umgebung von Lu-

cens einzusetzen.

Anschliessend begaben sich von Freiburg zwei Experten des AA
nach Lucens, wahrend der dritte die Messapparaturen vorbereite-
te und iberpriifte.

Kurz nach der Ankunft in Lucens traf die Meldung ein, dass in

Bussy um 2050 h eine Luftaktivitat von 3000 pCi/m3 gemessen
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wurde, #ine Ueberschlagsrechnung zeigte, dass selbst im schlimm-
sten Fall, wenn die ganze Aktivitat von I-131 stammte, durch
Binatmen wahrend einer Stunde in der Schilddriise eine Dosislei--

a rad/h resultierte. Selbst bei relativ stagnie-

stung von 3.10°
render Luft ware unter diesen Umstanden die Schilddrisenbela-
stung der Bevdlkerung unwesentlich geblieben. Schon bei der
Rilckkehr der lessequipe des CNL um 2230 h zeigte sich, dass der
tiberwiezende Teil der Luftaktivitat nicht dem I-131 zuzuschrei-
ben war und damit war jede Gefahr flir die Bevdlkerung ausge=-
schlossen. Zudem stent nicht fest, welcher Teil der 3000 pCi/m3
auf natiurliche Rédioaktivitat zuriickzufihren ist, Die Luftpro-
ben der iibriren Stellen zeigten Aktivitatswerte, welche sich im

Rahmen der natiirlichen Aktivitat hielten.

Nachdem also feststand, dass der Unfall fir die Allgemeinbe-
volkerung keine Gefahr bedeutete und dass das Ausland in keiner
Weise in Mitleidenschaft gezogen wlirde, konnte eine Anfrage von
Payerne betr, eventuelle Mitteilung des Unfalls an die Nach-
barstaaten und die OECD dahin beantwortet werden, dass diese

nicat dringend sei. Sie wurde einige Tage spater ausgefihrt.

Nach der Ankunft der Vertreter der KSA fand um 2300 h eine
Orientierung iber die Lage statt. PFir die Arbeiten der KUER
waren dabei nur folgende Punkte wichtig :

1) Die Iodfilter im Karin miissen vom Kommandoraum aus einge-
schaltet werden, was erst ca. 20 Minuten nach dem Unfall aus-

gefinrt wurde.

2) 43 war anzuneamen, dass ein Verlust von D20 durch Auslaufen
entstanden sei j; allerdings bestehe keine Gefahr, dass unkon-
trolliert Tritium-verseuchtes Abwasser das Reaktorgelande ver-

lassen «énnte.

Zwischen 23%0 und 2400 h entnahm eine Equipe vom CNL unter
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Anwesenneit von J. Halter noch einmal in Bussy verschiedene
Proben, darunter eine Luftprote von 1 mj. Ihr mit dem tragba-
ren Gerat sofort ge essener Aktivitatswert ergab 1500 pCi/ms,
also ungefehr die Hulfte der ersten Probe. Ausserdem wurden
Abstrichproben (Hausmauer, Treppengelander, Wohnwagen) erho-
ben, welche keine Aktivitat zeigten. Da sich der Unfall im
Winter, also wahrend der Trockenfiitterungszeit, ereignet hat,
war keine Kontamination der Milch zu erwarten. Fiir die Auf-
nahme von Aktivitat mit der Nahrung kamen nur Wintergemiise in
Frage., Bine Lauchprobe, ebenfalls in Bussy entnommen, und zur
Vollsténdigkeit des Ueberblicks eine Grasprobe von ca. 300 m
Entferuun. vom Kamin des Reaktors konnten erst in Freiburg

gemessen werden, wobeil keine Aktivitat festgestellt wurde.

Zin Teil der kontaminierten Luft war aus der Reaktorkaverne in
die iibrizen Raume der Anlage und durch die Eingangstire ins
Freie gedrungen. Eine vor dem Gebaudeeingang um 2300 h erhobe-
ne Luftprobe hatte eine Aktivitut von 45000 pCi/mS. Um die
gleiche Zeit zeigten Luftproben aus der Eingangshalle und dem
Kommandoraum Aktivitidten, welche den Endausschlag des Mess-
instrurentes und damit lBUOOOpCi/m3 Luft iirerstiegen. Von
diesen starken Proben wurde noch in der Nacht in Freiburg das

"Unfallsspektrum" aufgenommen.

Nach einer Abmachung iibz:r weitere von der Unfallequipe des

BIR oder dem CNL wahrend der Nacht zu erhebende Proben verliess
die dquipe von Freiburg das CNL. In Freiburg wurde unmittelbar
(22.1.69, ab 0140 h) festgestellt, dass nur noch die Luft-
pronen aus dem Innern der Reaktoranlage fiir eine Gammaanalyse
braucnbar waren. Diese ergab unter anderem sktivitaten verschie-
dener Iodisotope (I 1%2 / 133 / 135) in der Grissenordnung von
1000 pCi/m3 Luft. Daraus konnte erhartet werden, dass die noch
bedeutend kleinere Iodaktivitat der Luft ausserhalb der Ein-
gangstire des CNL zu keinen gesundheitlichen Schadigungen fir

Personen ausserhalt des Reaktorareals gefiinrt haben kann.

-3-


http://dodis.ch/33337

dodis.ch/33337

‘fMir die bei allen Luftfiltern auftretende rasch abnehmende
Agtivititskomponente gab es zwei Mdglichkeiten, entweder rihr-
te sie von einer kurzlebigen Aktivitat, (ev., auch Ra-Emanation
Bussy) oder von einem Gas her, welches in den Filtern nur

xurze zZeit zuriickgehalten wurde (da es sich um Iodfilter handel-
te, kam dieses Element dafiir nicht in Frage). Bine Bntschei-
dung wurde getroffen, indem ein weiteres Luftfilter aus dem
Innern der Anlage luftdicht abgeschlossen, sofort zur'( -Ana-
lyse nach Freiburg gebracht wurde. Eine solche Probe, entnom-
men im Maschinenraum um 0435 h (22.1.69),brachte E. Na_.el um
0610 h. Diese Probe wurde mit dem Na I-Kristall und der Ge-
Diode gemessen, Die weitaus iUberwiegende Aktivitat konnte dem
17,8 min Rb-88 zugeschrieben werden, einem Nachfolgeprodukt von
Kr-88 (2,8 h). Dieses frgebnis liasst folgende Schlussfolge-

runzen zu

a) Die vor der Eingangstiire entnommene Probe (45000 pCi/mB) ist
ebenfalls schnell abgeklungen, was damit erklurt werden
kann, dass auch deren Aktivitét hauptsiachlich von Rb-88

stammte.

b) Wenn die Luftaktivitat von Bussy (3000 pCi/mB) nicht einer
relativ hohen natiirlichen Bmanation zuzuschreiben ist, kann
ihr Abklingen leicht durch das Vorherrschen von Rb-88
erklirt werden.

c) Die Aktivitat der zweiten Luftprobe von Bussy (1500 pCi/mB)
betrug ungefahr die Hdlfte der ersten Probe. Die Zeitdiffe-
renz der beiden Probenahmen entspricht gerade der Halbwerts-
zeit des Mutterisotops von Rb-88, Wenn die Luftaktivitat in
Pussy nicht von natiirlicher Radioaktivitat stammt, lassen
sich die beschriebenen Tatsachen in Uebereinstimmung brin-
ren durch die Annanme, dass beim Unfall vor allem Kr-88

entwichen ist.
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Damit war sicher, dass der Unfall fiir die Bevdlkerung der Um-
gebung absolut ungeféhrlich war, sodass keine speziellen Mass-

nanmen creriffen werden mussten.,

Kap. II Messungen

Im folgenden sind alle Messresultate aufgefilhry welche im Zusam-

nenhang mit dem Unfall Lucens in Freiburg gewonnen worden sind.

1., Proben aus der Um_ebung des Reaktorgebiudes

e —

it Staplex-Filtern wurde je 1 m> Iuft gesammelt.

(Sammelzeit 3 Minuten)

Intnahmeort Sammelzeit Messung (Totalakiig%-
Lucens 21.1.69 2050 2030 500pCi 2240 ¢ 250pCi
Bussy 21.1.69 2050 2050 3000 " 2240 250 "
Moudon 21.1.69 2105 2105 750 " 2240 250 "
Forel Descsus 21,1.69 2140 2140 600 " 2240 250 "
Marnand Croisé 21.1.69 2200 2200 250 " 2240 ¢ 250 "
Sarzens 21.1.69 2220 2220 500 " 2240 250 "
Bussy 21.1.69 2340 2340 1500 "

Schmierproven

Hausmauer Bussy 21.1.69 2340 2340 500pCi
ireppengelander Bussy  21.1.69 2345 2345 500 "
Wonnwagen Moudon 21.1.69 2400 2400 500 "

Aus diesen Messungen ergibt sich, dass der natiirliche Untergrund
inklusive die kurzlebigen Nachfolgeprodukte der Ra-Emanation in
der Grossenordnung 200 - 800 pCi/m3 lag.
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Nur die Luftmessungen in Bussy ersaben hohere Aktivitatswerte,

welche eventuell vom Unfall stammen.

Je eine Gras- und Laucnprobe, entnommen um 2330 in Bussy, wur-
den mit dem Na I-Kristall am 22.1.69 0330 zemessen und zeigten

Keine Aktivitiat,
Alle bisner erwthnten Proben wurden zu Spezialuntersucaungen

nach Basel (Filter ;4 ) resp. Bern (Gras, Lauch ; I) geschickt.

2. Luftfilter aus dem CNL

Eine erste Gruppe umfasst die um 2300 im CNL erhobenen Luft-
proben (1 m3).

L 1 imft aus dem Kommandorasum, Aktivitat direkt nach der
Sags lung > 150000 pci/m3

L 2 Luft aus der Eingangshalle, Aktivitat > 150000 pCi/m3

L 3 Luft im Freien, ausserhalb des Haupteingangs, Aktivitat
direkt nach der Sammlung 45000 pCi/m3

Diese Proben wurden sofort nach der Riickkehr in Freiburg
(22.1.69 ab 0200 h) mit dem nNa I-Kristall gemessen.

um
Ihre ﬁ--Aktivitat war um 0200 h wer mchr als einen Faktor 200

gezeniiber der Messung in Lucens zuriickgegangen. L 1 wurde mit
dem Ge-Li-Halblziter und dem Na I-Kristall gemessen, L 2 mit

dem Na I-Kristall, L 3 war schwach.

Analyse :

L 1 : Alle im Ge-Li-Diode-Spektrum auftretenden Linien sind
dem Te-I-132 zuzuschreiben, ausser derjenigen bei 530 keV,
welche I-135 (Xe—l35m) oder I-133 sein kann und kleinen Spit-
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Zen von Te-lBlm und I-13%1.

Die lessungen mit dem Na I-Kristall am 22,1. ergaben als Akti-
vitat der einzelnen Isotope, bezogen auf die Sammelzeit 21,1,
2300 :

Isotop HWZ Luftaktivitat pCi/m”
Te-132 78 h 870
| i
I -132 2,3h 600
I -133 21 h 1500
(I-135) = Xe-135" (6,7 h) 15 min 850

Die Aufspaltung der Linie bei 530 keV in I-13%3 und Ke-l35m
erfolgte auf Grund des Abfalls der Linie in zwel Spektren
(22.1. 0735 und 22.1. 2030). Der grosste Teil der Spitze stammt
von I-13% ; entsprechend ist die angescbene Aktivitat von
Xe—ljSm mit grossen Fehlerirénzen behaftet.

L 2 : 3 Na-I-Messungen zwischen 0200 und 0545 am 22,1.69 er-

—_—

gaben dic Aktivititen, bezogen auf 21.1.69 2300 :

Te-132 78 h 110 pCi/m Luft
I-133 21h 550 n m

deitere Linien konnten nicht ausgewertet werden, Die uinie

bei 530 keV zeigte in allen 3 Spektren praktisch eine konstan-
te Intensitc.t, was darauf scnliessen lusst, dass Xe-135" (I-135
6,7h—9Xe—135m) nur in kleinem Mass zu dieser Linie beigetra-

Zen haben kann.

1 J 2 - i = T 4 !
Auch die Filter L 1 bis L 3 wurden zur & -Untersuchung nach

Basel geschickt,
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Da die Vermutung bestand, der schnelle Abfall der Filterakti-
vitet zwischen Sammlung und Aufnahme der Spektren (»v 3 h)
kbnne durch Ausgasen eines radioaktiven Isotops entstanden
sein, liessen wir alle spatern Proben luftdicht abgeschlossen

nach Freiburg bringen.

Als nichste Probe erhielten wir L 4, ein "Iodfilter" mit 10 m3

Luft aus dem Maschinenraum, entnommen am 22.1.69 0430 h und
sofert von Dr. Nagel nach Freiburg gebracht. Mit diesem Filter
wurden mehrere Messungen ausgefiihrt, Spektren mit dem Na-I-
Krictall und der Ge-Diode aufgenommen.

L 4 ¢ Ge-Dioden-Spektrum :

Bine erste Messung von 30 Min. Dauer ab 0630 zeigte Spitzen
bei 226 keV (Te-132, 78 h), 530 keV (I-133, 21 h) und neu
898 keV (Rb-58, 18 Min.) und 1838 keV (Rb-88). Diese Messung
~estattete einen Vergleich zwischen der Aktivitat des Rb-88

und derjenigen der andern Radiolsotope.

Von 1030 Uhr an wurde ein Spektrum wihrend 6,5 Stunden auf-
genommen, Darin waren die Rb-88-Linien verschwunden. Die
hauptsachlich vorkommenden Isotope waren Te-131" (30 h)—I-131
(2,1 o), Te-132 (78 h) ~— I-132 (2,3 h), I-133 (21 h), I-135
(6,7 h) ——3Xe-13%5 (9,2 h).

Bin weiteres Ge-Dioden-Spektrum 22.1.69, ab 2030 h, 21,5
otunden aufgenommen, erlaubte die Zdordnung verschiedener Li-
nien gemuass ihrer Halbwertszeit zu I-135 (6,7 h) oder I-133
(21 h).

Diese Ge-Dioden-Spektren erlaubten das Aufspalten von unauf-
geldsten Spitzen bei den Na I-Messungen in ihre einzelnen
Komyponenten und damit die Auswertung von Linien, welche sonst
weder identifizierbar noch quantitativ bestimmbar gewesen

Wo.I'elde
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L 4, Na I-Spektren

kin erstes Spektrum um 0610 zeigte hauptshchlich die Rb-8&-
Fhotospitzen (aus Ge-Diode zugeordnet) und diejenise von I-133
bei 530 keV. Weitere Spektren um 0940 und 1835 am 22.1.69 und
1930 am 23.1.69 erlaubten die Bestimmung der Aktivitaten ein-
zelner Isotope. Diese betrugen, bezogen auf den Zeitpunkt der
frobenanme 0430 am 22,1,69

Isotop HWZ Aktivitut in pCi/m3

(Kr-88) —y Eb- 88 (2,8n) 18min 1.4, 10°

I -131 8,1 d 125 (inkl, dem zur Zeit
Te-132 78 h 200 der Messung aus Te-
Ji : 131™ nachgeliefer-

1 -1%2 2,3 h 205 ten)
I =153 21 h 1600
I -135 6,7 h 1000

Die Halfte des Filters wurde nach Basel geschickt, mit der
andern Halfte nahmen wir am 19.2.69 noch einmal ein Na I-
opektrum auf. Dabei traten die Linien von I-131, La-140 (13 d)neu
und Cs-137 neu.auf. Die Riickrechnung =uf 22.1.69 ergab folrende

Aktivitaten :
Isotop Akt. pCi/m3 Luft am 22.,1.69
I -1%1 154
Cs=-137 15

(Ba-140) 3y La-140 150

Wehrend in den Ge-Dioden-Spektren vom 22.1. eine schwache
Spitze bei 660 keV (Cs-137) erkennbar ist, kann dort keine der
La-140-Spitzen nachgewiesen werden. Dies deutet darauf hin,

d=ss auf dem Filter urspriinglich nur Ba-140 gesammelt wurde
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und das La-140 bis am 19,.2.69 hineinwuchs. WNach dieser Messung

schickten wir das Filter L 4 an Frau Bezzegh zur Sr-89-Analyse,

L5 : Am 23.1.69 erhielten wir ein Luftfilter aus der Reaktor-
kaverne, L 5, zur Bestimmung der Aktivitat im Hinblick darauf,
ob die Luft aus der Kaverne abgelassen werden kdnne. Diese
Luft wurde nach einer Vorfilterung (gewdhnliches Filter) auf
einem Jodfilter gesammelt. Dementsprechend war Te und kurzle-

biges I-132 ( 2,3 h, Tochter von Te-132, 78 h) abgereichert.

L 5, Ge—bioden-Messungen 2

4sine erste Messung mit der Ge-Diode wurde wvon 2%.1.69 2000 h

an gemacht (50000"), eine zweite (144000") von 25.1.69 1700 h
an. bs zeigten sich hauptsachlich Linien von I-131 und I-133

(21 h), daneben in geringerem Mass Te-132, I-132 und ev. Te-

151 .

Die Messungen von L 4, L 5 und L 6 zusammen gestatten voraus-
sichtlich, durch die verschiedene Belegung mit verschiedenen
Iodisotopen in Verbindung mit deren Halbwertszeiten, mehrere
¥ =Linien zu identifizieren und in die Zerfallsschemen dicser

Isotope neu einzuordnen,
L 5, Na I-Messungen :

Zur Bestimmung des Gehaltes an I-131 und I-133 in der Kavernen-
luft wurden zwei Na I- Messungen vorgenommen, die erste direkt
nach Ankunft des Filters um 1910 am 23.1., die andere am 24,1.
0945, Beide gaben ilibereinstimmend fiir die Aktivitaten zur
Sammelzeit (23.1.69 1700)

I <151 4800 pCi/m3 Luft
I -133 23000 " "

Von L 5 wurde auch ein Spektrum in der L & G-kinkanalapparatur

vorgenommen., Nachher wurde der Filter zusammen mit L 6 bis L 9

]
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an Dr, Miserez zur Zirkulation beil den Kantonschemikern gescnickt.

Gleichzeitig mit L 5 trafen Abstrichproben der Vaselinplatten

ein, Diese zeigten keine Aktivitat.

Beim Ablassen der Luft aus der Reaktorkaverne wurde vom CNL
gine krobe in der Fahne der Abluft entnommen. Diese erhielten
wir am 25.1.69. =zin Na I-Spektrum vom 25.1. 1910 bis 27.1.
0910 = 38 stunden ergab xeinen iber den Nulleffekt hinaus-
zenenden Wert. Anschliessend wurde das Filter nach Basel ge-

schickts. Broyewasser vom 25.1.69 zeigte keine &”—AKtivitat.

3. Rickhaltevermtgen Iodfilter (Brief an Dr. Courvoisier)

Zur Untersuchung der Durchliéssigkeit der Iodfilter von Lucens
wurde Luft aus dem Kamin durch Kartuschen mit Aktivkohlegra-
nulat gesangt, einmal vor dem Iodfilter, einmal nach dem Iod-
filter. Jede Kartusche enthielt ein Bintrittsfilter (Glas-
faogrfiltcr), eine erste Kammer mit Granulat, ein Trennfilter,

2ine zweite Kammer mit Granulat und ein Abschlussfilter.

Die einzelnen Teile tragen im Folgenden die Bezeichnungen ¢

Kartusche Kartusche
vor dem Iodfilter nach dem Todfilter
sintrittfilter L 6a L 8a
Granulat 1l.Rammer L6 L
" 2, L7 L9
Zwischen-und Endfilter L T7a L 9a

Dic beiden KXartuschen trafen am Vormittag des 25.1.69 in
Freiburg ein. Von jedem Einzelteil (L 6 - L 9a) wurde dis
gesamtgammaaktivitat mit dem Na I-Kristall gemessen, von den
starkern auch &’—Spektren mit dem Na I-Kristall und von L 6

ein solches mit Ge-Diode aufgenommen.

2] e
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L 6, Ge-Dioden Spektrum.

4ille sturkern Linien stammen von I-13%1 (8,1 d4), I-132 (2,3 h),
I-133 (21 h) = Xe-133" (2,3 4) —>Xe-133 (5,3 d) und neu
Xe-1%5 (9,2 h). Die relativen Intensitaten der unaufgeldsten
Photospitzsn konnten gut bestimmt werden und ermdglichten da-
nit die Aufspaltung der Spitzen im Na I-Spektrum. EHrst damit
konnten die relativen Intensitaten der einzelnen Isotope in

den storker aktiven Teilen der Probe miteinander verglichen

Na I-Spektren.

Da es sich in erster Linie um den Vergleich der Aktivitaten
der verschiedenen Isotope in den Einzelteilen des Kartuschen-
innaltes handelte, musste fiir jedes Isotop eine mbglichst

izsolierte Photospitze gefunden werden,

Das Na I-Spektrum von L 6 ergab unter Beriicksichtigung der Re-

sultate aus dem Ge-Diodenspektrum die folgende Analyse

(siehe nachste Seite)

Daraus ist zu :rsehen, dass als "Leitlinien" fiir Xe 250 keV,
I-131 365 keV, I-133 530 keV und I-132 670 keV gebraucht wer-

den koOnnen.

In der Kartusche vor dem Iodfilter ergab der Vergleich der

Aktivititen der €@inzelnen Teile (normiert auf L 6) :

Fhotospitze L6 L7 L 6a Isotop
250 keV ] 0,95 e Xe-133", Xe-135
365 " 1 0,033 0,007 I -131
530 " 1 0,031 0,0065 I -133
670 " 1 0,040  0,0067 I -132

L T7a zeigte bei gleicher spektraler Verteilung, eine Intensi-

tat von U,75 mal derjenigen von L 6a,

=-12-

dodis.ch/33337
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Ruciksecnlusse auf das Iodfilter im Kamin lasscn sich aus den
Vergicican von L 8 mit L € zichen. Im Folgenden sind die Akti-
vitets=Verhaltnisse aus den Messdaten (also ohne Beriicksich-

tigunz der verschiedenen Luftdurchflussmenge) angegsben :

Photospitze L 6 L 8

250 keV 1 0,0015 Xe-133, Xe-135"
365 " 1, 0,0100 I -1%51

530 ' L 00,0135 I -1%2 + I -133
davon I-133 1 0,0146 I -133

Bei 670 keV war kein Vergleich mdglich. Die entsprechende Pho-
tospitze lag bei L 8 deutlich tiefer, nimlich bei der I-131-
Linie von 637 keV, Auch die iibrigen I-132-Linien erschienen im
L 8-Spektrum nicht. Dies l&sst darauf schliessen, dass I-132
im Todfilter mindestens zehnmal stirker zurilickgehalten wurde
als die andern I-Isotope. Auch der Unterschied zwischen I-131
und I-133 im Riickhaltervermdgen des Filters liegt ausserhalb

der liessgenauigkeit und ist demgemuss reell.

Dieses unterschiedliche Verhalten der verschiedenen Iodiso-
tope muss auf der chemischen Form beruhen, in welcher das Iod
vorliest. s ist anzunehmen, dass die Mutteratome Te eine che-
mische Veriindung eingegangen sind, welche auch mit dem Iod
bestehen bleibt und die im Iodfilter starker zuriickgehalten
wird als das freie Iod. Der Zerfall erfolgt bei den verschie-

denen Massenzahlen folgendermassen
m
Te-131 »m3657—§1—131~-§jia—+ Le-131

Te-=132 ~—%ﬁr~91-l32 ?» Xe-132

7 2, 3h

m
Te-133" —gmip 1133 —zgp— Xe-133
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Diese Zusammenstellung zeigt, dass das Riickhaltervermtgen des
Iodfilters umso grosser ist, je linger die Halbwertszeit des

entsprechenden Te-Isotops ist.

Das Verhaltnis der Xe-Aktivitaten in L 6 und L 8 lidsst keine
Rickschliisse auf das Iodfilter zu. Wie sit¢h-:cszoigt hat,zaben
die Granulate Xe ab, womit ein Vergleich zwischen den beiden

Kartuschen illusorisch wird.

dach den Angaben von Lucens verhalten sich die durch die bei-
den Kartuschen gesaugten Luftmengen wie 1 : 5,5. Damit berech-

net sich das Riickhnaltervermdgen des Iodfilters zu

I-13%1 99,83%%
I-132 > 99,96%
I-133 99, 73%

Das Lufidurchflussverhaltnis wird gegenwartig in Wirenlingen

noch genauer untersucht.,

Die starken Proben aus den Kartuschen boten eine gute Gele-
genheit fiir eine Kontrolle der Landis und Gyr-Einkanalspek-
trometer der Arbeitsgemeinschaft zur Ueberwachung der Radio-
aktivitat der Lebensmittel. wir schickten sie an Dr. Miserez
und von dort machten sie die Runde in den verschiedenen Labo-
ratorien. Bes zeigte sich, dass die I-131-Bestimmung in L 6

an allen Stellen innerhalb von 20% dasselbe Resultat gab. Fir
L 7 traf dies fir Messungen bis zum 2.2.69 ebenfalls zu. Bei
den spatern liessungen traten Abweichungen bis zu 30% auf.
Auch die lessresultate von I-13% (530 keV) in L 6 bis am
29.1,69 stimmten gut iiberein. Die schwiachern Froben zeigten

erwartungsgemass starke Streuungen.

ke
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4. Abstrichproben in der Reaktorkaverne, L 10 - L 15

Die Gammaanalyse der Abstrichproben von den verschiedenen Stellen
der Reaktorkaverne Lucens wurde von uns auf Grund der Na I-

Kristall-Messungen durchgefilhrt und erstreckte sich auf die

Proben :
Datum

Bezeichnung Entnahmeort Antnahme Messung
L 10 "Clapet" Klappenventil 27.1.69 29.,1.69
L 11 """ Reaktorhalle oben 27.1.69 - 29.1.69
4 12 vpn " mittlere Etage 27.1.69 29.1.69
L 1% ‘MRp» L unterste . 2l .69 29.1.69
L 14 "RXL" Reaktorkaverne 28.1.69 30.,1.69
I 15 MRK2% " Fll-069 31.1.69

Absolutaktivitaten haben wegen mangelnden Informationen iiber
Abwischflache usw. keine Signifikanz ; die relativen Aktiviti-
ten der hauptsachlichen Isotope (auf Zerfalle / Zerfulle Zr-95-
Nb-95 umgerechnet, bezogen auf das Messdatum) ergeben fiir die

Proben folgende Werte

Isotop L 10 L 11 L 12 113 L 14 L 15 dWZ
Ce-144 0,44 0,53 (0,44) 0,44 (0,47) (0,34) 285 d
Ce-141 0527 0,28 (0,26) 0,26 (0,28) (0,21) 33 4
Te-13%2 0,10 0,11 0,20 78 h

I -1%1 0,11 (0,02) 0,10 0,19 8,1d
Rus103 0,29 0,26 0,26 0,24 0,19 0,22 40 d
Cs-137 0,15 (0,01) 0,15 27 a

I -132 0,08 (0,08) 0,13 78 h
4r+1Tb-95 1 1 1 1 1 1 65d, 35d
Ba+La-140 0,17 0,09 0,12 0,16 0,32 0,46 12,84

Von L 10, T 11 und L 13 konnten Ge-Li-Dioden-Messungen gemacht
werden., Diese gestatteten erst die Peaks des Na-I-Spektrums
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quantitativ in verschiedene Komponenten aufzuspalten. Die ein-

geklammerten Werte bei L 11 wurden durch Vergleich der Intensi-
tatsverhaltnisse der betreffenden Spitzen in den Diodenspektren
von L 10 und L 11 gewonnen., Neben den angefilhrten Radioisotopen
zeizten sich im Diodenspektrum kleine Mengen von Nd-147, WNp-239,

mn
Te-99".

Bei L 12, L 14 und L 15 wurden keine Diodenspektren aufgenommen,
weshalb eine Aufspaltung zusammengesetzter Photolinien nicht
direkt mbglich war., Immerhin zeigte sich das Verhidltnis von
Ce-144 / Ce-141 in allen 3 Ge-Spektren (L 10, L 11, L 13) prak-
tisch konstant. Wir spalteten demgemiiss die Spitze von 134 keV /
145 keV im Na I-Spektrum der Proben L 12, L 14 und L 15 in die-
sem Verheltnis unter Ce-144 und Ce-141 auf (eingeklammerte Wer-
te). Bei L 12, L 14 und L 15 war auch die Linie bei 230 keV
vorhanden, jedoch war es unmdglich, sie in ihre Komponenten
Te-132 (78 h) und Np-239 (56 h) aufzuspalten. Der Peak bei

660 keV (Cs-137 + I-132) erschien bei L 12 etwas schwicher als
bei L 10 und L 13 und konnte bei L 14 und L 15 nicht nachge-

wiesen werden.

Fir Zr-95 + kb-95 wurden die Aktivitaten der Abstrichproben
abseschétzt unter der Annahme, dass es sich um Punktquellen
handle., Die Entfernung vom Kristall betrug in den beiden ver-
wendeten Geometrien 12 cm bzw. 50 cm, sodass diese Annahme
gerechtfertigt erscheint. Die Zr-gp-95-Aktivitaten ergaben sich

zZu

L 10 L 11 L 12 L 13 L 14 B L&

35 D5 0,62 0,67 6,9 35 ’A Ci.

5. Abwasser L 16 - L 19

Am 7.2.69 nahmen wir Wasserproben in Iucens.

16—
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L 16 30 cm3 aus einem Abwassertank, der am 3.2. entleert wur-

de, enthielt nach Angaben von Lucens 6,1 mCi T/mBHzo.

L 17 30 cm3 aus einem frisch gefilillten Abwassertank mit ver-
dinntem Wasser aus dem Pumpengumpf enthielt nach Angabe
ca., 1,2 Ci T/m3 H,0.

L 18, 19 Je 4,5 Liter Abwasser beim #inlauf in die Broye bzw.

50 m unterhalb des Einlaufs, wihrend ein Tank abgelassen wurde,

von allen Froben wurden 30 Cm3 an Frof, Oeschger zur [-Bestim-

mun,, zeschickt.

Von L 18 und L 19 wurde je ein Liter in der bStandardgeometrie
0it dem ha I-Kristall gemessen. Das Broyewasser enthielt eine
stuariere Gammaaktivitat als das direkt entnommene Abwasser.

Die wichtigste Komponente war Cs-137 mit 450 pCi Cs-137/1 Was-
ser (erlaubt 10UD0 pCi/1). Daneben traten noch kurzlebige, nicht

identifizierte, Aktivituten auf.

6. Abluft Kamin L 20 - L 21

scaliesslich erhielten wir am 20.2.69 die Luftfilter der Lan-
dis una Gyr-Apparatur, welche die Abluft im Kamin iiberwacht.
Der erste Streifen L 20 enthualt die Luft vom 11, - 30.1.69,
der zweite L 21 diejenize vom 1l. - 18.2.69,.

L 20 mit Na I-Kristall liess die aktivitaten von Cs-137 und

Ba-~La-110 berechnen. Sie ergaben sich zu :

Cs=137 160000 pCi
La-140 16000 pCi zur zeit der liessung 21.2.69

Alle andern Linien sind zusammengesetzt. Aus dem Ge-Dioden-

Spektrum liessen sich viele Isotope bestimmen. Sie zeigten

] e
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unter Angleichung an die mit Na I gefundene Cs-137-Aktivitdt

folgende Aktivitaten zur Zeit der Messung (24.2.69)

HWZ Isotop Aktivitat

78 a Te-1%2 1,5 nCi

3,1 d I =131 10 "

34 4 Te-129™ 15 L (neu)
12,8 4 Ba-140 18 "

32,5 d Ce-141 11 "

35,8 d Ru-103% 19 "

65,2 4 Zr- 95 2 "

35 d Nb- 95 11 "

235 d Ce-144 25 "

2,7 a Sb-125 16 n

30 a Cs-137 160 “

2,05 a Cs-134 2,6 " (neu)

Auffallend ist das starke Vorherrschen von Cs-137, welches
niciut allein auf die lange HWZ zuriickzufiihren ist, sondern
offenvar mit den Verdampfungsbedingungen und dem Riickhalte-
verntoen der Filter (Kamin und Landis und Gyr) zusammenhangt.,
In diesem Zusammenhanz ist auch das Auftreten von Cs-134 zu
erwainen, Dieses entstent durch Neutroneneinfang aus dem sta-
bilen Cs-133, von welchem von den frilhern Huns des Reaktors
rund 40 g (Endprodukt der Te-I-Xe-133-Reihe) vorhanden gewe-
sen sind. Hine Abschatzung der Wirkungsquerschnitte fiir Cs-137-
Produktion im U-235 und fir (Cs-133, n) Cs-134 zeigt, dass das
gefundene Aktivitats-Verhaltnis der beiden Isotope stimmt. Eben-

. : m .
80 18T es das ersie Mal, dass wir Te-129 feststellen ko.nten.

Dass die Chemie (Zr verbindet sich mit tig), die Temperatur und
die Filter eine ausschlaggebende Rolle in den gefunden Aktivi-
tutsverhaltnissen spielen, zeigt sich im Verhaltnis Zr-95 /

N¥b-95, welcne im normalen Spaltgemisch zu 1 : 1 vorhanden sind.

<
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Aus den Verhaltnis %0 m3

3

Luft /h in der Landis und Gyr-Appara-
tur zu 4 m” Luft pro Minute aus dem Kamin lésst sich die total
durch das Fanin entwichene Cs-137-Aktivitat auf 1,3 }ACi schat-
zen. lan darf annehmen, dass die austretenden Fissionprodukte
(mit Avenahme der fdelgase und von Iod) auf dem Filter guanti-
tativ zurlckgehalten wurden; vDann kann aus dem Verhdltnis der
T2~132~ zur Cs-137-Spitze im Ge-Dioden-Spektrum unter Berilick-
sichtisrung von Apsprechwanrscheinlichkeit der Diode und Halb-
vertszeit des Te-132 die entwichene lMensze Te-132 auf 15 }»Ci
sesch. Lzt werden., Te-132 wurde aber auch im Iodfilter L 4
(Kescninenraum) zusammen mit den Jodisotopen und 1tb-88 fest-
zestelit. Auf diesem Filter verhalten sich die Aktivitaten

zurick: erechnet auf die Unfallzeit wie 3

De-132 I -131 I -133 T <155 Kr—Rb-88
220pCi/m”°  130pCi/m>  2300pCi/m°>  3200pCi/m°>  2,2.10 pCi/m>

Untor Annshme dieser Verhiultnisse wiirde sich die totale ent-
wichene Aktivitat (praktisch rein Kr-Rb-88) auf 1,5 Ci be-
lauvufen.

In dieser abschetzung sind mehrere unbewieseue Hypotaesen

enthnalten

l. Dags aas Verhaltnis der von der Landis und Gyr-apparatur
an_esaugten Luft zu der durch das Kamin entwedckendenwih-
rend des Unfalls trotz Ueberdruck sich nicht wesentlich

gedncert hat

2+ Dass das Riickhaltervermésen des. Landis und Gyr Membranfil-

ters auch unter der gegebenen Umstanden praktisch 100% war.

5. Dass die Isotopenverteilung in der Abluft im Kamin die
gleiche war wie in der Luft des Maschinenraums (was im Fall
Te-132 / Cs-137 durch die Messung von L 4 bestutigt ist).

<19
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Die Abweichungen dirften jedoch nicht mehr als eine Grdssen-—

ordnung flr die entstehende aAktivitit ausmachen,

Unter den bei der Diskussion der Messung von L 20 getroffe-
nen Annahmen sind von den festgestellten Isotopsn 1 bis

2 Ci aus dem Kamin entwichen. Davon entfallen menr als 999%0
auf das harmlose Kr-Rb-83. Alle iibrigen Radioisotope zusam-

men machnen ungefdhr 1 mCi aus,

Diese Abschitzung ware vereinbar mit der um 2050 h (nach 2
Halbwertszeiten von Kr-88) gefundenen Luftaktivitiat von 3000
pCi/Fj in Bussy, falls diese nicht von relativ hoher natiirli-

cher Emanation stammt.

Auf L 21 war im Na I-Spektrum hauptsachlich I-131 nachzu-
weiscn (760 pCi), welches durch das Intensitidtsverhaltnis
der Linien von 284 keV, 364 keV und 637 keV cindeutig iden-
tifiziert werden kann., Bine weitere Linie tritt bei 520 keV
aui., Welchem Isotop sie zuzuordnen ist bleibt zweifelhaft
(:tu~-10% ?),

Kap. III, zusammenfassung

1. Abluft

Die lessanalysen der Froben L 1, L 2 und L 4 zeigten, dass
dic Aktivitat der Luft in den Reaumen des CNL (m;ﬁ vorlaufiger
ausnahme der Reaktorkaverne) unterhalb der Toleranz fiir

standigen Aufenthalt fiir Berufstatige lag,

Gine besondere Bedeutung kam den Messungen des Iodfilters

L 5, luft aus der Reaktorkaverne am 24.1,69zn, Davon hing
es nemlich ab, ob die Reaktorkaverne iiber das Kamin ven-—
tiliert werden dirfe. Auf Grund der Resultate, I-133 23000
pCi/m° Inft (Toleranz fiir Berufstitige 10000 pCi/m> Luft)
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und I-131 4800 pCi/m’ (Tol. 3000 pCi/m>), war eine Ventilation
ohne weiteres mdglich, selbst unter der sehr vorsichtigen
Annahue, dass im Iodfilter nur 9U% des lodes zuriickgehalten
werden., Die Luftprobe aus der Abluftfahne zeigte denn auch

keine Akbtivitat,

Daiit wer auch die letzte Mdglichkeit einer unzulbssigen Luft-

kontarination ausserhalb des Reaktorareals ausgeschlossen.

2. Abwasser

Nachdew die Sofortmassnahmen abgeschlossen waren stellte sich
das iroblem der Abwasserbeseitigung. Kach Aischatzungen des

CUL waren etwa 500 Ci T nicht zuriickgewinnbar,

Nach den Vorschriften fiir die Ueberwacanung des CNL betragt
die maximal an die Broye abzugebende Aktivitat pro Jahr D5 C3a
Die Ubrigen Bedingungen waren im vorliegenden Fall ohne

Schwierigkeiten zu erfiillen.

Falls das 1 durch Verdampfen oder Elektrolyse in gasformigem

sustand abgefiihrt wird, darf in der Umgebungsluft die Kon-

zentration 1/10 der Toleranz fiir berufstatige betragen., Nach
A. Doury, Seminar Vesinet, 16, - 18.4,64, diirfen auf diese
deise tuglich 75 Ci T durch Verdampfen von tritiertem wasser
oder 2900 Ci T durch Elekfrolyse an die Luft abgegeben werden,
Air macnten das CNL auf diese Moglichkeiten aufmerksam ; vom
Standpunkt der KUER aus ist allein ausschlaggebend, dass die
festyesetzten Limiten nicht iiberschritten werden; welche
Beseitigungsar* cewahlt wird ist Sache des Delegierten.

Die Kba richtete am 24.1.69 eine Auftrage betr. die sbgabe

von T mit dem Abwasser an die KU:ZR. Bei sinngemasser Interpre-

tacion , dass total 0,5 Ci / Jahr an die Broye auf ein un-

)y
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bekannces Gemisch von Radioisotopen anzuwenden sei, ist fur
reine Tritiumaxtivitat eine jahrliche Abgabemense von 15000 Ci
zuldssis. Somit konnte die Lrlaubnis zur Beseitigung der

500 Ci Tritium mit dem Abwasser unter Vorbehalt der Zinhaltung
der andern DBestimmungen erteilt werden. Ueber die Kontrolle
der KUSR iiter das Atlassen des T konnte mit der KSA ebenfalls

eine Uelereinkunft erzielt werden.

Damit ist Gewanr dafiir geboten, dass die normalen Abwasser-

vorscnriften erfillt sind.

3. Axtivitat im Innern der Anlage

Ubschon die Ueherwachung der Radioaktivitoet im Innern von
Atomanla en nicht in den Arbeits-Bereich der KUER gehort,
stellien wir uns fiir eine Reihe von Messungen dieser Art zur
Verfiiiung. Linerseits liegt es im allgemeinen Interesse der
KUiR, aus dem Unfall mdglichst viele EBrkenntnisse zu gewinnen.
Andererceits verfiigt das Physikinstitut Freiburg lber glun-

stize lessmiglichkeiten und ist von Lucens rasch zu erreichen.

Zine erste Reihe von rroben (L 6 - L 9) diente zur Bestimmnung
des Rickhaltevermndgens der in Lucens verwendeten Iodfilter.
Die Messresultate zeipten, dass die verschiedenen Iodisotope
im Pilter v-ischieden stark zurilickgehalten werden, was auf der
chemischen Form, in welcher das Iod vorhanden ist, berunen
muss, Diese wird offenbar weitgehend durch die Halbwertszeit
der Mubttersubstanz Te und / oder durch deren Zerfallsenergie
bestimw . t, Fur alle I Isotope betragt das Riicknaltevermtgen

des Filters iiber 99%.

Kine zweite Messreihe betraf Abwischproben von verschiedenen
S5tellen der Reaktorkaverne (L 10 bis L 15). Die Gammaspektren

zeisten vorwiegend Isotope mittlerer Halbwertszeit, wobei die
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Intensitatsverhaltnisse der einzelnen Linien erhebliche Unter-
schizde aufwiesen. In jedem Fall war Zr-ib-95 das haufigste
Isctop. Nerten dem Fissionprodukten fan?ssich auch Np-239

U-2%6 - =D NP —— - A i
([U=238, n]—->U 23923,5 —->Np-239 2,3-H)Im,239 ) Diese
Messuncen dienten zur Abklarung liber das Vorgehen bel der

Dekontamination dsr Kaverne.

Kap. IV. Folgerungen

Die Feststellungen und Folgerungen welche sich unserer_seits
aus diesem Unfall erzeben, lassen sich in finf Punkten zusam-

menfassen

1. Uer Binsatz aller beteiligten Stellen hat gut gespielt ;
diz Umstande lagen allerdings glinstig, da die meisten Be-

teilisten noch an ihrem Arbeitsplatz erreicht werden konnten.

2. Die Bxperten und fHquipen des Alarmausschusses werden bei
ihrem Binsatz immer unter ausserstem Zeitdruck stehen.

lIhre dringendste Aufpzabe besteht darin, erste Informationen
zu zewinnen, welche genligend sicher sind, um als gntschei-
dun-sgrundlage fiir rasche Massnahmen zu dienen. Eine sol-
che ist der vorgesehene Einsetz der A-Freiwilligen ; die
Frist bis zu deren dAingreifen ist allerdings lang und muss
L erbriickt werden. Die ersten Informationen sollten deshalb
aus zwei Grinden mit eigenen Litteln beigebracht werden
kodnnen. Die flir eine Anlage verantwertlichen Stellen wer-
den unter Umstanden bei einem Unfall derart liberfordert,
dass sie nicht, oder nurin geringem Mass zu lMessaufgaben
des Alarmausschusses zugezogen werden kdnnen, Zum zweiten
sollen die Messungen, welche der Alarmausschuss als Kon-

trollorgan durchfiihrt, unabhangig sein.
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3, Wegen dieser Notwendigkeit ware es glinstig, wenn die Messstelle
Fribourg liber zwei Bguipen verfiigen wiirde, welche bei einen
Notf2ll eingesetzt werden konnen. Diese Hgquipen beniitzen Pri-

vatfanriecuge und sollten wie folgt ausgeriistet sein :

a) notwsndige Dokumente und schriftliche Unterlagen in vorbe-

reiteter Verpackung (:Aktentasche)

b) Ut:usilien zur Probenahme ; besonders zu erwihnen ein luft-
ansaugz.erat (Staplex od. dgl.) mit Anschluss an das Netz und

an Autobatterie
c) Dosisleistungsmesser (z.B. F.H.40 TLS3)

d) Schutzpelerinen

Die Kosten dieser Ausriistung sind beschneiden.

4, Uehsrraschungen, welche bei einem Unfall immer auftreten
gonnen und damit Unsicherheit erzeugen, welche notwendige
snt-cheidungen hinauszOgert, muss begegnet werden kinnen.
#ine solche Usberraschung war fiir uns das Rb-88 (18 min),

Fol enrodukt von Kr-88 (2,7 h), welches in 1000 mal grdsserer

Konzentration als die Iod- und Tellurisotope auf den Filtern
gesoelt wurde. Der schnellen Identifizierung des "Unfall-
spektruwas" kommt deshalb grusse Bedeutung zu. Wir mussen
desihialb erneut betonen, dass die Messstelle Fribourg neben
der Lessanordnung der lia I-Detektoren it dem RCL-512-Kanal
iiber einen unabhangigen Messplatz mit Ge (Li)-Dioden ver-
figen sollte., PFlir diesen ist ein weiterer, angemessener Viel-

kanzsl wvorzusehen.

5. &8 .suss die Frage abgeklart werden, an welches oder welche
Laboratorien (die der KUER oder dem AA angeschlossen sind)wir
bei einem Unfall Proben zur sofortigen Analyse auf Tritium

gingenden kdnnen.
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