
C.D.Andriesse 

., • 

• 

188 

De remtest: 
onderzoek van de 
verspreiding van 
radioactiviteit bij 
een ernstig 
reactorongeluk 

De aanvaardbaarheid van kernenergie 
hangt opvallend samen met het oordeel over 
veiligheid. Aldus een conclusie van de Brede 
Maatschappelijke Discus:1ie (1). In het 
Eindrapport van de stuurgroep der discu.ssie 
is echter niet meer dan een enkele bladzijde 
aan de veiligheidsargwMntatie gewijd. 
Deze onevenredigheid van belang en 
aandacht wordt versterkt door het 
ontbreken van een eigen toetsing van die 
argumentatie. Dit had gekund door bij . 
voorbeeld een oordeel te vragen van 
onderzoekers die zich nog niet eerder aan 
conclusies hebben verbonden. Het 
Eindrapport verwijst alleen naar 
bevindingen van de Commissie 
Reactorveiligheid (2), die inhouden dat in 
het verleden de omvang van de ernstigste 
reactorongelukken is overschat. Onvermdd 
blijft dat volgens sommigen ook in het ergst 
denkbare geval het aantal slachtoffers klein 
zal zijn (3). 

Dat het Eindrapport op dit b_elangrijke punt' 
niet heeft bijgedragen aan een con.sen.sus, 
mag blijken uit het oordeel van de 
volksvertegenwoordiger J. de Waart 
(PvdA), die schrijft: 'Ook al is de kan.sop 
een groot ongeluk klein, de gevolgen ervan 
kunnen zó afschuwelijk zijn dat zo'n kleine 
kan.s een onaanvaardbaar risico oplevert' 
(Volkskrant, 22mei1984). Daarom is het 
zinvol om opnieuw de studie aan de orde te 
stellen van de grootste lozingen van 
radioactieve stoffen uit een kernreactor, die 
bij een ongeluk zouden k.unlll!n optreden. 

• 

- . 

Zoals bekend, kunnen deze stoffen door hun 
stralingsgiftigheid slachtoffm maken onder 
de omwonenden. Dit artikel gaat in op 
recent ondn'zoek, wa•rvan het bu"14H twM 

joar gtktlen is aangeduid (4). 

• 

Het eind maart 1979 optietreden 0111Cluk met de 
TMl-2 lcernreactor bij Harrisbura heeft, behalve 
zorg en anpt, ook kennis en inzicht opeeleverd 
over de toedracht van een 0111Cluk waarbij de 
reactorkern tot smeltens toe oververlût i'Ult. De 
eersten die hieruit in het openbaar conctusies 
·trokken waren Levemoo en Raho (5). Zij lever­
den een reeks twalitatieve araumemen. die aan­
toonden dat de veitiabeidsstudies van de Ameri­
kaanse Nucar Rqulatory Commission (NRC) 
(6) en, in bet voetspoor daarvan enkele Europeae 
instanties, bij het schatten van de moeelüb ~ 
ZÏDlf'll aan de pessimistische kant waren. 
Hierna i~ veel onderzoek op pna ,eltomen van 
de chemise be en fysische remmen op de versprei­
dina van radioactieve stoffen (de splijtinppro­
dukten van uranium). Momenteel zijn dat ruim 
honderd projecten, waarvan er bier slechts twee 

zullen wonlen besproken. Veel van deze <"re-m­
tests' vinden plaats binnen bet door de NRC 
aecoördineerde Se~ Acádent Researc:h Plan 
(7), dat in 1986 ml worden afpsloten en waarin 
ook Nederland op bescheiden ec""•' dwlneemt. 
lntUssen heeft ECN reeds, op vermek van de 
n.a~nale overheid, _voorlopige conclusies ae­
tro).k.en (8), waarover elders is gepubliceerd (9), 
en dez.c conclusies zijn verwerkt in de'bevindin· . -
gen van de ~ommissie Reactorveiliaheid (2) . 
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Een onderdeel van het Severe Accident Re­
search Plan bestaat uit bet doorrekenen van on­
geluksscenario's door Battelle's Memorial lnsti­
tute (C9lumbus, Obio) met hulp van gedetailleer­
de mechanistische codes op basis van de nieuw 
verworven kennis (10). Dit rekenwerk vormt de 
basis van het standpunt dat de NRC aan het eind 
van dit jaar over de bronterm zal innemen, na ee,11 
evaluatie daarvan door een commissie van de 
Amerikaanse ~tuurlufndile vereniging (APS). 
Belangrijk nieuw materiaal is ook bijeeqebracbt 
door het kernenergieagentschap van de OESO 
(Parijs) (11). 

Bronferm 
Het woord bronterm is de vakterm voorde fractie 
van de in een reactorkern aanwezige radioactie­
ve stoffen, die in bet erpte aeval, na doordrin­
ging van de om die kern aanwezige fysieke barrie­
res, in de omgevina kan worden geloosd. Deze 
fractie hangt af van de chemische en fysische 
aard van de stot'f'en. lîi flU>el I is een overzicht 
gegeven van de fracties die voor en na het ongeval 

, ·bij Harrisburs zijn sesebat. De meest recente 
komt voor rekening van de auteur. J 
Wat in deze scbattinlCn is gebeurd, is <lat alle 
fracties zijn verkleind, met uitzondering vá.n die 
voor de edelsassen, die zich moeilijk laten'tegen­
houden·. Aanzienlijke reducties worden ver­
wacht voor de reactieve stoffen, als de veilig­
beidsomhulling nog geruime tijd na een kem­
SJllelting intact blijft. De Commissie Reactorvei­
ligheid steh die op minstens een dag (2). Hiermee 
is het volle pond gegeven aan eerdere berekenin­
gen (12), waarbij is aangetoQnd.dat de omhulling 
niet door inwendige explosies doorbroken kan 
worden. 

· De in de vijf rechtse kolom,riien van tabel 1 ge­
noemde stoffen zijri aerosólvormers. Door de 
lange tijd waarin de processen voor afzetting en 

-
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neerslag van het aerosol zich kunnen aflpekn 
worden deze stoffen tot minstem 1/10000 onder­
drukt. Voor de baJotenen Bren l, die vanwe,e 
hun vluchtigheid een positie innemen n•aen de 
edelgassen en de ~rosolvonnen;· is de onder­
drukkina sterk afbankelijk van de aard van de 
chemische reacties in wateria miliell, die van 
ooaeluk tot oneeluk kunnen verschillen (4, 11). 
Ook het orpnisch ,ebondenjodium (Cll,)I, dat 
zichbijnaalseenedelpsaedrult,speelteenrol, 
maar bet is moeilijk meer dan 1 procent van het 
vrije jodium in die vorm te krijaen. lnhet keroon­
den:oekcentrum van Karlsruhe wordt een inte­
res.sant verspreidinpmodel van jodium în een 
omhuJling ontwikkeld (J. P. Hoaemaön, K. H. 
Neeb, J. Wilhelm: Vortrag Jahn1tap•n1 Kem.­
technik, Berlijn 1.S/~1983), datalareeeln:ducties 
tot · minsten.<i 1/1000 oplevert. Maar het laabte 
woord is hierover niet ge'zqd. 
Maakt men alle lozinaen tien keer m klein als in 
1975 nog werd geschat (met uitzonderina van die 
der edelg8ssen), dail aàalt het maxinum aantal 
di.rècte s~htoffers van het erpt denkhue onee­
luk van dui.z.end~n tot tientallen (3). Deze 19tallen 
gelden voor een 1000 MWe kemreactor op te 
voorziene vestigingsplaatsen in Nederland. 
HieJt)ij past de opmerking dat _de nog maar on­
langs gepubliceerde berekening van Smit et al. 
( 13) nog gebaseerd is op de bronterm van 1975 en 
dus tot grote aantallen slachtoffers moest beslui­
ten. 
Nu de C9mmissie Reactorveiligheid ~ft vaat­
gesteld dat de ergste lozingen meer dan tien keer 
w klein zijn, heeft ook de Gewndheidsraad kun­
nen concluderen dat de gevolgen daarvan geen 
groteomvangzullenhebben(l4). Deze conclusie 
heeft echter alleen betrekking op de extreme on- -
gevalscategorie KE. 
Door aebrek aan informatie over korte-termijn 
·retentieprocessen beeft de Commissie Reactor-
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veiliaheid p:meend dat voor de minder emstiac 
k>zi~rie KM aeen arotere retentie in re­
kcniq kan wonien gebracht dan waartoe zij in 
1975 besloot. Dit type onpluk zou vol,em de 
Gezondheidsraad noa steeds emstïae aevolaen 
kunnen hebben. In dit perspectief zullen nu twee. 
experimenten ter nadere heptling vM! de bron-
term worden besproken. · 

• Marviken 
Bezien we de bronterm in detail, dan moet onder­
scheid worden pmaakt tusse_n de verspreiding 
van radioactieve stoffen in a) de splijtstof, b) het 
reactorvat en het primaire koelcircuit, en c) de 
veiligheidsomhullina. De aerosolprocessen en 
de jodiumverspreiding, die voor c) van belang 
zijn, werden al aangestipt. ·Gewezen kan nog 
worden op de aerosolexperimenten te Frankfurt· 
en Hanford in ruimten die voor een reactorom­
hulling representatief zijn. Over a)zalbet slot van 
dit artikel gaan. Hier gaat het over b ), een onder­
zoelssacbied dat noa maar net is betreden. In de 
klassieke Amerikaanse veiligheidsstudies (6) 
speelden het reactorvat en het (doorbroken ver­
onderstelde) primaire koelcircuit geen rol bij het 

• • 
• 

weevanp:n van de radioactieve stoffen. Zoals 
eerder beschreven (4), moet echter veel uitzak­
kinl van bet kcmsmeltinp1erosol in juist dea 
omp:viJla worden vcl'WllCbt, omdat de dichtheid 
d•ar zo aroot is. In bet teFDwoe>rdiF rckcnwmlt 
van Banclle (10) wordt dit ook ponden, vooral 
in bet bovenplenum van bet rcactorVM. 
De door Banclle ,ebruikte rekcncode diem ~ 
ter experimenteel ,etoetst te worden. D'0 TV001" 

is een experiment op1~ zet in bet Zweeclee Matvi­
kcn, ww een repqaentAtiet rui;ton)'AI•• ap 
volle 1ebz1l unwezit il. Dil·~ (tM2 -
l~) behelst zes tata, DU VOOI'. hllt 17 

12 ze, 
die een breed apectrUm van •lf'PJ 11•rh+1-
coadities bedek• a. Het eq 1z' zllt ww:dt in 
een interMtitJtl! •I n•maae1\is•~zncl uil­
,cvoe1d, wrilldemzde inililtit,..,.,.irlCRUA 
voor ~r .5 pnMle• ckch•e 12 ; • raulta­

. ten z.ijn bet ;1z lom van de fimncien. De publi-

bûe vu ••• ,". m.ntiet Dl " het "''°""'" 
den van bet C4J4l'I llte PR>lfAW ple•tavillldea. 
Fïauur l toont bet Mamkeo-1ysteem. Men Det 
een reactorvat, met onderin een aerosoi,enera­
tor en bovenin een binnenwerk, ma uil12W>lldt in 
een (incompleet) koelcircuit met dnakbDuder, af­
b\t1etank en filler. De 11ero10i,eael'llf0r beltut 
uit een aantal pl=1111toortsca (tocul tbao•ivb 
YellWIFn S MW) waarin poc:den wonlen ver­
dampt bü temperawren boven 3SOO'C. Dezie poe­
den bestaan uit mtnpels van CsOH, Cd en Te 
(ftssium, de vluchdpte splijlinpprodukten ver­
l.eaenwoordigend, maar dan in ntet-radk>lctieve 
toeataod) en van Aa. (P203), Mn en ~ (cori· 
um, de vluchtipte kernconsttUCtiematerialen re­
pre1eatereod). Ze worden in bet plasma 8ebracbt 
met een dnaaas en tevens wordt stoom toe1C­
v0erd. Na de verdampina ~ de poeders con­
denseren de dampen reeds op korte afstand van 
de toortsen tot een aerosol, dat zicb door bet 
systeem verspreidt. Om dichtheden in de orde 
van 1 kilogram per kubieke meter te bereiken, 
zoals tcwenst, is veel pocdernodi1: van zilver bij 
voorbeeld ruim 200 kilogram per test! 

• 

De wanden van het reactorvat en de andere on­
derdelen worden op representatieve temperatû­
rcn acbracbt en ze bevatten op ruim tien posities 
een groot aantal acrosoldet9':toreo, waarin de 
opeevanp:n deeltjes op arootte en samenstelling 
worden onderzocht. Tevens worden na iedere 
test alle wanden schoon gemaakt, rodat de ba­
lans kan worden opgemaakt tussen de massa van 
ingebr.u;htc i;><>eders en de massa van het op de 
ver;schillende plaatsen neergeslagen aerosol. De­
ze balans blijkt in de praktijk redelijk te kloppen. 
Va'n de resultaten ~n nu alleen ge1.egd wQ1"(1~11 

dat de deeltjesgrootte vele micrometers blijkt te 
zijn: groter dan verwacht en daarom e-en onver­
wachte versnellende factor ln de processen die 
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het naar een veiliaheidsombulling ontsnapte 
aerosol mllen doen neerslaan. 
Tot no toe is niet aebleken dat de resultaten voor 
de retentie strijdig zijn met de voonpellinaen van 
Battelle' s rekencode, die er op neer komen dat 
het reactorvat en het primair koelcircuit bet 
kemsmcltingsacrosol voor ten minste 90 procent 
kunnen vasthouden. Dus, reeds zonder veilig­
heidsomhulling 700 men in tabel 1 voor de aero­
solvormers (de vijf rechtse kolommen) een aetal 
moeten invullen dat groter is dan 1. Dit onder­
streept het buiteUFwoon grote conservatisme 
van de 197.5-bronterm. Maar de veilisheidsom­
hulling zorgt voor de puotste retentie - dal is 
precies het doel ervan, ook als zij na verloop van 
tijd kapot l.OU pan. 

Bij de SizeweU-hearinp over de vooctenomen 
bouw van een dnlkwaaerreactor in E• lend is 
,esproken over een o-.,r"•t•verb>p, waait.ij de 
veiliaheidsombuJlinl muwlijb een rol epeelt. 
Door een verondenteld falen van de isolatie­
afsluiters van het nooclkoelsystcem zou in een 
vroe1t faae van het kernameJti..,o,1•1ut een 
operuna mr de ~n kunDen onut•an. 
Dan treden de bijaebouwen op als een aerosolftl­
ter met Zieer pote, vocb• oppervlakken, voor­
af,epan door een met stoom ,evulde -teilia­
heidsomhulliftl. Hierin kan ,emakkelijk OOI 
eens 90 procent van bet aerosol worden vast,e­
houden. Voor dit weinia W11an1Chijnlijb verloop 
zou men in tabel 1 voor de aerosolvormcrs een 
,etal moeten invullen dat groter is dan 2. De door 
de Commissie Reactorveilipid (2) nog niet her­
ziene lozinpcate90rie KM heeft trekken van dit 
OQ8tluksverloop. Voor een realistische schat­
tina van de desbetretleode bronterm zijn de expe­
rimenten in Marvilcen en, iomioc!ere mate, die in 
Hanford onontbeerlijk. 

Geldt voor het bovenstaande onderzoek, en veel 
andere soortgelijke experimenten, dat men het 
gebruik van radioactieve stoffen kan vermijden, 
toch kan dat niet altijd. Als de wijze waarop de 
stoffen in de splijtstof ontstaan belaoarijk is voor 
bun aanvankelijke transport, dan moet men dit 
transport bestuderen in bestraalde, radioactieve 
splijtstof. Zo'n studie vergt echter kostbare 
maatregelen om de onderzoeker tegen straling te 
beschermen: afscherming en afstandsbediening. 
Kan splijtstof splijtingsprodukten vasthouden, 
ook al is zij tot smeltens toe verhit? Dat kan 
inderdaad. Duurt de gesmolten toestand enkele 
uren, zeg 104 seconden, en stroomt van een be­
paald element bij die temperatuur minsier dan I0-5 

per seconde naar buiten, dan wordt zelfs onder 
deze extreme omstandigheden meer dan 90 per­
cent van dit clement vastgehouden. 
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2.o'n efrtcct kan optreden voorde elementen in de 
rechtse drie kolommen van tabel 1. Om dit te 
onderzoeken moeten de chemische en fysische 
omstandigheden die bet transport van de splij­
tinpprodukten in uraniumoxide bepalen, aoed 
worden nagebootst. Dit is alleen mogelijk bij be­
straalde en dus radioactieve splijtstof. 
Ter nadere oriëntatie op het desbetreffende on­
derzoek wordt hier een analyse van het transport 
in uraniumoxide samengevat (15). De splijtinp­
produkten kunnen zich alleen maar uit de splijt­
stof verwijderen als er een drijvende kracht 
werkt. In de praktijk z.al dit een tcmperatuurgra­
diënt zijn, die de (meeste) produkten naar bet 
(betrekkelijk) koude oppervlak drijft. Dei.ether· 
miscbe diffusie hangt, behalve van de grootte van 
de tcmperatuurgradiënt, de grootte van het sa­
menhangende splijtstoffragment en de diffusie­
c<M!fticient (die in de praktijk ~ijna gelijk is aan die 
van de zuurstof in het uraniumoxide), af van de 
transportwarmte. Is de diffusie langzaam, dan is 
de transportwarmte klein. 
Het diffunderen van de 'verschillende splijtings­
produkten onderscheidt zich vooral in de sterk 
uiteenlopende waarden van \ deze trimsport­
warmte. Hij blijkt gn>Qt voor zwak aan zuurstof 
gebonden elementen, en omgekeerd. Of verbin­
dingen met zuurstof tot stand komen, hangt af 
van de zuurstofpotentiaal in het uraniumoxide, 
en die neemt bij versplijting toe. Hier blijkt het 
belana .van bet gebruik van feitelijk bestraalde 
splijtstof. 

. . 
• 

Thermodynamische berekeningen suggereren 
dat de overgangsmetalen Mo, Te, Ru en Rb zich 
niet aan zuurstofbinden; ze neigen tot precipite­
ren in sterke intermetalliscbe verbindingen (16). 
Met dit afwijkende Fdras zijn de overgangswe­
talen zeer moeilijk uit de splijtstof te verwijderen, 
ook als deze zou smelten. Vrijwel alle andeR' 
splijtinasclcmenten VOi men echter oxiden, die 
soms tot vormins van veri>indinaen aanleiding 
geven zoals C92U04 ofC52Mo04• Het is de moei­
te waard om de systematiek van bun dift'usieae­
dnag te onderzoeken en die te bebekken op de 
systematiek van bun Ollidcn. 
Om bet ondc:noek te k\lmie11 uitvoe~n is aeko­
zen voor zeer Id rial hoeveelheden ~tof. ro­
dat de radio• i:tmteit " bestraling banteeri>aar 
z.al zijn. F'Jll'IUI' 2 toont bolletjes van U1'&DÎumoxi­
de vano,..:veer 1 miDimeterdoorsnede, die zijn 
vêl'VMil'Clild met KEMA' s sol-tel proces (17). 
Enkele op ro.theid en diameter 91=selectecrdc 
bolletjes zullen ,.tu111nde ICJll~ en 1986 worden 
bestraald in de Hote Flux Reactor te Petten. 
Aaorzien z.e verrijlànplflden hebben die oplo­
pen tot 20procent in uranium-23S, zullen ze inde 
dur beschîkbete fluxdîchtheid snel. binnen een 
maand, verspleteil kunnen worden tot een niveau 
dat oploopt tot 4 procent van bet uranium. Op 
deze wijze wordt een goede benadering verkre­
gen van de lansdurig bestraalde !iplijtstof in een 

. vermogensreactor. 
Na bestraling zullen de boUetjes een radioactivi­
teit bet>pen van maximaal 10 curie; ze worden in 
een speciaal vervoersvat naar een KEMA-labo­
ratorium te Arnhem aebracht. Daar is nu de ana­
lyse--apparatuur in opbouw waar de fiauren 3 en 4 
een beeld van geven. 
Wat gedaan wordt is globaal bet volgende. De 

· bolletjes. worden stuk voor stuk overgebracht in 
een oventje, dat door een elektronenbombarde­
ment uit een gloeidraad kan worden verhit tot 
3000°C. Dit oventje bevat een cel van zirconi­
umoxide, de zogenaamde Knudsencel, die het 
bolletje omsluit en een kleine opening beeft. Uit 
die opening stroomt de damp van splijtingspro­
dukten, die het bolletje bij verhitting zullen verla­
ten, in een omgeving van hoog vacuüm naar de 
ionenkamcr van een massafilter (een quadtu­
pool-spectrometer) en vervolgens naar een ge­
koelde trefplaat, waarvan bet gamrnaspectrum 
wordt opgenomen. Dit maakt bet mogelijk Olll de 
chemische samenstelling van de dampstroom te 
meten en tegelijk (iets van) de isotopensamen­
stelling te bepalen. 

1'hans wordt de analyse-apparatuur getest en 
wordt de rcu.liologisyhe hulpapJ>arcituur (met ro­
bots en afstandsbesturing) opgebouwd. De ana­
lyse-apparatuur zal radioactief besmet raken en 
zal na afloop grotendeels als radioactief afval 
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worden behandeld. Na elke proef zal bovendien 
de trefplaat moeten worden vervan.,.n. Dit pro­
ject is eind J 982 begonnen en zal waarscbijnlû"k in 
1987 worden afgesloten. 

Tenllotte 
Hier zijn slechts twee projecten besproken van 
de Nim honderd die momenteel lopen om de 
brooterm l'l ed in taart te brea.,.n. De inzichten 
die daarbü ontstun versterken tot nog toe de 
stellioa van Levensoo en R• hn dat er belangrijke 
natuurlijke remmeu betta•n op de verspreidioa 
van ndioectiviteit bij een emstis reactoroQF­
luk. 
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