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Denna rapport utgör redovisning av ett arbete 

som utförts på uppdrag av KBS. Slutsatser och 

värderingar i rapporten är författarens och 

behöver inte nödvändigtvis sammanfalla med 

uppdragsgivarens. 

I slutet av rapporten har bifogats en för­

teckning över av KBS hittills publicerade 

tekniska rapporter i denna serie. 
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LAKNING AV BESTRÅLAT uo2-BRÄNSLE 

Sammanfattning 

Lakningsförsök har utförts över en tidsperiod av 105 dagar 

på 20 mm långa delar av en bestrålad bränslestav. Delarna -

bränsle med kvarsittande kapsling - valdes från skilda lägen 

längs staven motsvarande längdvärmebelastningarna 11,2 resp 

23,5 kW/m (medel). För vardera bränsletypen användes två 

olika laklösningar: ett syntetiskt svenskt grundvatten och 

som referens destillerat vatten. Lakningen skedde vid 

60°c utan mekanisk omrörning. 

De utlakade ämnen som mättes (U, Sr-90, Cs-137 och total 

alfa-aktivitet) visade i början stor lakningshastighet -

uttryckt som bråkdel utlakat per dygn av det totala inven­

tariet men mot slutet av lakningsperioden uppnåddes 

värden på ca 10-6/d för U, Sr-90 och Cs-137 och ca 10-7/d 

för total alfa-aktivitet. 

En jämförelse mellan de ackulumerade mängder som lakats ut 

under 105 dagar från högbelastade och lågbelastade prover 

visade största skillnaden för Cs-137, där värden på ca 0,7 % 

resp 0,03 % av det totala Cs-137-inventariet erhölls. Dessa 

värden visar det stora belastningsberoendet under reaktor­

driften hos migration av Cs-137 till gapet kuts/kapsling 

och till perifera bränslesprickor. 
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LEACHING OF IRRADIATED uo2 FUEL 

Summary 

Leaching tests over a period of 105 days have been performed 

on 20 mm long sections of an irradiated fuel rod. The 

sections - fuel with clad - were selected from axial locations 

along the rod corresponding to average linear heat ratings 

of 11.2 and 23.5 kW/m. For each fuel type, two leachant 

solutions were used: a synthetic Swedish groundwater and 

distilled water as reference. Leaching was performed at 

60°C without mechanical stirring. 

All the leached species which were measured (U, Sr-90, Cs-137 

and total alpha activity) showed large initial leaching 

rates - expressed as fractions of the total inventory leached 

per day - hut by the end of the leaching period, values were 
-6 

obtained of about 10 /d for U, Sr-90 and Cs-137 and about 

10-7/d for total alpha activity. 

Comparison of the cumulative amounts leached out <luring 

105 days between the highly-rated and low-rated specimens 

showed the greatest difference in the case of Cs-137 where 

values of about 0,7 % and 0,03 % of the total Cs-137 inven­

tory were obtained. These values demonstrate the sensi­

tivity to heat rating of the movement of Cs-137 <luring 

reactor operation to the pellet-clad gap and pheripheral 

cracks. 
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Som alternativ till upparbetning av bestrålat kraftreaktor­

bränsle och efterföljande deponering av det högaktiva avfallet 

har man föreslagit direktdeponering av bränslestavar i stabila 

geologiska formationer. 

Inkapsling och deponering av bränslestavarna i detta alterna­

tiv diskuteras ej i denna rapport. Den är begränsad till en 

beskrivning av experiment utförda i Studsvik för att ge en upp­

skattning av resultatet av eventuellt tillträde av grundvatten 

till bränslet med åtföljande utlakning av aktiva ämnen av in­

tresse för säkerhetsanalysen. 

Det är naturligtvis svårt att helt simulera det verkliga fallet, 

där ytterst små flöden av grundvatten är i kontakt med bränslet 

över en mycket lång tidsperiod efter att de barriärer som omger 

bränslet korroderat sönder. Praktiska experiment innebär istäl­

let att under kort tid utsätta bränslet för stora volymer av 

lakmedel följt av analys på de utlakade ämnena. 

Den huvudsakliga källan till data på detta område är ett expe­

rimentellt program utfört sedan 1975 vid Battelle Northwest 

Laboratories av Katayama och Mendel (1): I dessa experiment 

har bränsle med mycket hög utbränning (ca 54 MWd/kg U) och 

en linjär belastning av ca 28-29 kW/m utsatts för olika 

lakningsmedel: Hanfordgrundvatten, ett syntetiskt havsvatten 
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och som referens avjoniserat vatten. Resultaten hittills 

pekar på en motståndskraft mot lakning hos de viktiga 

aktiva ämnena av samma storleksordning som hos borsili­

katglas. 

Studsviks experimentserie skiljer sig från Battelles på 

vissa viktiga punkter, bl a genom kvarsittande kapsling, 

förhöjd temperatur och bestämning av uran. 

I Battelles experiment så har ett antal fraQment frÅn 

uo2-bränsle med hög utbränning utsatts för 500 cm3 25-

gradigt lakmedel som cirkulerats så att man fått ungefär 

150 volymbyten per dag. 

Det är emellertid välkänt att flyktiga fissionsprodukter 

vandrar radiellt mot pränslets periferi, till bränsle­

sprickor och till kapslingens inneryta. Dessa fissions­

produkter kan tänkas lakas ut mycket lättare än de som 

fortfarande finns i uo 2-matrisen. Detta betyder att ett 

helt tvärsnitt av bränslet med kvarsittande kapsling skulle 

vara att föredra framför enstaka bränslefragment om även 

de tidiga stadierna av lakningen skall kunna följas. Följ-

aktligen har i Studsviksexperimenten 20 mm långa bitar av 

en kapslad bränslestav utsatts för lakning. Två lakmedel 

har använts, ett syntetiskt svenskt grundvatten och des-
o 

tillerat vatten, vid en temperatur av 60 C, dvs ungefär 

vad som förväntas i det verkliga fallet. 

Utförande 

Med ovanstående som bakgrund har lakningsförsöken ut­

formats så att 4 st ca 20 mm långa bitar med bränslet 

kvar har tagits från en bränslestav (391-Fl) från 

Oskarshamnsreaktor 1. Två prov har tagits från ett 

område med relativt hög effekt (ca 24 kW/m) och två 

prov från ett område som haft ungefär hälften så stor 

effekt (ca 11 kW/m). Bestrålnings tiden var 902 dygn och av­

klingningstiden 2 år. Av dessa prov har ett "högeffekts­

prov" och ett"lågeffektsprov" lakats i destillerat 
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vatten och de andra två proven i grundvatten, samtliga 
3 fall av 500 cm volym. 

I Tabell 1 presenteras data på proven: provvikt (inkl Zirca­

loykapslingen), den beräknade uo2-vikten samt de beräknade 

Sr-90- och Cs-137-innehållen jämte totala alfa-aktiviteten. 

Beräkningen hänför sig till 78-02-01 och har utförts med 

AEs datorprogram BEGAFIP. Sammansättningen hos det synte­

tiska grundvattnet ges i Tabell 2, kolumn 1. En KBS-kon-

sult (2) har godkänt sammansättningen som sannolik för svenskt 

grundvatten på 500 meters nivå och samtidigt lämplig för 

lakning vid 60°c utan risk för utfällning. Den förutnämnda 

temperaturen har hållits konstant under försöken. 

En bild av apparaten i en nyligen dekontaminerad betong­

cell vi$OJ i Fig. 1. Längst till höger i bilden syns en kolv 

som innehåller endast destillerat vatten. Blindprov från 

denna kolv har tjänat som kontroll på tvärkontaminerings­

risken under experimentets förlopp. Samtliga blindprov­

resultat har visats sig betryggande låga. 

Stavproven har placerats i korgar av rostfritt stålnät 

med solid botten. Detta visas i Fig, 2. Lakning har ut­

förts utan mekanisk omrörning. Vattenproven tömdes genom 

ett rör från kolvens botten. 

Lakningsvattnet har bytts efter 1,3, 7, 14, 28, 42, 70 och 

105 dygn och mängden uran, Sr-90, Cs-137 samt den totala 

alfaaktiviteten i det utbytta vattnet har mätts. 

Följande metoder har använts: 

Uran; fluorometrisk analys 

Sr-90;jonbytarseparation följd av S-mätning 

Cs-137; gamma spektrometri (Ge-Li detektor) 

Alfa-aktiviet; a partikel mätning i ZnS scintillator 
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Resultat 

Mätningarna ger direkt mängden uran, Sr-90, Cs-137 samt 

alfa-aktivitet (främst från plutonium och högre aktinider) 

utlakat i tidsintervallen 0-1, 1-3, 3-7 dygn etc. Ur detta 

kan man bestämma lakningshastighet (oviktat medelvärde över 

tiden) och totalt utlakad mängd. 

Ett vanligt sätt att ge lakningshastighet, speciellt för 

glas, är viktmängd per ytenhet och tidsenhet (g/cm2 .d). 

För uo2 kutsar, emellertid, är den verkliga ytan svårbe­

stämd, speciellt med tanke på att kutsarna är spruckna 

och att man kan ha sammanhängande porositet i proven. 

Dessutom, som redan nämnts finns en del av fissionspro­

dukterna i sprickor i kutsarna och i gapet mellan kuts 

och kapsling efter bestrålningen. 

Av dessa anledningar har vi ansett det bäst att ge resul­

taten i bråkdelar av totalinventariet av de olika ämnena. 

Lakningshastigheten och kumulativa mängder ges i Tabell 

3 - 6 och i diagramform i Fig 3 - 10. 

Diskussion 

Lakningshastigheten sjunker för uran, Sr och Cs till nivån 
-6 

10 bråkdelar utlakat/dygn (för uran redan efter några 

veckor). Att nivån 10-6 nås av samtliga kan antyda en 

allmän upplösning av uo2 matrisen. Den snabbt nedåtgående 

trenden kan orsakas av två faktorer. 

1. Närvaro av små bränslepartiklar som utsättes för snabbare 

utlakning pga stor yta. Orsaken till närvaro av små 

p~rtiklar är dels sprickbildning under bestrålning och 

dels ev effekter orsakat av provutkapning. 
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Snabbt utlösningsbar spaltaktivitet av lättmigrerande 

nuklider. 

För Cs-137 i högbelastat bränsle är utlakningen markant 

högre än i övriga fall, vilket sannolikt beror på snabb 

upplösning av spaltaktivitet. 

Den fördröjda utjämningen för främst Cs men även Sri de 

högbelastade proverna indikerar viss svårtillgänglighet 

i spricksystemet. 

Det är kanske överraskande att skillnaden mellan utlakning 

med destillerat resp grundvatten är knappast märkbar. Man 

måste dock komma ihåg att antalet prov var bara 4, och 

att vattnet troligen var syremättat i båda fallen. 

Katayama och Medel (1) har mätt lakningshastigheten ur 

högutbränt uo2-bränsle (50 - 60 MWd/kg U). De finner en 

lakningshastighet byggd på lakning av Cs-137 av 
-6 -5 2 

10 - 10 g/cm. dag efter några hundra dygn. Detta är 

jämförbart med våra resultat, om man använder ytan av kuts­

fragment av 1 - 2 mm radie (1 - 3 cm2/g) för att omvandla 

från bråkdel per dygn till g/cm2 . dygn. 

Enligt både BEGAFIP-beräkningar och de alfa-spektra som ges 

i Fig 11 är alfa-aktiviteten huvudsakligen från Cm-242 för 

både hög- och lågbelastat bränsle, med signifikanta bidrag 

från Cm-244, Am-241 och Pu-238, -239 och -240. Alfa-spektro­

metrisk undersökning av själva lakningsproven har inte ut­

förts under denna experimentserie och det är därför svårt 

att korrigera för sönderfall av Cm-242 (t 112 = 162 d) pga 

osäkerhet om sammansättning av aktinidblandningarna. 

Värdena för bråkdelar utlakade i Fig 6 och 10 är därför 

baserade på alfa-mätningar vid olika tidpunkter dividerade 

med de beräknade innehållen vid 78-02-01. 
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Kurvorna för utlakning av alfa-aktivitet visar samma trend 

som för de övriga ämnena, dock är utlakningshastigheten 

efter tre månader ungefär en potens lägre. 

Som en kontroll av eventuell ändring i grundvattnets samman­

sättning efter olika perioder vid 60°c har två laknings­

prover analyserats på Hco3 , Ca och pH. Resultaten ges i 

Tabell 2 och visar ingen större ändring, men kanske en 

liten förlust av Hco3 och Ca efter 35 dygn vid 60°c. 

I utlakningsexperiment utförda med neutrala eller alkaliska 

lösningar och mycket små koncentrationer av utlakade ämnen 

är det naturligt att vänta sig adsorptionseffekter. Som 

en kontroll av sådana effekter har samtliga 4 provkolvar 

tvättats med 1:4 HN03 med efterföljande analys av tvätt­

lösningarna. Resultaten ges i Tabell 7. Vidare har två 

plastflaskor i vilka lakningslösningar hade förvarats 

under tre månader tvättats med 1:4 HN03 . Resultaten ges 

i Tabell 8. En antydan till högre förhållande alfa-aktivitet 

till uranmängd finns. 

Alfa-spektra av de ovannämnda tvättlösningarna ges i Fig 11. 

Samtliga tre spektra för högbelastat bränsle (två provkolvar 

och en förvaringsflaska) ser mycket lika ut, medan oför­

klarliga skillnader finns för de motsvarande proverna för 

lågbelastat bränsle. 
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Tabell 1 .BRÄNSLEPROVDATA 

Lineär- Total U02 
effekt vikt vikt 
(kW/rn) (g) (g) 

)Låg belastat bränsle: dest vatten 11. 2 21.54 17.83 
l 

Il " ! - - - - grundvatten 11.2 21.42 17.73 

l:iögbelastat bränsle: dest vatten 23.5 21.77 18 .02 

- " - - Il - grundvatten 23.5 20.88 17.29 

Sr-90 Cs-137 o:-aktivitet 

(Ci tot) (Ci tot (rn Ci) 

0.552 0.638 6.317 

0.549 0.634 6.281 

1.074 1.360 41.17 

1.030 1.305 39.50 
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Tabel 1 2 

Kolumn 

pH 

HC0 3 
Ca 

Mg 

Na 

K 

Si02 
bl 

F 

Sammansättning av syntetiskt grundvatten 

1 = start 

8,5 

300 mg/1 

6 Il 

3 Il 

120 Il 

2 Il 

10 Il 

12 Il 

1, 5 Il 

2 = 1 dygn, 60°c 

Högbelastad uo2 

8,5 

330 mg/1 

6, 7 Il 

Tabell 2 

0 3 = 35 dygn, 60 C 

Högbelastad U02 

8,4 

280 mg/1 

5, 6 Il 



Tabell 3 

-· 
Total exponerings tid (d) 

Exponerings tid (<l) ------ ·-
LJgbelastat bränsle: d('St vallen 

- " - - " - : grundval ten 

Högbelastat bränsle: dest vatten 

- Il - - Il - grundvatten 

Lågbelastat bränsle: <lest vatten 

-"- -"- : grundvatten 

hugbelastat bränsle: dest vatten 

- Il - - Il - grundv.:1tten 

Lågbela_stat bränsle: dest vatten 

-"- _ .. _ 
: grundvatten 

liugbelastat bränsle: dest vatten 

-"- -"- : grun<lvat tt'll 

ANALYSRESULTAT: U ppm (Blindprov< 0.002 ppm) 

- -
1 3 7 14 28 42 

1 2 4 7 14 14 

0.10 0.15 0.16 0.26 0.40 0.32 

0.44 0.20 0.18 0.34 0.52 0.48 
-

2.1 0.22 0.16 0.35 0.61 0.56 

2.6 0.13 0.10 0.10 0.21 0.23 

Bråkdel urlakat U/dygn (x 106) 

3.18 2.39 1.27 1.18 0.91 0.73 

14.1 3.20 1.44 1.55 1.19 1.10 

66.1 3.46 1. 26 1.57 1.37 1.26 

85.3 2.13 0.82 0.47 0.49 0.54 

Bråkdel urlakat U Kumulativ (x 106) 

3.18 7.95 13.04 21.31 34.03 44.21 

14.08 20.47 26.23 37 .11 53.74 69.10 

66.12 73.05 78.09 89.11 108.31 125.9 

85.3 89.57 92.85 96 .13 103.0 110.6 

70 
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Tabell 4 ANALYSRESULTAT: µCi Sr-90 i lakningsvatten 

Total exponerings tid (d) 1 3 7 14 28 

Exponerings tid (d) 1 2 4 7 14 

Lågbelastat bränsle: dest vatten 17.8 4.2 2.21 3.51 3.64 
i 

i - Il - - Il - : grundvatten ! 20.8 i 3.96 5 .42 •. 2.59 3.46 ' i 
! Högbelastat bränsle: dest vatten 116 13.0 15.7 22.7 37.5 l ! l I I 

i 
' I I - Il - -"- : grundvatten 135 24.8 36.7 69.8 ! 106 I I I I 

Bråkdel utlakad Sr-90/dygn (x 106) 

! ! 1 Lågbelastat bränsle: dest i 
0.47! i vatten 32.2 3.46 1.00 ! 0.91 ! I 

! 
2 .47 ; 0.451 

I - Il - - Il - : grundvatten 37.9 3.61 0.67 ! 

I ; 

' I I l Hcigbelas tat bränsle: dest vatten 108 6.05 3.65 \ 3.02 2.491 
i i 

8.911 
I - Il - -"- : grundvatten 131 12.0 9.68 7.351 ! 
I 

Bråkdel Kumulativ (x 106) 

! I Lågbelastat bränsle: dest vatten l 32.2 39.5 43.5 49.9 56.5 I 
j _,,_ -"- : gundvatten 37.9 45.1 62.4 67.1 73.4 

Högbelastat bränsle: dest vatten 108 120 135 I 156 191 

-"- -"- : grundvatten 131 155 191 I 259 362 I 

42 70 

14 28 

3.78 5.42 

2.54 5.54 

29.3 36.9 

34.8 45.9 

I 

0.49 0.35 

0.33 0.36 

1.95 1.23 

2.41 1.59 

63.4 I 73.2 
I 

78.0 I 88.1 
i 

218 252 

396 441 

105 

35 

4.87 
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Tabell 5 

Total exponerings tid (d) 1 

Exponerings tid ( d) 1 

Lågbelastat bränsle: dest vatten 77. 7 

-"- -"- : grundvatten 80.7 

Högbelastat bränsle: dest vatten 2285 

Il - - -"- : grundvatten f 2120 

U1gbelastat bränsle: dest vatten 122 
_.,_ 

-"- grundvatten 127 

Hi.igbelastat bränsle: dest vatten 1680 
i i---

- Il - -"- grundvatten 1625 

IJ1gbe lastat bränsle: dest vatten 122 

-"- _ .. _ 
: gundvatten 127 

lli.igbelastat bränsle: Jest vatten 1680 

-"- -"- : grundv.1tten 1625 
------ ----

ANALYSRESULTAT: µCi Cs-137 i lakningsvatten 

3 7 14 r 28 l 42 
I 

2 4 7 14 i 14 
I 

8.611 
: 

7.97 11. 52 17.04· 14.56 

7.90 1 
I 

6.08j 6. 71 9.21 10.1 
' 
' i 1358 1940 I 1949 542 153 
i \ 
i : 

1346 1643 2059 1454 298 
: 

Bråkdel utlakad Cs-137/dygn (x 
6 

10) 

i 6. 25 ! 3 .371 
I 

1.63 l 2.58 I 1.91 
i 

6 .23 I I 2.40 ! 1.51 i 1.04 j 1.14 j i 
I 

499 357 205 28.5 8.04 ! 

516 ' 315 225 79.6 16.3 

Bråkdel utlakad Cs-137 Kumulativ (x 106) 

135 148 166 193 216 
; 

1 139 149 160 175 191 
I 

I 2678 4106 5541 5940 6053 
i I 

i 2657 3917 5492 6606 ! 6834 ! 

70 105 -
28 35 

25.79 30,86 

27.57 41.12 

157 175 

113 
! 

I 65.3 

1.44 1.38 

1.55 1.85 
I 

4.121 3.68 

3 .091 1.43 

256 304 

234 299 

6168 6297 

6921 6971 
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Tabell 6 

Total exp,merings tid (d) 1 

Exponerings tid ( d) 1 
-

Uigbelastat bränsle: <lest vatten 38.5 

- Il - - Il - : grundvatten ' 6.8 
I 

' I 
Högbelastat bränsle: dest vatten 4741 

-"- -"- grundvatten 1726 

Li'igbelastat bränsle: dest vatten 60.9 
_.,_ 

-"- grundvatten 10.8 

Högbelastat bränsle: dest vatten ' 1150 

-"- _,,_ 
grundvatten 437 

! 

! 
Lågbelastat bränsle: dest vatten 60.9 

- Il - - Il - : gundva t ten 10.8 

Högbelastat bränsle: dest vatten 1150 

- Il - - Il - : grundvatten 437 

ALFA-AKTIVITET utlakad (n Ci) 

1 ' 3 7 14 28 42 I 70 ! l . 
2 i 4 7 14 14 i 28 i I 

I 

22.3 ; 8.2 I 14.6 : 15.1 19.2 I 17.2 I 
I 

; 

6.3 : 14.9 13 .5 7.9 5.2 11.0 ' i I 
! I 

446 312 450 398 350 241 

453 359 295 132 37.8 141.6 

Bråkdel alfa-aktivitet utlakad/dygn (x 107) 

17.7 3.32. 3.32 I 2.22 0.97 - .. j. 1. 74 i 

5.0 5 .89 • 3.02: 0 .89 ! 0.59 0.62 
! 

i 56.6 18.9 15.5 6.9 I 6.07 2.09 

57.2 22.8 10.6 2 .381 0.68: 1.29 j 

Bråkdel alfa-aktivitet utlakad Kumulativ (x 107) 

I 

I 
I 

I 
: 96.3 109.6 132.8 I 157.2 188.3 215.5 

' l 
' 20.8 ! 44.4 65.5 78.0 i 86.3 103.7 I 

i 
; 

I 1263 1339 ! 1448 1545 1630 ! 1689 I 
I 

; 
! ! ; 

; 
I 551 642 716 I 749 759 795 ' 

105 

35 

13.0 

12.5 

176 

29.0 
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AKTIEBOLAGET ATOMENERGI TPM-BL-133 (REV) Tabell 7+8 

1978-02-24 

Tabell 7 TVÄTTLÖSNINGAR: Provkolvar (500 
3 cm HN03 1:4) 

u Sr-90 cs.:.. 137 a-aktivi tet 

(µg) (µCi) (µCi) (nCi) 

11. 2 kW/m bränsle: (dest vatten) 170 2.08 4.85 175 

-"- (grundvatten) 175 6.04 5.66 175 

23.5 kW/m bränsle: (dest vatten) 500 32.3 41.3 4207 

-"- (grundvatten) 26 5.0 1.98 338 

Tabell 8 TVÄTTLÖSNINGAR: Plastförvaringsflaskor (100 
3 HN03 1:4) cm 

u Sr-90 Cs-137 a-aktivitet 

(µg) (µCi) (µCi) (nCi) 

11.2 kW/m bränsle: prov 4 2.5 0.75 0.66 12.2 
(grundvatten) 

23.3 kW/m bränsle: prov 4 3.5 0.57 3.29 156 
(grundvatten) 





• 
Fig. 2. 
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