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Denna rapport utgdr redovisning av ett arbete
som utférts pa uppdrag av KBS. Slutsatser och
varderingar 1 rapporten dr fOrfattarens och
behdver inte nddviandigtvis sammanfalla med

uppdragsgivarens.

I slutet av rapporten har bifogats en for-
teckning Over av KBS hittills publicerade

tekniska rapporter i denna serie.
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LAKNING AV BESTRALAT UOZ-BRANSLE

Sammanfattning

Lakningsfdrsdk har utfdrts dver en tidsperiod av 105 dagar
pd 20 mm l&nga delar av en bestrdlad brdnslestav. Delarna -
bridnsle med kvarsittande kapsling - valdes fran skilda ldgen
lings staven motsvarande ldngdvidrmebelastningarna 11,2 resp
23,5 kW/m (medel). FOr vardera brénsletypen anvindes tva
olika lakldsningar: ett syntetiskt svenskt grundvatten och
som referens destillerat vatten. Lakningen skedde vid

60°C utan mekanisk omrdrning.

De utlakade dmnen som mdttes (U, Sr-90, Cs-137 och total
alfa—aktivitet) visade i bdrjan stor lakningshastighet -
uttryckt som bradkdel utlakat per dygn av det totala inven-
tariet - men mot slutet av lakningsperioden uppndddes
virden pa ca 10_6/d f8r U, Sr-90 och Cs-137 och ca 10_7/d

for total alfa-aktivitet.

En jdmfSrelse mellan de ackulumerade mdngder som lakats ut
under 105 dagar frdn hdgbelastade och lagbelastade prover
visade stdrsta skillnaden f6r Cs-137, ddr virden pa ca 0,7 %
resp 0,03 % av det totala Cs-137-inventariet erhflls. Dessa
virden visar det stora belastningsbercendet under reaktor-
driften hos migration av Cs-137 till gapet kuts/kapsling

och till perifera brinslesprickor.
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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

o . . .
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 - but by the end of the leaching period, values were
obtained of about 10_6/d for U, Sr-90 and Cs=-137 and about
10_7/d for total alpha activity.

Comparison of the cumulative amounts leached out during

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 during
reactor operation to the pellet-clad gap and pheripheral

cracks.
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Inledning

Som alternativ till upparbetning av bestrdlat kraftreaktor-
brdnsle och efterfdljande deponering av det hogaktiva avfallet
har man féreslagit direktdeponering av brinslestavar i stabila

geologiska formationer.

Inkapsling och deponering av bridnslestavarna i detta alterna-
tiv diskuteras ej i denna rapport. Den dr begrdnsad till en
beskrivning av experiment utfdrda i Studsvik fdr att ge en upp-
skattning av resultatet av eventuellt tilltrdde av grundvatten
till brinslet med &tfdljande utlakning av aktiva dmnen av in-

tresse for sdkerhetsanalysen.

Det #r naturligtvis svart att helt simulera det verkliga fallet,
ddr ytterst smd fldden av grundvatten dr i kontakt med brinslet
ver en mycket 1&ng tidsperiod efter att de barriirer som omger
brdnslet korroderat sdnder. Praktiska experiment innebdr istdl-
let att under kort tid utsitta bridnslet fOr stora volymer av

lakmedel f6ljt av analys pa de utlakade &mnena.

Den huvudsakliga killan till data p& detta omrade ir ett expe-—
rimentellt program utfdrt sedan 1975 vid Battelle Northwest
Laboratories av Katayama och Mendel (1): I dessa experiment
har bridnsle med mycket h&g utbrinning (ca 54 Mwd/kg U) och

en linjdr belastning av ca 28-29 kW/m utsatts for olika

lakningsmedel: Hanfordgrundvatten, ett syntetiskt havsvatten
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och som referens avjoniserat vatten. Resultaten hittills
pekar pd en motstandskraft mot lakning hos de viktiga
aktiva dmnena av samma storleksordning som hos borsili-

katglas.

Studsviks experimentserie skiljer sig frdn Battelles pa
vissa viktiga punkter, bl a genom kvarsittande kapsling,
forhéjd temperatur och bestidmning av uran.

I Battelles experiment s& har ett antal fragment frian

UOz—brénsle med hdg utbridnning utsatts f£8r 500 cm3 25-
gradigt lakmedel som cirkulerats s& att man fatt ungefdr

150 volymbyten per dag.

Det dr emellertid vdlkdnt att flyktiga fissionsprodukter
vandrar radiellt mot bri#nslets periferi, till brédnsle-
sprickor och till kapslingens inneryta. Dessa fissions-
produkter kan tidnkas lakas ut mycket ldttare &n de som
fortfarande finns i UOz—matrisen. Detta betyder att ett
helt tviarsnitt av brdnslet med kvarsittande kapsling skulle
vara att fdredra framfdr enstaka bridnslefragment om &dven

de tidiga stadierna av lakningen skall kunna f&ljas. Folj-
aktligen har i Studsviksexperimenten 20 mm ldnga bitar av
en kapslad bridnslestav utsatts for lakning. Tva lakmedel
har anvints, ett syntetiskt svenskt grundvatten och des-
tillerat vatten, vid en temperatur av 60°C, dvs ungefidr

vad som fSrvintas i det verkliga fallet.
Utfdrande

Med ovanstdende som bakgrund har lakningsf&rsdken ut-—
formats s& att 4 st ca 20 mm l8nga bitar med brénslet

kvar har tagits fran en bridnslestav (391-F1) frén
Oskarshamnsreaktor 1. Tvd prov har tagits fran ett

omride med relativt hig effekt (ca 24 kW/m) och tva

prov fran ett omrdde som haft ungefir h3lften s stor
effekt (ca 11 kW/m). Bestrdlningstiden var 902 dygn och av-
klingningstiden 2 &r. Av dessa prov har ett "hopeffekts-

prov" och ett"l8geffektsprov" 1lakats i destillerat -
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vatten och de andra tvad proven i grundvatten, samtliga

fall av 500 cm> volym.

I Tabell 1 presenteras data pad proven: provvikt (inkl Zirca-
loykapslingen), den beridknade U02—vikten samt de beridknade
Sr-90- och Cs-137-innehallen jimte totala alfa-aktiviteten.
Berdkningen hinfdr sig till 78-02-01 och har utfdrts med

AEs datorprogram BEGAFIP. Sammansittningen hos det synte-
tiska grundvattnet ges i Tabell 2, kolumn 1. En KBS-kon-

sult (2) har godkidnt sammansidttningen som sannolik f8r svenskt
grundvatten pd 500 meters nivad och samtidigt ldmplig for

lakning vid 60°C utan risk £or utfdllning. Den fdrutnidmnda

temperaturen har hdllits konstant under fdrsdken.

En bild av apparaten i en nyligen dekontaminerad betong-
cell visas 1 Fig. 1. Lingst till hdger i bilden syns en kolv
som innehdller endast destillerat vatten. Blindprov frén
denna kolv har tj#dnat som kontroll pd tvirkontaminerings-
risken under experimentets férlopp. Samtliga blindprov-

resultat har visats sig betryggande laga.

Stavproven har placerats i korgar av rostfritt stdlnit
med solid botten. Detta visas i Fig, 2. Lakning har ut-
forts utan mekanisk omrdrning. Vattenproven t3mdes genom

ett rér fran kolvens botten.

Lakningsvattnet har bytts efter 1,3, 7, 14, 28, 42, 70 och
105 dygn och midngden uran, Sr-90, Cs-137 samt den totala

alfaaktiviteten i det utbytta vattnet har mitts.

F6l1jande metoder har anvints:

Uran; fluorometrisk analys
Sr-90;jonbytarseparation f8ljd av f-mdtning
Cs—137; gamma spektrometri (Ge-Li detektor)

Alfa-aktiviet; o partikel midtning 1 ZnS scintillator



AKTIEBOLAGET ATOMENERGI TPM-BL-133 (REV) 4
U-B Eklund, R S Forsyth 1978-02-24

Resultat

Mitningarna ger direkt mingden uran, Sr-90, Cs-137 samt
alfa-aktivitet (frdmst frin plutonium och hdgre aktinider)
utlakat i tidsintervallen 0-1, 1-3, 3-7 dygn etc. Ur detta
kan man bestimma lakningshastighet (oviktat medelvidrde Over

tiden) och totalt utlakad mingd.

Ett vanligt sdtt att ge lakningshastighet, speciellt f&r
glas, ir viktmingd per ytenhet och tidsenhet (g/cmz-d)-
For UO2 kutsar, emellertid, 4r den verkliga ytan svarbe-
stdmd, speciellt med tanke pd att kutsarna dr spruckna
och att man kan ha sammanhingande porositet i proven.
Dessutom, som redan nimnts finns en del av fissionspro-
dukterna i sprickor i kutsarna och i gapet mellan kuts

och kapsling efter bestridlningen.

Av dessa anledningar har vi ansett det bdst att ge resul-

taten i brdkdelar av totalinventariet av de olika &imnena.

Lakningshastigheten och kumulativa midngder ges i Tabell

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

Diskussion

Lakningshastigheten sjunker f8r uran, Sr och Cs till nivin
_6 °
10 brakdelar utlakat/dygn (f6r uran redan efter ndgra
. o -6 .
veckor). Att nivdn 10 nas av samtliga kan antyda en

allmdn upplSsning av UO, matrisen. Den snabbt nedatgiende

2
trenden kan orsakas av tva faktorer.

1. Ndrvaro av sma brédnslepartiklar som utsittes fdr snabbare
utlakning p g a stor yta. Orsaken till nirvaro av smi
partiklar dr dels sprickbildning under bestrilning och

dels ev effekter orsakat av provutkapning.
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2. Snabbt utldsningsbar spaltaktivitet av ldttmigrerande

nuklider.

For Cs-137 i hbgbelastat bridnsle dr utlakningen markant
hégre dn i Svriga fall, vilket sannolikt beror pd snabb

uppldsning av spaltaktivitet.

Den férdrdjda utjidmningen f&r frdmst Cs men dven Sr i de
hdgbelastade proverna indikerar viss svartillgédnglighet

i spricksystemet.

Det #r kanske Overraskande att skillnaden mellan utlakning
med destillerat resp grundvatten Hr knappast midrkbar. Man
miste dock komma ihdg att antalet prov var bara 4, och

att vattnet troligen var syremdttat i bada fallen.

Katayama och Medel (1) har mi#tt lakningshastigheten ur

hégutbrant U0,-brdnsle (50 - 60 MWd/kg U). De finner en

1akningshastiéhet byggd pa lakning av Cs—137 av

10_6 - 10_-5 g/cmz. dag efter ndgra hundra dygn. Detta &r
jamférbart med vara resultat, om man anvidnder ytan av kuts-
fragment av 1 - 2 mm radie (1 - 3 cmz/g) fér att omvandla

frdn brakdel per dygn till g/cmz. dygn.

Enligt bdde BEGAFIP-berikningar och de alfa-spektra som ges

i Fig 11 #r alfa-aktiviteten huvudsakligen fran Cm-242 for
b&de hig- och légbelastat brinsle, med signifikanta bidrag
frédn Cm—-244, Am-241 och Pu-238, -239 och -240. Alfa-spektro-
metrisk undersdkning av sjidlva lakningsproven har inte ut-
férts under denna experimentserie och det #r dirfdr svirt

att korrigera for sonderfall av Cm—242 (t1/2 =162 d) pga
osikerhet om sammansittning av aktinidblandningarna.

Virdena for br8kdelar utlakade i Fig 6 och 10 dr ddrfodr

baserade p& alfa-mitningar vid olika tidpunkter dividerade

med de beriknade innehdllen vid 78-02-01.
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Kurvorna f8r utlakning av alfa-aktivitet visar samma trend
som £8r de Svriga #mnena, dock dr utlakningshastigheten

efter tre manader ungefdr en potens ligre.

Som en kontroll av eventuell dndring i grundvattnets samman-
sdttning efter olika perioder vid 60°C har tva laknings-
prover analyserats pa HCO3, Ca och pH. Resultaten ges i
Tabell 2 och visar ingen stdrre Hndring, men kanske en

liten forlust av HCO, och Ca efter 35 dygn vid 60°C.

3

I utlakningsexperiment utfdrda med neutrala eller alkaliska
18sningar och mycket smd koncentrationer av utlakade &dmnen
ir det naturligt att vidnta sig adsorptionseffekter. Som
en kontroll av sddana effekter har samtliga 4 provkolvar

tvdttats med 1:4 HNO, med efterfdljande analys av tvidtt-

18sningarna. Resultztén ges i Tabell 7. Vidare har tva
plastflaskor 1 vilka lakningsldsningar hade forvarats

under tre manader tvittats med 1:4 HNO3. Resultaten ges

i Tabell 8. En antydan till hdgre fdrhdllande alfa-aktivitet

till uranmingd finns.

Alfa-spektra av de ovannidmnda tvittldsningarna ges i Fig 11.
Samtliga tre spektra for hdgbelastat bridnsle (tva provkolvar
och en f&rvaringsflaska) ser mycket lika ut, medan ofdr-
klarliga skillnader finns f&r de motsvarande proverna for

lagbelastat bridnsle.
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Tabell 1

!

i
i
e

BRANSLEPROVDATA
[ l
Linedr- Total U0, Sr-90 Cs—-137 a-aktivitet
g effekt vikt vikt
: (kW/m) (g) (g) (Ci tot) (Ci tot (m Ci)
Lagbelastat brinsle: dest vatten 11.2 21.54 17.83 0.552 0.638 6.317 !
=M= ~"—  : grundvatten 11.2 21.42 17.73 0.549 0.634 6.281
%Hngelastat brdnsle: dest vatten 23.5 21.77 18.02 1.074 1.360 41.17
! -t -"- : grundvatten 23.5 20.88 17.29 1.030 1.305 39.50

e

%7-70-8L61

(AT9) €ET-T19-Wdl
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Tabell 2
Sammansdttning av syntetiskt grundvatten
Kolumn 1 = start 2 = 1 dygn, 60°C 3 = 35 dygn, 60°C
Hogbelastad UO2 Hogbelastad UO2
pH 8,5 8,5 8’4
HCO. 300 mg/1 330 mg/l 280 mg/l
Ca 6 1] 6,7 " 5,6 "
Mg 3 "
Na 120 "
K 2 "
sio2 10 "
bl 12 "

F 1,5 "



Tabell 3

ANALYSRESULTAT: U ppm (Blindprov < 0.002 ppm)
Total exponeringstid (d) 1 3 7 14 28 42 70 105
Exponeringstid (d) 1 2 4 7 14 14 28 35
Lagbelastat brinsle: dest valten 0.10 0.15 0.16 0.26 0.40 0.32 0.54 0.57
e Mo i grundvatten 0.44 0.20 0.18 0.34 0.52 0.48 0.74 0.80
| lidgbelastat brinsle: dest vatten 2.1 0.22 0.16 0.35 0.61 0.56 0.80 _0.80
_n_ "~ rundvatten 2.6 0.13 0.10 0.10 0.21 0.23 0.28 0.35
Brakdel urlakat U/dygn (x 106)
—
Lagbelastat bridnsle: dest vatten 3.18 2.39 1.27 1.18 0.91 0.73 0.61 0.52
= - grundvatten 14.1 3.20 1.44 1.55 1.19 1.10 0.85 0.73
Itigbelastat brinsle: dest vatten 66.1 3.46 1.26 1.57 1.37 1.26 0.90 0.72
= - grundvatten 85.3 2.13 0.82 0.47 0.49 0.54 0.33 0.33
| Brakdel urlakat U Kumulativ (x 106)
Lagbelastat bridnsle: dest vatten 3.18 7.95 13.04 21.31 34.03 44,21 61.39 79.52
== ~-"= ¢ grundvatten 14.08 20.47 26.23 37.11 53.74 69.10 92.77 118.36
Hogbelastat briansle: dest vatten 66.12 73.05 78.09 89.11 108.31 125.9 151.1 176.3
== ="— i grundvatten 85.3 89.57 92.85 96.13 103.0 110.6 119.8 131.2

%7-20-8.61

(ATI) €E1-T9-HdlL

IOYEINTROLY 1AOVIOFITI LAV

£ 11998l



Tabell 4 ANALYSRESULTAT: uCi Sr-90 i lakningsvatten
Total exponeringstid (d) 1 3 7 14 28 42 70 105
Exponeringstid (d) 1 2 4 7 14 14 28 35
. Ligbelastat brinsle: dest vatten 17.8 4.2 2.21 3.51 3.64 3.78 5.42 4.87
; == == : grundvatten 20.8 3.96 5,42 2.59 3.46 2.54 5.54 4.82
% Hogbelastat brdnsle: dest vatten 116 13.0 15.7 22.7 37.5 29.3 36.9 30.1
i
! = ="— & grundvatten 135 24 .8 36.7 69.8 106 34.8 45.9 25.1
i
Brakdel utlakad Sr-90/dygn (x 106)
3 ! ; ;
t Ligbelastat brinsle: dest vatten i32.2 3.46 1.00¢ 0.91 0.47] 0.49 0.35 0.25
L -"- : grundvatten 37.9 3.61 2.47. 0.67 0.45{  0.33!  0.36]  0.25
~ Hbgbelastat brinsle: dest vatten | 108 6.05 3.651  3.02 2.49 1.95 1.23 0.80
§ ~M- == : grundvatten 131 12.0 8.91% 9.68 7.35 2.41 1.59 0.70
Brakdel Kumulativ (x 106)
i~ ; | I
. Ldagbelastat brinsle: dest vatten P32.2 39.5 43.5 49.9 56.5 |  63.4 | 73,2 82.0 |
!
== ="~ : gundvatten 37.9 45.1 62.4 67.1 73.4 78.0 88.1 96.9 |
HOoghelastat brinsle: dest vatten 108 120 135 156 191 218 252 280
= ="- ¢ grundvatten 131 155 191 259 362 396 441 466

%7-¢0-8L61

IDYANINOLY LADVIOHAIIAV

CeT-Td-Hd L
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Tabell 5

ANALYSRESULTAT: uCi Cs-137 1 lakningsvatten

{ Total exponeringstid (d) } 1 3 7 w28 42 70 _ | 105
! Exponeringstid (d) l 1 2 4 7 i 14 14 28 35
| Ligbelastat brinsle: dest vatten i 77.7 7.97 8.61 11.52} 17.041 14.56| 25.79] 30,86
e -"- : grundvatten ©  80.7 7.90 6.082 6.71  9.21  10.1 | 27.57| 4l.12
Hogbelastat bransle: dest vatten ~ 2285 1358 | 1940 | 1949 542 153 | 157 175
K -~ grundvatten | 2120 | 1346 1643 | 2059 1454 | 298 113 65.3
Brdkdel utlakad Cs-137/dygn (x 106)
. Ligbelastat brinsle: dest vatten , 122 6.25! 3.37 2.582 1.91 l.63§ 1.44 1.38
e —"~ : grundvatten ? 127 6.23?7 2,401 1.51;  1.04,  1.14]  1.55 1.85
é Hogbelastat brinsle: dest vatten 1680 599 1 357 205 28.5 8.041  4.12]  3.68
A ="~ ¢ grundvatten 1625 516 315 | 225 79.6 16.3 i 3.09 1.43
Brakdel utlakad Cs-137 Kumulativ (x 106)
Ligbelastat brinsle: dest vatten 122 135 148 166 193 216 256 304
| - ="~ : gundvatten | 127 139 149 160 175 191 234 299
i“ﬁgbelastat bridnsle: dest vatten % 1680 2678 P 4106 5541 5940 6053 6168 6297
e “v_ . urundvatten | 1625 52657 | 3917 5492 6606 | 6834 6921 6971 |

%2-20-8L61

(ATE) €ET-T19-RdI

TOEANTNOLY LADVIOFAI LAV

¢ 11=qelL



Tabell 6

ALFA-AKTIVITET utlakad (n Ci)
| e |
| Total exponeringstid (4) 1 3 7 14 28 42 : 70 . 105
| i
i T
! Exponeringstid (d) 1 E 2 % 4 7 14 14 % 28 35
. Ligbelastat bransle: dest vatten 38.5 22.3 | 8.2 ? 14.6 ! 15.1 19.2 ! 17.2 13.0
| ! :
' == == ¢ grundvatten ' ¢, 6.3 14.9 ©  13.5 . 7.9 5.2 11.0 12.5
Hogbelastat brinsle: dest vatten - 4741 446 312 450 398 . 350 g 241 176
—e -"- & grundvatten 1726 453 359 295 ' 132 | 37.8 | 141.6 29.0
Brakdel alfa-aktivitet utlakad/dygn (x 107)
1 ; ! i "
| Ligbelastat bransle: dest vatten . 60. 17.7 3.32 3.32 1.74; 2,22, 0.97 0.59
-re "~ : grundvatten 10.8 | 5.0 5.89°  3.02:  0.89°  0.59]  0.62]  0.57
: ? é é s i |
- Hogbelastat bridnsle: dest vatten 1150 ; 56.6 18.9 | 15.5 ' 6.9 6.07 2.09 1.21
- -"- ¢ grundvatten 437 57.2 22.8 10.6 2.38 0.68 1.29 0.21
o 3 3 - . 7
Brakdel alfa-aktivitet utlakad Kumulativ (x 10 )
i Ligbelastat brinsle: dest vatten 60. 96.3 | 109.6 132.8 | 157.2 | 188.3 215.5 | 236.2
| - -"- : gundvaiten 10. 20.8 | 44.4 65.5 78.0 86.3 | 103.7 | 123.7
 Hogbelastat bransle: dest vatten 11150 1263 | 1339 1448 1545 | 1630 | 1689 1731
== ="~ : grundvatten 437 551 642 716 749 759 795 802

%C~C0-8.L61

(ATY¥) €E€T1-T9-WdT

IOYANTHOLY LHEDVIOHHT LAV
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Tabell 7

11.2 kW/m brinsle:

1]

23.5 kW/m brinsle:

Tabell 8

11.2 kW/m brinsle:

(grundvatten)

23.3 kW/m bridnsle:

(grundvatten)

TVATTLOSNINGAR:

(dest vatten)

(grundvatten)

(dest vatten)

(grundvatten)

TVATTLOSNINGAR:

prov 4

prov 4

Provkolvar (500 cm3

(ug)
170
175

500

TPM-BL-133 (REV)

1978-02-24

26

(uCi)
2.08
6.04

32.3
5.0

Plastforvaringsflaskor

(ug)

2.

3.

5

Sr-90

(uCi)

0.75

0.57

HNO

Tabell 7+8

3 1:4)
Cs~137 a—aktivitet
(uci) (nCi)
4.85 175
5.66 175
41.3 4207
1.98 338
3
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