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RADIATION FIELD AND ENERGY DEPOSITION
IN WATER OUTSIDE A CAPSULE OF COPPER
CONTAINING SPENT FUEL RODS AND OUTSIDE
A CAPSULE OF LEAD CONTAINING WASTE FROM
REPROCESSING

K Lundgren

Summary

The radiation field outside a capsule of copper
containing approximately 500 spent BWR fuel rods
has been calculated. An average burnup of 30 000
MWd/tU and a cooling time of 40 years have been
assumed. Neutrons from transuranic elements and
photons from fission products contribute to the
dose-rate. On the surface of the capsule the
gamma dose-rate will be of the order of 17 mrem/h
and the neutron dose-rate 40 - 95 mrem/h.

Interacting with water, ionizing radiation pro-

duces free radicals and oxygen. Energy deposition
in water outside the above capsule of copper has

been calculated to be 1-1018 and 3-1019 MeV, sum-
med up to 104 ana 10°
maximum theoretical amount of copper that could
corrode is 17 g up to lO4 years. In reality, the

amount will certainly be much less. The neutron

years, respectively. The

and gamma energy deposition in water in the event
of any water getting inside the capsule, has also
been calculated. Deposition rate after a cooling
time of 40 years will be approximately l.5'lO14
ev/g Hzo,s and energy deposition, summed up to
10* and 10° years, will be 2-10%3 and 9:10%3 ev/g
H,0, respectively. This is true when the water is
not in direct contact with the fuel material. If
the reverse is true, there are also contributions

from o - and f‘:-radiation.
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Energy deposition in water outside a capsule
of lead containing waste from reprocessing has

also been calculated and the result is 1 1018

and 3'1019 MeV, summed up to lO4 and 106 years,
respectively (assumed a cooling time of 40 years
before storage). The capsule is assumed to have
a cladding of titanium, so that the lead cannot
corrode unless the cladding is penetrated. In
that case, the maximum theoretical amount of
lead that could corrode will be 28 g up to 10

years. In reality, the amount will certainly

4

be much less.
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TitelTitle
SLUK - Fdrvaring av 498 blyingjutna BWR-bridnslestavar
i kopparkapsel - Strdlskdrmsberdkningar

Sammanfattning/Abstract

I foreliggande rapport redovisas de strélskdrmsberdkningar
som gjorts f£8r avfallsbehdllaren f8r utbridnt kdrnbrinsle.
Berdkningsf8rutsidttning har varit, att 498 BWR-brinsle-
stavar (motsvarar ca 1.6 ton UO,) placeras, omgivna av
blysmidlta, i en kopparkapsel meg godstjockleken 200 mm.
Medelutbrdnningen har fdrutsatts vara ca 30 000 MWd/tU.
Avklingningstiden #r satt till 40 &r.

Till dosraten pd ytan av kopparbeh@llaren bidrar neutro-
ner fran transuranerna med stdrre del #n gammastrdlningen
fran klyvningsprodukterna. P4 ytan av behdllaren i h&jd-
led mitt £8r brinslet blir gammadosraten 17 mrem/h medan
neutrondosraten blir 40 - 95 mrem/h. Motsvarande virden

1 m utanfdr beh&llaren blir 4.6 resp 11 — 26 mrem/h.

ony
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Berdkningsféru

Gammak#dllstyrkor.

Neutronkdllstyrkor.
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1

Beridkningsfdrutsdttningar
FSrutsdttning har varit, att stavar fran utbrédnt BWR-bridnsle

placeras i cylindrisk beh&llare av koppar. Bridnslets medel-
utbrinning skall vara ca 30 000 MWd/tU och stavar svarande
mot ca 1.6 ton UO, antas f34 plats i en behdllare. 40 &r an-
tas forflyta mellan uttagandet ur reaktorn och placering i
behdllare. Resterande utrymme i behdllaren fdrutsdttes bli
fyllt med bly innan behdllaren fdrslutes.

Nedanstdende beridkningar gdller £for 498 BWR-stavar pla-
cerade i beh3llare med geometri enl nedanstdende fig 1.
Kopparbehdllarens godstjocklek har fOrutsatts vara 200 mm.
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Fig 1  Berdkningsgeometri
2
,Gammakdllstyrkor Klyvningsprodukternas gammakdllstyrkor #r tagna ur dator-

k8rning f8r Forsmark l-brinslet med datorprogrammet BEGA-
FIP, referens 1. De anvidnda virdena svarar mot 5 ars reak-
tordrift, utbrinningen 34 000 MWd/tU samt avklingningstiden
40 Ar.

Bl. 2024 74-09 100000 neecer-cn=s
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Klyvningsprodukternas gammakillstyrkor f6r uppstédllningen
enl fig 1, svarande mot medeldensiteten UO2 4,19 g/cm”,
redovisas i nedanstdende tabell 1.

Tabell 1 Klyvnin§sprodukternas gammakdllstyrkor

(MeV/cm?, s) vid avklingningstiden 40 ar
E(MeV) 3 0.14 0.66 0.78 1.16 1.60
Sv(MeV/cm »S) 9.56(56) 3.05(9) 3.23(7) 1.09(8) 3.91(6)

De tunga nuklidernas bidrag till gammak&llstyrkan har
berdknats med hjilp av de berdkningsresultat som utgdr
underlag f6r referens 2. Vid avklingningstiden 40 ar ir
dessa smd i jadmfSrelse med de i tabell 1, varfdr de ej

medtagits.

Inducerad aktivitet i kapslingsmaterial och i fjidderma-
terial i fissionsgasutrymmet berdknas i referens 3. Till
detta kommer aktiviteten i crudlagret som medf&ljer pa
ytan av kapslingen. Vid avklingningstiden 40 &r #r de
resulterande gammakillstyrkorna smd i j&mfdrelse med de
enl tabell 1, varfdr de ej medtagits.

3 .
Neutronkdllstyrkor F&r brédnsle med relativt 1ldg utbridnning ( <20 000 MWd/

/tU) utgdr klyvningsprodukternas gammastrdlning det di-
mensionerande bidraget vid strdlskidrmsdimensionering av
transportflaskor och dylikt. D& brinsle frin littvatten—
reaktorer kommer upp i utbrimningsnivder i intervallet

20 000 - 40 000 MWd/tU innehdller det em tillricklig mingd
transuraner, sd att strdlskirmningsbehovet av neutronkillor
blir signifikativt. Detta observeras och analyseras bl a i

referens 4.

ion will be pi

f purpose. C

any

Vissa transuraner har tillridckligt kort halveringstid
f5r spontan fission f£8r att ge upphov till ett avsevirt
neutronfldde om nuklidkoncentrationen dr tillrickligt
stor. En ytterligare kdlla till neutroner 3r (o, n)-
reaktioner med syret i UOZ-brénsle.

I referens 4 visas, att f8r brinsle med utbrinning >20 000
MWd/tU sd ir det huvudsakligen nukliderna Cm-242 och Cm-244
som bidrar till neutronk#llstyrkan. D3 Cm-242 har relativt
kort halveringstid (Ty1/2 = 163 d) aterstdr efter 40 3rs av-
klingning huvudsakligen Cm-244 (T1/9 = 17.6 y).

For att uppskatta nuklidmassorna Cm-242 och Cm-244 som
funktion av utbrinningen har datorprogrammet PHOENIX,
referens 5 anvints. Som anrikning har valts 2.75 Z,
vilket #r det normala fdr ersittningsbrinsle i BWR.

4 olika berdkningar har utfdrts, dels 3 pin-cellbe-
rikningar f6r voiderna 0,50 resp 70 %, dels en patron—
berdkning £8r voiden 50 Z.

Bl 2024 74-09 100000 orFser-punkren as
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I referens 4 anges omvandlingsfaktorer franm nuklidmassa
till neutronkdllstyrka f£8r nukliderna Cm-242 och Cm—244.
Dessa faktorer har anvints fér att omridkna de med PHOENIX
framtagna nuklidmassorna till neutronkillstyrkor. Dessa
redovisas i diagram 1 och 2 f8r Cm-242 resp Cm-244. Som
jémfdrelse har inlagts de resultat som redovisas i refe-—
rens 4. Dessa resultat redovisas som band, vilket siges
svara mot osdkerheten p g a variation i anrikning, drift-
betingelser och spektrum i BWR och PWR. Som framgir av
diagrammen &verensstimmer vira resultat nigorlunda vil
med dessa band.

P& mitten av en pinne med medelutbrinningen 30 000 MWd/
/tU 3ir den lokala utbrinningen uppskattningsvis 34 000 -

- 35 000 MWd/tU. Voidhalten har varit ca 50 Z. Som redan
tidigare sagts aterstar efter 49 drs avklingning huvud-
sakligen Cm-244. Med hjilp av diagram 2 har vi uppskattat
neutronkdllstyrkan fran Cm-244 till 250 - 600 n/g UO,,s.
Dirvidlag har vi tagit stdrre hinsyn till vira egna berik-—
ningar #n till de enl referens 4. Vald anrikning och void-
halt bdr vara representativt f&r de BWR-brinslestavar som
skall lagras. Vald bandbredd, svarande mot drygt en faktor
2, tdnkes di frimst std f6r osikerheten i grunddata. Om
h3nsyn tas till 40 §r§ avklingning samt antages medelden-
siteten U0, 4.19 g/cm” erhdlles neutronvolymkdlistyrkan
220 - 520 fifem3, s.

ion will be pr

F6r nukliden Cm-244 dominerar neutronbidraget frin spon-
tan fission &ver bidraget frdn (a, .n)-reaktionen i syre.
(95 % resp 5 7). Fissionsspektrum och spektrum fdr (o, n)-
neutronerna har erhllits frin referens b.

g

=~ wy

Berdkning av dosrat utanfir Behillaren -

Gamma- och neutrondosrater radiellt utanfdr kopparbehil-
laren har ber#dknats. Berikningarna beskrivs mera ingdende
i nedanstdende avsnitt 4.1 och 4.2. Gammadosraten pi ytan
av kopparbehdllaren har berdknats till 17  mrem/h. Gamma-—
dosraten 1 m frin behdllaren blev 4.6 mrem/h. Motsvarande
resultat f6r neutrondosraten blev 40 - 95 mrem/h resp
11~26 mrem/h. Den totala dosraten blir da .27-1%€ mrem/h
p& ytan av behd3llaren samt 16-31, mrem/h 1 m frin behdl-
laren. Ovanstdende dosrater giller i h&jdled mitt f&ér be-
hdllaren.

Dosraten axiellt ovan behdllaren har ej berdknats. Det
relativt tjocka locket (ca 32 cm Cu) samt ca 25 cm bly-
fyllning dver 8k U0, medfdr, att dosraten ovan locket bdr
vara maximalt av stOrleksordningen 1 mrem/h.

Bl. 2024 74-09 100000 orrser-punkren as



d. ASEA-ATOM

pieras. Den $ar o] heller
dos. Overtradelse harav be:

ivras med stéd av géllande lug. ASEA-ATOM
ion will be p:

Ce

This document must not.be copled without our written permission, and the
contents thereof must not be imparted fo o third party nor be used for

Denna handling fér ef utan vért medgivande koy
delgivas annan eller eljest obehdrigen onvani

any

Bl. 2024 74-09 100000 orFser-punkten ap

" RF 78-73 6
ASEA-ATOM

4.1

Berdkning av gammadosrat
Gammatransportberdkningarna har utférts med punktkdrne-
koden CYLGAM, referens /. Den cylindriska kidllregionen,
har hemogeniserats och ddrvid erhdlls: Co-

Uo 4.19 g/cm3
7rl 0.90 "-
Cu 0.20 "~
Pb 4.70 "-

Med spektrum och volymk#llstyrkor enl tabell 1 erhdlls
f6ljande dosrater:

P& kopparbehdllaren 17 mrem/h
0.5 m frin behdllaren 7.2 "=
1.0 m fran behdllaren 4.6 "=

4,2

Berdkning av neutrondosrat
Neutrontransportberdkningarna har utfdrts med den endimen—
sionella Sn—koden DTF-IV, referens 8.

Kondensering av mikroskopiska tvidrsnitt till gruppdito

har gjorts med datorprogrammet . MICO, referens 9. Till
programmet har anvints hdrdfysikprogrammet BUXY:s 69—
gruppsbibliotekstape, se referens10. Vid homogeniseringen
av kdllregionen har samma densiteter som i avsnitt 4.1 an-
vidnts. F6r de tunga nukliderna har f&ljande sammansittning

anviants:

U-235 Q.030 g[cm3
U-236 0.013 "=~
U-238 3.594 "~
Pu-239 0.026 "~
Pu~-240 0.009 "~
Pu-241 0.006 "=

Neutronspektret har indelats i 16 grupper. Energigrinser
och motsvarande BUXY-grupper framgdr av nedanstiende ta-
bell 3. Vid gruppkondenseringen har spektret beriknats i
MICO med hjdlp av diffusionsteori. Hinsyn har dirvid tagits
till k#llregionens buktighet. Grupptvirsnitt £8r koppar-
skdrmen samt i den blyfyllda kopparcentrumstaven har be— -
rdknats i MICO med samma spektrum som kdllregionen.
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Tabell 3  Gruppstruktur anvind i MICO och
DTF-IV for kopparskidrm

Energigrupp Motsvarande Energigridnser

nr BUXY-grupper eV
1 1 6.07(6)-10.0(6)
2 2 3.68(6)-6.07(6)
3 3 2.23(6)-3.68(6)
4 4 1.35(6)-2.23(6)
5 5 821(3)-1.35(6)
6 6 - 500(3)- 821(3)
7 7 303(3)- 500(3)
8 8 183(3)- 303(3)
9 9 111(3)- 183(3)
10 10 67.3(3)- 111(3)
11 11 40.9(3)-67.3(3)
12 12 24.8(3)-40.9(3)
13 13 15.0(3)-24.8(3)
14 14 . 9.12(3)-15.0(3)
15 15-20 367  -9.12(3)
16 21-69 0 - 367

vid berakningcn med DTF-IV har antagits randvillkoren
reflektion 1 centrum samt vakuum utanfdr behdllaren.
Cylindergeometri &r fdrutsatt.

ion will be p

DTF-IV ger utskrift i varje definierad zon av neutronfld-—
destidtheten (n/cm”,s). F6r att erhdlla dosrat (mrem/h) har
omvandlingsfaktorer ur referens 11 anvints. Féljande dosz
rater erh8lls (med neutronvolymk#llstyrkan 220-520 - n/cm™,s):

any

Pa kopparbehdllaren 40-55 mrem/h
0.5 m frin behdllaren 17-41 "-
1.0 m frdn behdllaren 11-26 "-

5
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Bl. 2024 74-09 100000 ofrser-runkTEN AB



Jd. ASEA-ATOM

ion will be pr

Contr

P

Dem)u handling far ef utan vart medgivande kopieras. Den f3r ef heller
delgivos annan eller eljest obehdrigen onvéndas. Overtradelse harav be-

ivras med stod ov gillande log. ASEA-ATOM
contents thereof must not be imparted fo a third parly nor be used for

This document must not be copied without our written permission, and the

any

Bl. 2024 74-09 100000  oFFser-punkTen B

RF 78-73
ASEA-ATOM

4, H S Bailey et al
Neutron shielding problems in -
the shipping of high burnup
thermal reactor fuel
Nuclear Technology, vol 17,
March 1973, s 217-224.

5. R Stamm'ler et al
The PHOENIX computer program
for fuel assembly and pin cell
calculations
PM RCA 77-12 (1977).

63 S J Remshaw, E E Ketchen
Curium Data Sheets
ORNL-4357, Oak Ridge National
Laboratory (1969).

7. K Lundgren
CYLGAY,, CYLGAM och GAMEN -
FORTY-program f6r gammatransport—
berikningar runt cylindriska kdll-
férdelningar
TR RF 75-194 (1975).

8. ' Rune Hikansson
Instruktion f6r anvindande av DTF-IV
AE-rapport TPM-FFX-110 (1969).

98 P Behrenz
Ny version av MICO-programmet R41010

PM RC 75-57 (1975).

10. M Edenius
Data available on the BUXY
69-group library tape
AE-rapport RF 71-187 BUXY-36 (1971).

Jd1. J Elkert
Stralskirmsfysik
Studsviks hdgskolekompendier 2 (1971).



St — Veudvoudert ! stavicg L mi\ Ll 22, e Ll

SO ‘\ Lopale F10W O ol b YC: ni t‘ Gy
) \J

Ao aoltlenauwaro
v \V) J

. S
g‘,”' . \O
s , Y qUOas]
| O PHOEMK | FIb GBI | ANR, 235% N0\ F0%
e N ) i : u , NOID So
o ! | L | A , VoD oY%
X i ) PATRON i , VoD 507 .

E C Mwd | lea U )
U



~ — &) -~ ,
=) M DQ’\«L#‘( O mkév\l SXL\\}\/ o -Q Vi, Lbbg — M e
SOt »\‘LMAL(MOM o L s voiun wa} yan
“IVLKL\ Caal UAD ‘v’Ci/k» :/\ A e \;V'“\ A L e

[ n/q Uogs 1

PHOEMIX P CELL. AR AT NOID 3% /’
A ) )

\ \ | \ , 5050 /

" - tg’ \ W | OC)O /

® ,FPA—VRDN ) W J EOC}O /

©)
@
e
- X
A wor w4 A

et

i

i

b,

-

:

i

t

T

N
RSN
2 s

- s
" “F

i E A

T (Hwd /‘rt?)(wks




ise hirav be-

. ASEA-ATOM

Oiver
~ATOM

pied withou! our written permission, ond the

will be p

givonde kopleras. Den fir ef heller
imported to o third party nor be used for

P

o

lvras med stad ov gallande log. ASEA

This document must not be cof
contents thereof must not be

Denna handling far o] utan vart med
any

delgivas annan eller eliest obehd

Bi. 2022 73-11 10000 orrser-punkren as

Kopia Promemoria PM
ASEA-ATOM Se nedan Memorandum RF 78-27
Distribution Frén/From Datum/Date Reg. Page
KBS (10) RFC 78-01-23 (3840 Sida 1
~ o Foriattare/Author
K Lundgren 6021 Lél .
Granskad/Exumi)% Godkﬁzﬁprow)ed
Titel/Title {

Deponerad strdlningsenergi utanfdr kopparkapsel inneh&llande
499 utbrdnda bridnslestavar omgivna av bly

Sammanfattning/Abstract

Den joniserade strdlning som tringer ut genom kopparkapselns
yta ger genom radiolys upphov till att oxiderande fria
radikaler och syre produceras i vattnet. Fdr att kunna ge

en kvantitativ beddmning av om radiolysprodukterna genom
reaktioner med kopparn kan f8rstdra kapselns integritet

har en uppskattning gjorts av deponerad strdlningsenergi

i vatten utanfdr en kopparkapsel frin 40 3r efter uttagandet
ur reaktorn och framdt i tiden (fram till 106 &r).

Den till vatten totalt deponerade ener%in frin gamma- och
neutronstrdlning blir 1-1018 resp 3-10 9 MeV efter tiderna
104 resp 10 &r. Osdkerheten i ovan angivna virden bor
maximalt vara en faktor 2.

Den teoretiskt maximala korrosionsavverkningen pi en hel
kopparkapsel efter 104 &r blir da cal7 g. I verkligheten
blir den s3kerligen mycket ligre.

Aven den till eventuellt vatten inne bland brinslestavar-
na deponerade energin fran gamma— och neutronstrdlning har
berdknats. Depositionshastigheten f8r avklingningstiden 40
ar dr 1.5-101%4 ev/g H,0,s. Integrerad fram till tiderna 104
och 10® &r erhdlles tétalt 2-1023 resp 9-1023 ev/g H, 0.
Dessa vdrden dr relevanta sa linge eventuellt vatten ej
kommer i direkt kontakt med brinslematerialet, d& man

dven miste ta hinsyn till fp= och X-stralningen.

Kopia T Hannerz Hydén RLT RF Mueller RFC ASEA/KYM Widell TR TK RF
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Inledning

2
Kdllstyrkor

RF 78-27 3

Ett alternativ f8r omhindertagande av det hdgaktiva av-
fallet fran de svenska kirnkraftverken dr direktdeponering
av det utbrdnda bridnsiet under jord. H3irvid placeras efter
en avsvalningsperiod om minst 40 &r ca 500 - -: brinsle-
stavar i en kopparkapsel. Den slutliga deponeringen tidnkes
ske i ett lager huvudsakligen bestdende av kvartssand.

Den strdlning som tringer ut genom kopparkapselns yta
férorsakar bland annat att vattenmolekyler i det omgivande
lagret sdnderdelas och oxiderande fria radikaler och syre
produceras i vattnet. Radiolysprodukterna kan reagera med
kopparkapseln och i sidmsta fall dirmed fdrstdra skyddsbar-
ridren mellan brédnslestavarna och omgivningen. Fér att kunna
ge en kvantitativ beddmning av detta problem har en upp-
skattning gjorts av deponerad strdlningsenergi i vatten
utanfdr en kopparkapsel fran 40 &r efter utplockandet ur
reaktorn och framdt (fram till 10° ar).

Kopparkapseln antages vara 3.65 m hdg med inre och yttre
diametrarna 35 cm respektive 75 cm. Kopparkapseln antages
omgiven av Si0, (torrvolymvikt 1.45 ton/m”) mittad med
vatten (vattenﬁalt 0.45 ton/m3).

Den stralning som #r av intresse i detta fall #r gamma-
strdlning fran klyvningsprodukterna samt neutron- och
gammastrélning frdn de tunga nukliderna, dvs brinsleisoto-
perna och de nuklider som bildas dirur genom successiva
neutronabsorptioner och sdnderfall (ex Pu, Am, Cm, Th och
Ra).

Klyvningsprodukternas gammaeffekt har berdknats med pro-
grammet BEGAFIP (ref 1) £f8r en drifttid av 5 3r och ut-
brdnningen 34 000 MWd/ton U.

For de tunga nukliderna har massorna vid drifttidens slut
bestdmts med hirdfysikprogrammet PHOENIX (ref 2) f6r ett
realistiskt driftfall med utbrinningen 30 000 MWd/ton U.
Nuklidmassornas férindring med tiden pd grund av de radio-
aktiva sBnderfallen har direfter beriknats med ett enkelt
datorprogram, varefter gammaeffekten 1i#tt kan bestimmas.
Det visar sig att k#llan avtar med avklingningstiden fram
till drygt 1000 &r. Dirpd stiger denna effekt pd grund av
uppbyggnaden av Ra-226 och dess dotterprodukter till ett
maximum omkring 2-10° ar, f8r att sedan ater avta. Maximet
dr flera tiopotenser li#gre 4n begynnelsevirdet efter 10 irs

avklingning.

Neutronstrdlningen hirrdr frin spontan klyvning av nukli-
derna Cm-244 och Pu-240 samt fran alfasdnderfall av den
sistnidmnda nukliden,Am—241 och Pu-239 genom (0, n)-reaktioner
med syret i brinslet. F8r neutronskirmningen dr Cm-244

helt bestimmande, medan Pu-240 pd grund av sin ldnga
halveringstid ger det dominerande bidraget till den deponerade
neutronenergin.
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3
Deponerad strdlningsefiergi utanfdr kapseln

Kopparkapseln antas innehalla 499 utbrinda stavar frén
BWR-brdnsle. Resterande utrymme inne i kapseln antas va-
ra fylit med bly. Transporten av gammastrdlning frédn de
inneslutna bridnslestavarna ut genom kapseln och vidare
in i blandningen av Si0y och vatten har ber#dknats med
punktkdrneprogrammet CYLGAM (ref 3), som ger energide-
positionen i vattnet i1 mrad/h. Dessa resultat har om-
riknats till eV/g H,0,s (1 mrad/h = 1.74-107 ev/g,s).

Neutrontransportberdkningarna har utfdrts med den en-
dimensionella Sp-koden DTF-IV (ref 4). Fdrutom neutron-—
flodestdtheten p& olika avstind utanfdr kapseln erhilles
absorptionsraten (n, Y) i kopparen resp blandningen av
SiO2 och vatten.

Energidepositionen (m,n) till vattnet pga elastisk
spridning av snabba neutroner mot vite~ och syre-kirnorna

i vattnet har berZknats utglende frin neutronflddestithe—
terna erhdllna med DIF IV. Dirvid har utfdrts en enkel
numerisk integration ‘vari bl a aktuella kirnors spridnings—
tvdrsnitt ingdr. Av resultatet framgdr, att ca 94 % deponeras
i vdte och ca 6 7 i syre.

Vid absorptionen i kopparen resp blandningen av SiOz och
vatten erhdlles gamma med hég energi. For kopparen

erhdlles totalt 8.2 MeV per inféngning, motsvarande siffra
f6r 810, och vatten—blandningen &r 3.3 MeV per infingning.
Med hjdlp av absorptionsraterna erhidllna med DTF IV har
gammakdllstyrkor i skdrmarna erhdllits. Med dessa k#ll-
styrkor som indata har energidepositionen i vattnet beriknats
med datorprogrammet CYLGAM (ref 3).

I diagrammen 1 och 2 redovisas energidepositionen i vattnet
som funktion av avklingningstiden. Bidragen frén de 3 ovan
angivna kidllorna (Y), (n,n) samt (n,Y), redovisas var f&r
sig. Diagram 1 giller £f3r en position nidra kapseln medan
diagram 2 gdller 20 cm fran kapseln. Som framgdr av diagram-
men dominerar gammastralningsbidraget vid korta samt vid
mycket linga avklingaingstider. Vid avklingningstider i
intervallet 102 ~ 10" &r dominerar de bida bidragen frén
neutronstridlningen.

For att erh&lla till vattnet deponerad energi fram till
en viss avklingningstid har de ovan redovisade depone-
ringshastigheterna integrerats i tiden frén 40 &r och
framdt. Resultaten redovisas i diagram 3 som funktion
av avstandet frdn kapseln. Av diagram 3 framglr, att
{(n,n)-bidraget ir mera koncentrerat till omridet nira
kapseln #n de 2 8vriga bidragen.
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For att erhdlla till wvattnet totalt deponerad energi frén
kapselytan ut till en viss radie har ovan redovisade inte-
grerade depositionshastigheter integrerats i rummet. Resultaten
redovisas i diagrammen 4 och 5, i diagram 4 som funktion av
avstindet frin kapseln och i diagram 5 som funktion av avkling-
n1ngst1den Av diagrammen fram%ar, att totalt deponerad

energi tLll vattnet 3r ca é 1018 MeV fram till 10* &r och

ca 3-1019 Mev fram till 10° &r. I det f&drra fallet dominerar
bidraget frén neutronstrdlningen, medan for 106 &r gammastral-
ningsbidraget dominerar,

4
Deponerad stralningsenergi innanfdr kapseln

Energidepositionen till vattnet har beriknats med anta-
gande att en liten mingd vatten har ldckt in till utrym-
met innanfdr kapseln. Transporten av gammastralning har
berdknats med punktkdrneprogrammet CYLGAX (ref 3). Re-
sultaten har omr#knats till energidepositionshastighet
pd samma sitt som i fBregldende avsnitt. F6r uppskatt-
ning av energidepositionshastigheten till vattnet p g a
elastisk spridning av snabba neutroner mot vdte- och
syrekdrnorna i vattnet har samma neutrontransportberik-
ning som i fdregdende avsnitt anvints. Bidraget frén neutronin-—
fangningsgamma i olika material har kunnat f&rsummas,

da k#lltermen i centrum av kapseln dr 18g (termalise—
ring av neutronerna sker fdrst i omradet utanfdr kap-
seln).

I diagram 6 redovisas energidepositionen till vattnet
som funktion av avklingningstiden. Bidragen frén de 2
angivna kdllorna (g’) samt (n,n) redovisas var fdr sig.
Som framgidr av diagrammet dominerar bidraget frin gamma-
stralningen kraftigt.

F6r att erhdlla till vattnet deponerad energi fram till

en viss avklingningstid har de ovan redovisade depone-
ringshastigheterna integrerats i tiden frén 40 &r och
framdt. Resultaten redovisas i diagram 7 som funktion

av avklingningstiden. Vid tiderna 10% och 108 ar erhal-
les totalt 2-1023 resp 9.1023 eV/g HZO.

Foérutom gamma- och neutronstrdlning utsinder det inneslut-
na brinslet E>= och & -strilning. Den b -strilning som ut-
sdndes har sd gott som uteslutande energier < 1 MeV, var—
f6r elektronerna inte ndr genom kapslingsmaterialet (ca
0.8 .mm Zircaloy) i ndgon betydande utstrickning. P g a
den laga > -strédlningsenergin bdr ocksi bidraget frén
bromsstrdlning kunna férsummas. FSrekommande (X -ener-—

gier ligger i intervallet 3 — 6 MeV, vilket innebir att
dven dessa ej nir genom kapslingsmaterialet.
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De framriZknade virdena b8t sidledes vara relevanta sd linge
eventuellt vatten ej kommer 1 direkt kontakt med brdnsle-
material, d& man Hven miste ta hinsyn till OX~ och F)
stréliningen.

5
Effekter av deponerad strdlningsenergi

I diagram 5 visas som nidmnts den i vatten totalt deponerade
energin s £ a tiden inom en viss radie frin kopparkapseln.
Den deponerade strilningsenergin 4r si gott som helt av s k
glesjoniserande slag, dvs den lokala deponeringshastigheten
ir relativt 1l3g. 'De kemiska effekterna av sddan strilning
dr vdl kinda.

I detta fall gdller problemet att beridkna den mingd som
bildas i biAdden av oxiderande Hmnen, som senare ev kan orsaka
korrosion pa kopparytan. Tédnkbara oxiderande H4mnen Hr

fritt syre, vdteperoxid, ferri-jonoch cupri-jon. Det antas
att de reagerar med metallisk koppar under bildning av
vatten ferrojon och cupro-jon resp.

Den primira strdlningskemiska effekten bestir i bildningen
av joniserat vatten och s k hydratiserade elektroner. Dessa
ger i sin tur upphov till hydroxylradikaler och viteatomer.

Maximalt t#nkbart utbyte av oxiderande #mnen fds om bada
dessa molekylfragment ger upphov till sddana. (Normalt &ir
endast hydroxylradikelen oxiderande medan viteatomen verkar
reducerande). Ett kdnt sddant fall ir den s k ferrosulfat-
dosimetern. Den ger ett G-virde (antal bildade Fe3 per

100 eV deponerad glesjoniserande strdlning) av 15 (se ref 5).
Det #r alltsa mycket konservativt att anta detta G-virde;
det verk11ga dr sdkerligen betydligt ligre. Bildning av
Cu®* ur cu® kan ske med maximalt detta G-virde.

Om man antar att alla bildade oxiderande 3mnen inom en radie
av 60 cm fran kopparkapseln ger upphov till korrosion pa
denna, kan nu korrosionsangreppet efter godtycklig tid pga
stralningsdeponering beriknas.

Exempel f&6r 10 000 &r:

018

Diagram 5 visar en deponering av 1.l-1 MeV (gdller alltséd

hela kapseln).

Korroderad mingd koppar =

_1.1-1018.10%.15.63

3
100.6-1023 =17 g=1.9 cm,

Detta motsvarar ett medeldjup p& 0.00023 mm eller ett
200 mm djupt hil med en diameter av 3.5 mm. I verkligheten
dr den korroderade mingden sdkerligen mycket mindre.
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Sammanfattning/Abstract

Den joniserande strdlning som tringer ut genom blykapselns
yta ger genom radiolys upphov till att oxiderande fria ra-
dikaler och syre produceras i vattnet. FSr att kunna ge en
kvantitativ beddmning av om radiolysprodukterna kan fdrstdra
kapselns integritet har en uppskattning gjorts av depone-
rad strdlningsenergi i vatten utanfér kapseln fr&n 40 &r
efter uttagandet ur reaktorn och framit i tiden (fram

till 106 3r).

Den till vatten totalt deponerade energin frin gamma-
och neutronstrdlning blir 1-1018 och 4.1018 MeV efter
tiderna 104 resp 106 &r. Osdkerheten i ovan angivna vir-
den bdr maximalt vara en faktor 2.
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1

Inledning Ett alternativ £0r omhindertagande av det h&gaktiva av-
fallet fran de svenska k#rnkraftverken ir upparbetning,
ingjutning i glas samt direfter strdlskirmning av glasmassan
genom placering i kapsel av bly. Upparbetning antas ske
efter 10 dr efter uttagande ur reaktorn. Efter en avsval-
ningsperiod om 30 &r antas kapslarna slutligt deponeras
i ett lager huvudsakligen bestdende av kvartssand.

Den stralning som tringer ut genom kapselns yta f8rorsa-

kar bland annat att vattemmolekyler i det omgivande lag-

ret sbnderdelas och oxiderande fria radikaler och syre
produceras i vattnet. Radiolysprodukterna kan reagera

med kapseln och i s#msta fall dirmed f8rstdra skyddsbarrifren
mellan avfallet och omgivningen. F&r att kunna ge en
kvantitativ bedémning av detta problem har en uppskatt-

ning gjorts av deponerad strdlningsenergi i vatten utan-

f6r en kapsel fran 40 &r efter utplockandet ur reaktorn

och framit (fram till 106 &r).

Blykapseln antages vara 1.50 m hdg med inre och yttre
diametrarna 40 cm respektive 60 cm. Bly antages omgi-
ven av Si0, (torrvolymvikt 1.45 ton/m3) mittad med vat-
ten (vattenhalt 0.45 ton/m3). Glaset innehillande avfal-
let antages ha densiteten 2.8 ton/m3.

2

Kdllstyrkor Den strdlning som 4r av intresse i detta fall ir gamma-
stralning frin klyvningsprodukterna samt neutron- och
gammastrdlning frin de tunga nukliderna, d v s brinsle-
isotoperna och de nuklider som bildas dirur genom succes=
siva neutronabsorptioner och sdnderfall (ex Pu, Am, Cm,
Th och Ra).

Klyvningsprodukternas gammaeffekt har beriknats med pro-
grammet BEGAFIP (ref 1) f8r en drifttid av 5 &r och ut-
brdnningen 34 000 MWd/ton U.

For de tunga nukliderna har massorna vid drifttidens slut
bestdmts med hdrdfysikprogrammet PHOENIX (ref 2) f6r ett
realistiskt driftfall med utbrinningen 30 000 MWd/ton U.
Nuklidmassornas f8ridndring med tiden pi grund av de ra-
dioaktiva sSnderfallen har direfter beridknats med ett
enkelt datorprogram, varefter gammaeffekten litt kan
bestdmmas. Vid denna berikning har antagits, att vid
tidpunkten f8r upparbetningen d v s efter 10 ar, allt
utom 0.2 7 av uranet samt 0.5 7 av plutoniet avldgsnas.
Ovriga tunga nuklider antas utan reduktion medftlja av-
fallet. Det visar sig att kdllan avtar med avklingnings-
tiden fram till drygt 1000 &r. DHrp& stiger denna effekt
pd grund av uppbyggnaden av Ra-226 och dess dotterproduk-
ter till ett maximum omkring 2-10° ar, fdr att sedan &ter
avta. Maximet 4r flera tiopotenser ligre Hn begynnelse-
vidrdet efter 10 drs avklingning.
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Neutronstrdlningen h#rrdr frin spontan klyvning av nukli-
derna Cm-244 och Pu=-240 samt £r8n alfasdnderfall av den
sistnidmnda nukliden, Am—241 och Pu-239 genom (&, n)-reak-
tioner med syret i brinslet. F8r neutronskdrmmingen &r Cm-
-244 helt bestdmmande, medan Am-241 pd grund av sin ldnga
halveringstid ger det dominerande bidraget till den depo-
nerade neutronenergin.

3

Deponerad strdlningsenergi utanfdr kapseln
Kapseln antas innehalla glasingjutet avfall frén uppar-
betat BWR-bridnsle svarande mot 1 ton anrikat uran. Trans-—
porten av gammastrilning fradn det inneslutna avfallet ut
genom kapseln och vidare in 1 blandningen av $i0, och vat-
ten har berdknats med punktkdrneprogrammet CYLGAﬁ (ref 3),
som ger energidepositionen i vattnet i mrad/h. Dessa re-
sultat har omrdknats till eV/g HZO’ s (1 mrad/h = 1.74-107

eV/g, s).

Neutrontransportberdkningarna har utfbrts med den endi-
mensionella S -koden DTF-IV (ref 4). FSrutom neutronfld-—
destdtheten pd olika avstind utanfdr kapseln erhdlles ab-
sorptionsraten (n, Y) i blyet resp blandningen av SiO2
och vatten.

Energidepositionen (n, n) till vattnet p g a elastisk
spridning av snabba neutroner mot vite~ och syre-kir-
norna i vattnet har bersdknats utgdende frdn neutron-
flddestdtheterna erhdllna med DTF IV. Dirvid har ut-
f8rts en enkel numerisk integration vari bl a aktuel~
la kdrnors spridningstvirsnitt ingdr. Av resultatet
framgar, att ca 94 7 deponeras i vite och ca 6 Z 1
syre.

Vid absorptionen i blyet resp blandningen av SiO. och
vatten erhdlles gamma med hdg energi. Fér blyet &rhdl-
les totalt 7.3 MeV per infangning, motsvarande siffra
£6r Si0, och vatten-blandningen &r 3.3 MeV per infing-
ning. Med hjidlp av absorptionsraterna erh8llna med DTF
IV har gammakdllstyrkor i skdrmarna erhdllits. Med des-
sa kdllstyrkor som indata har energidepositionen i vatt-—
net berdknats med datorprogrammet CYLGAM (ref 3),

I diagrammen 1 och 2 redovisas energidepositionen i vatt-
net som funktion av avklingningstiden. Bidragen frén de 3
ovan angivna kdllorna (Y), (n, n) samt (n,Y), redovisas
var f8r sig. Diagram 1 gédller f8r en position nidra kap-
seln medan diagram 2 gdller 20 cm fran kapseln. Som fram—
gar av diagrammen dominerar gammastrilningsbidraget vid
korta samt vid mycket linga avklingningstider. Vid av-
klingningstider i intervallet 300 - 104 8r dominerar de
b&da bidragen frdn neutronstrilningen.
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F6r att erhdlla till vattnet deponerad energi fram till
en viss avklingningstid har de ovan redovisade depone-
ringshastigheterna integrerats i tiden. Resultaten re-
dovisas i diagram 3 som funktion av avstdndet frdn kap-
seln. Av diagram 3 framgdr, att (n, n)-bidraget 4r mera
koncentrerat till omrddet nira kapseln #n de 2 Ovriga bi-
dragen.

For att erhdlla till vattnet totalt deponerad energi frén
kapselytan ut till en viss radie har ovan redovisade inte-
grerade depositionshastigheter integrerats i rummet. Resul-
taten redovisas i diagrammen 4 och 5, i diagram 4 som funk-
tion av avstandet fré&n kapseln och i diagram 5 som funktion
av avklingningstiden. Av diagrammen framgdr, att totalt dgw
ponerad energi till vattnet #r ca 1-1018 MeV fram till 10
&r och ca 4-10'8 MeV fram till 106 &r. Bidraget fran gamma-
stréalningen dominerar i bigge fallen.

4
Effekter av deponerad strdlningsenergi
I PM RF 77-404 redovisades motsvarande berikningar for
fallet direktdeponering med kopparkapsel. I detta fall
kan man konservativt Oversitta deponerad energimingd till
korroderad midngd koppar. Sa ldnge titankapseln &r intakt
dr en motsvarande berdkning f6r det hir aktuella fallet
meningsl8s.
I det fall titankapseln 4r penetrerad kan man emellertid
gora en med kopparfallet analog berikning betr korroderad
blymdngd. En med RF 77-404 (s 5) analog berdkning ger en
korroderad blymidngd av:
1.1'1018 . 106 - 15 - 207 _ 28
100 - 6 - 1023 - 2 &
o 18
efter 10 000 ar (1.1-107" MeV deponerat).
5
Referenser 1. J Elkert

BEGAFIP - Ett program f&5r
berdkning av klyvningspro-
dukternas aktivitet, beta-
och gammaeffekter
AE-RF-72-374

1972~-11-30.

2. R Stamm'ler et al,
The PHOENIX computer program
for fuel assembly and pin cell
calculations
PM RCA 77-12.
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