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Denna rapport utgdr redovisning av ett arbete
som utfdrts p& uppdrag av KBS. Slutsatser och
vidrderingar 1 rapporten dr forfattarens och
behdver inte nddvidndigtvis sammanfalla med

uppdragsgivarens.

I slutet av rapporten har bifogats en £f8r-
teckning Over av KBS hittills publicerade

tekniska rapporter i denna serie.
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SUMMARY

In the event of ground water penetration into
fuel pins after ultimate disposal in crys-
talline rock a certain fraction of the vola-
tile fission products iodine-129 and cesium-
135 may be leached from the fuel within a
shorter time period than the rest of the fuel.
This fraction based on gap activities and
leach experiments has been estimated to be

as follows.

Nuclide Leachable fraction (%) in the gap

BWR-fuel PWR-fuel
I-129 . 0.1 -1 1 - 10
Cs=-135 0.1 -1 1 - 10
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1. INLEDNING

Vid slutlig direktfbrvaring av anvint brinsle
i berg kan vattenkontakt med skadat brinsle
innebdra en utlakning av l8ttl8sliga Zmnen som
har frigjorts till sprick- och spaltutrymmen

mellan brédnslematrisen och kapslingen.

For slutflrvaringen dr jod~129 och cesium-135 av-
intresse i detta sammanhang eftersom det &r k&nt
att dessa dmnen dr mer littrSrliga 4n de flesta
andra dmnen som stannar kvar i det tdta och svar-
18sliga urandioxidgittret och f8rst kan frigbras
1 takt med att detta gitter eventuellt angrips

pé& mycket 1ldng sikt,

I denna rapport ges en beddmning av hur stor an-
del av dessa mer littmigrerande nuklider som
frigjorts till spaltutrymmena och som dirmed

kan vara lakbar.

Fysikaliska hinder, t ex sm& kapslingshil, trdnga
pPassager 1 brénslestaven, laga vattenbyten etc,
innebdr att lakprocesserna i realiteten blir

starkt £8rdrdida.

FOrutom dmnenas migrationsegenskaper, som sam-
manhidnger med deras flyktighet, 4r bridnslets
temperatur undervreaktordriften av stdrsta betyd-
else. I h8gbelastat PWR-brinsle kan frigjord
andel fissionsgaser vara ndgra procent, medan
motsvarande i lagbelastat BWR-brinsle kan vara

avsevdrt ldgre. H8g utbrdnning ger 8kad frigdrelse.

Ndgra médtningar av spaltaktiviteten £&r jod-129
och cesium-135 finns inte utan bed®mningar miste
grunda sig pd jdmférelser med andra isotoper

och dmnen.
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2. TILLGANGLIGA INPORMATIONSKALLOR

Féljande typer av information Finns tillgdng-
liga. Framstidllningen koncentreras ra svenska

erfarenheter,

A, Provtagning pd brénslestavar fran Oskars-
hamn 1, i hot-cells 1 Studsvik. MEt-
ning p& stabila ddelgaser.

B, Punktering av brinslestavar i lagrings-
basséng i Oskarshamn 1. Médtning pé&
xenon-133,

C. Lakningsfdrsdk pi brédnslefragment eller
utskurna tunna stavskivor med brinsle
och kapsling. Mitning pé& uran, cesium-
137, strontium=90 och totaleg.

D, Berdknad spaltaktivitet av olika nuk-
lider.

E. Mdtningar av ldckage frin brinsle under
drift.

3. PROVTAGNING PA BRANSLESTAVAR FRAN OSAKRS-

HAMN 1 I HOT-CELLS I STUDSVIK

Varje ar alltsedan 1973 har utbrinda brdnslestavar
i Oskarshamn 1 tagits ut ur reaktorn och trans-
porterats till Studsvik f6r bl a fissionsgasprov-
tagning. Fdrutom dessa s k hégeffektstavar har
ytterligare ett antal bridnslestavar utsatts f&r
liknande unders&kningar. Stavutbrdnningen var

det fdrsta &ret knappt 7 000 MWd/ton U, medan

den 1977 f6r de hégst utbridnda stavarna var

24 000 MWd/ton U, Samtliga resultat avseende
frigdrelse p& hittills mitta stavar, 11 st,
ligger i intervallet 0.04 - 0.17 % f&r savil

krypton som xenon {(1).

Medelbelastningen och maxbelastningen pd stavarna
som punkterades 1&g inom omridena 14 - 20 kW/m
respektive 25 = 27 kW/m.
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Vad betrdffar krypton, frigdrs vid punktering
isotoperna krypton-83, krypton-84, krypton-85
och krypton=-86. Av sammansdttningen pd gas-
blandningen och produktionen av krypton-85 har
frigdrelseandelen f&r krypton-85 vid en punk-
tering berdknats tiil 7 - 10,43

Antas frigfrelsen vara diffusionskontrollerad

gdller forenklat f8r en stabil nuklid.

Al
F = frigSrelseandel
D? = diffusionsparameter
t = bestrilningstid

FOr en frigbrelseandel p& 7 x 1074 och bestrdl-

ningstid pé& 108 s erhdlls en diffusionsparameter

pa
D' = 9.6 . 10716 (2)

4, PUNKTERING AV BRANSLESTAVAR I LAGRINGS-
BASSANG I OSKARSHAMN 1

Tre stavar punkterades (2). Utbr&nningen 18g i
omrddet 7 000 ~ 20 000 MWd/ton uran och virme-
belastningen i omrédet 13 - 17 kW/m.

Resultaten framgdr av nedanst&ende tabell.

Stav Belastning Utbrédnning Frigbr-
nr . kW/m MWd/ton U else %
Xe-133
13 7 000 0.002
17 7 €00 0.003

14 20 000 0.002
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Fran vdrdet pd D' ovan har frigbrelsen av Xe-133

berdknatsg enligt

. /D
o= 3 \/VT-" (3)

ddr A = sdnderfallskonstant.

Frigbrelseandelen blir d4 # = 8 - 10_5 vilket
kan jdmféras med det experimentella virdet
F=3-107°,

5. LAKNINGSFORSOK PA BRANSLEFRAGMENT

Eklund och Forsyth (3) har rapporterat utlaknings-
forsdk i Studsvik pd stavskivor och Katayama

BNWL (4) pad brénslefragment.

Efter omkring 100 dagar har vid riklig vatten-
tillfbdrsel fdljande andelar cesium=-137 lakats

ut (avrundade siffror) i Studsviksfdrsdken.

Prov Belastning Utbré&nning Utlakad
nr kW/m bestraln dagar andel %
1 11 900 0.03
2 11 900 0.03
3 24 900 0.7
4 24 | 900 0.7

Utlakningen av cesium f8r de ligbelastade stavarna
var av samma storleksordning som f6r strontium=-
90 och uran. F&r de h8gbelastade stavarna Skade
frigéreisen av cesium-137 som framgdr av tabellen
omkring 20 ganger medan strontium-90 och uran 1&g

kvar ofBrindrade.

I experimenten vid BNWL erhdlls foljande for

cesium=-137:
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Belastning Utbrinning Utlakad andel 2
kW/m MWd/ton U eft 1 dag eft 500 dagar
28 - 29 54 000 0.05 - 1 0.8 - 2

Matningar pd Pu=-239 + Pu~240 och Cm-244 gav

1 - 2 tiopotenser ligre vidrden 3n fér Cs-137.
6. BERAKNAD SPALTAKTIVITET AV OLIKA NUK-
LIDER

I FSAR f6r R3/R4 anges spaltaktiviteten f&r olika
nuklider i andelar av inventariet. F&8r hela hir-
den vid 2 900 MWt och en medelbelastning pd 18
kW/m och maxbelastning p& 41 kW/m, under 650

dagar anges bl a:

Nuklid Spaltaktivitet %
I-131 0.9

Xe~133 0.7

Kr-85 18

Under fdrutsdttning att transporten i brinslet
dr diffusionskontrollerad visar egna ber&kningar
att spaltaktiviteten 0.7 & f8r Xe-133 korrespon=-
derar med en spaltaktivitet pad 5 % f8r Kr-85
(jfr s 8).

For hogst belastat bridnsleknippe (medelbelast-
ning 26 kW/m) vid shutdown anges bl a:

Nuklid Spaltaktivitet %
I-131 1.6

Xe-133 1.5

Kr-85 8

Devell och Gebert (5) och Stenquist (6) har med
ledning av experimentella data berdknat spalt-
aktiviteten som ett genomsnitt &ver hela hidrdar

f8r olika maximala belastningar.
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FOSr Xe-133 och I-131 anger Stenquist:

Maximal belastning Frigbrelse av endera
kW/m Xe-133 och I-131 (%)
57 3

45 0.06

35 0.02

I FSAR fOr R3/R4 &r berdkningarna utfdrda f£&r
en maximal belastning av 41 kW/m.

Aktuella belastningar £6r R2 &r 20.2 kW/m i medel
med variationen 28 - 39 kW/m i maxbelastning

beroende pa utbrinning.

Temperaturfdrdelningen i FSAR f&r R3/R4 Sverens-
stdmmer i omr&det 1 100 - 1 650, ganska vil med
den som Stenquist anvint vid berdkningen med

57 kW/m som maximalbelastning.

Brdnslefdrdelningen i procent f£&r olika tempera-
turintervall i FSAR f&r R3/R4 och i Stenquists

berdkningar framgdr av fdljande:

Temperatur FSAR R3/R4 Stenquist
45 kW/m 57 kW/m
< 1 000 81 97 79
1l 000-1 650 18 2.8 15
> 1 650 1 0.1 6

Frigbrelseandelarna f6r Xe-133 och I~131 f&r
olika temperaturintervall anges av Stenquist

enligt
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Temperatur- Frigdrelseandel
intervall I-131 Xe~133
600 - 700 2.1 E=5 -
700 - 800 8.0 E~5 -
800 - 900 2.1 -4 -
900 ~ 1 000 8.0 E~ -
1 000 - 1 100 2.5 E-3 -
1 100 - 1 200 5.2 E~ -3
1 200 - 1 300 1.0 E-2 -
1 300 - 1 400 1.6 E- -2
1 400 - 1 500 2.3 E-2 -
1 500 - 1 600 4.3 E- -2
1 600 - 1 700 8.0 E=-2 -
1 700 - 1 800 0.3 -
1 800 -~ 1 90¢ 1 -
1 900 - 2 000 1
> 2 000 1

Utgdende frén temperaturfdrdelningen i FSAR
R3/R4 och ovanst8ende frigbrelseandelar blir
totalfrigbrelsen omkring 0.3 0.01 + 0.18

dvs omkring 0.7 % vilket 6verensstimmer med

0.02,

uppgifterna i FSAR.

Med F = 0.007 och A = 1.5 x 10~° blir

-5 -6
D' = 4.9 x 10 'é 1.5 x 10 = 0.82 x 10 11

For Kr=-85 blir d4da

F o= ﬁz‘x/b.sz x 1071 x 5.6 x 107
v
F = 0.05

vilket &r nagot l&gre &n uppgifterna i FSAR.
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7. MATNINGAR AV LACKAGE FRAN BRANSLE
UNDER DRIpT

Diskusegionen omfattar frigtrelsen av Xe-133,
Cs~137 och I-131 frén skadade brinslestavar i
Oskarshamn 1 under en viss driftperiod. Frigdr-~
elseandelen med avseende pa transporten av
respektive nuklider fran brinslet +ill kaps-
lingsspalten har berBknats utifr&n driftsdata
och antalet kapslingsskador i hirden. Enligt

ASEA-ATOM var 50 stavar skadade vilket betyder

e84

en skadeomfattning pd ca 0.2

Liackagetakten av Xe~133 har beriknats till

1. x 1074
.y
elseandel F = 6 x 10 ~. Frigdrelseandelen 4r ca

Ci/s (8) vilket motsvarar en frigdr-

en tiopotens hégre &n motsvarande resultat fran
punkteringsfdrsdken i brénglebassinger. Frig8r-

4 f8r Xe-133 korrespon-

elseandelen F = 6 x 10~
derar mot en frigdrelseandel ¥ = 0.005 £8r sta-
bila &ddelgaser och Kr-85. Fdr jod~131 gav mot-

svarande berdkningar ¥ = 1.1 - 1Om4, vilket

korresponderar mot F = 7 - 10"+ f&r jod~129.

Ldckagetakten och frigdrelseandelen av Cs-137
dr tidsberoende. Lickagetakten kan uttryckas

genoms:
Lickagetakt == Vf X fy 2 AT x V

Vf = fissionshastighet
fy = fissionsutbyte

A = gOnderfallskonstant
T = bestralningstid

v = ldckfaktor

Under forutsdttning att lickagefaktorn ir kon-
stant ger ovanstdende ekvation integrerad fré&n

O - T spaltaktiviteten



STUDSVIK ENERGITEKNIXK AB K2~78/38 10
1978~10~09

v,. - ¥ - ATZV
£ 4

4

80F st

Spaltaktiviteten

Frigdringsandelen Hr fdrhallandet mellan spalt-

aktiviteten och hidrdinventariet, alltsd:

Liackagetakten av Cs=-137 i Oskarshamn har berdk-
nats till 1.8 x 10"6 Ci/s motsvarande en l&ck-

faktor pd 1.8 x lOmlO Sml. Frigbrelseandelen £6r

Cs=137 efter en tid T = 108 s blir P = 0.005.
Det &r intressant att notera att frigdrelsean=-
delen &r av samma storleksordning som lakbarheten

av Cs=137 frén brinslet (se sid 3).

8. DISKUSSION

Av ovanstdende framgdr att belastningen har en
avgdrande betydelse f&r andelen mer flvktiga
klyvningsprodukter som ansamlas i spaltutrymmen.
Eftersom direkta mdtningar saknas av andelen
spaltaktivitet £&r I-129 och Cs-135 m&ste en
bedtmning av denna ske med ledning av uppgifter
om motsvarande f£8r I-131, Xe-133, Xr-85 och
stabila isotoper av xenon och krypton samt
Cs=-137.

Fran resultaten av tidigare arbeten och som fram-

gdtt av redovisningen ovan &r

- frigdrelsen av xenon och krypton till
spalten likvdrdig. Korrigeringar méaste
dock ske med hinsyn till halverings-
tider

- frigbrelsen av I-131 till spalten 4r
ungefdr likvdrdig med motsvarande f6r
Xe-~133., Frigdrelsen till kylmedlet kan
vara lédgre f0r I-131 pa grund av re-
tentionseffekter.
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kan jamfdras med frigdre.
numeriskt vara ganska Llikvirdig. Lakbarheten

torde inte vara stbrre dn spaltakiiviteten.

Cg=-135 frigdrs £Ormodligen 1 samma utstrickning
som Cg=~137. Forsyth (7) har £dr mycket hdgbe-
lastat brénsle funnit att Us-137 frigdrs i
ungefdr samma utstridckning som Adelgaserna.
Detta dr naturligt sftersom huvuddelen h3rrdr
frédn de varmaste kutsdelarna, som har sd hég
temperatur att saval cesium som ddelgaserna i
det ndrmaste helt frigdrs, Vid ligre belast-
ningar vore det naturligt om en viss diskrimi=-
nering skedde av cesium eftersom frigdrelsepro=-

cegserna d& mer sker 1 diffusionskontrollerat

temperaturomride ddr skillnader i diffusions-

koefficient inverkar.

For Oskarshamn l-brénsle ligger ddelgasfrigbr-
elsen vid torr punktering inom intervallet

0.04 - 0.17 %, £8r belastningarna 14 - 20 kW/m
(medel) och 25 - 27 kW/m {(max) .

Punktering av en stav karaktiriserad genom en
medelbelastning pad 20 kW/m och en higsta belast-

ning pa 24 kW/m, resulterade i en Hdelgasfri-

»

gbrelse pa 0.1 %. Fré&n samma stav togs bridnsle-
bitar £8r urlakning av Cs-=137. Urlakningen blev
som tidigare nidmnts .03 och 0.7 % frén en lag-
belastad respektive hidgbelastad bridnslebit frén
samma stav. En analys av data fri&n reaktordriften
i Oskarshamn 1 visar att stavlidckaget, rdknat

som frigdrelseandelar, av xenon och cesium &r av

samma storleksordning och nagot ligre for ijod.
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For hdgre belastat brinsle (28 - 29 kW/m) har
Oobserverats en lakbarhet av Cs-137 pé& omkring

1 % efter drygt ett A&r.

I PWR~brdnsle far man ridkna med att flera pro-
cent Cs-137 och Cs=-135 &r tillgdngligt fé&r

lakning.

Sammanfattningsvis kan man'séga att variations-
omréddet dr stort och starkt beroende av belast~

ningen.

F8ljande &r en prelimindr beddmning som fir

revideras ndr mer fakta f6religger.

Nuklid Lakbar andel i spalten (%)
: BWR PWR
I-129 ' 0.1 - 1 1 - 10

Cs-135 (Cs-137) 0.1 - 1 1 - 10
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