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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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SUMMARY 

In the event of ground water penetration into 

fuel pins after ultimate disposal in crys

talline rocka 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 

I-129 

Cs-135 

Leachable fraction (%) in the gap 
BWR-fuel PWR-fuel 

0.1 - 1 

0.1 - 1 

1 - 10 

1 - 10 
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Vid slutlig direktförvaring av använt bränsle 
i berg kan vattenkontakt med skadat bränsle 
innebära en utlakning av lättlösliga ämnen som 
har frig-jorts till sprick- och spaltutrymmen 
mellan bränslematrisen och kapslingen. 

För slutförvaringen är jod-129 och cesium-135 av 
intresse i detta sammanhang eftersom det är känt 
att dessa ämnen är mer lättrörliga än de flesta 
andra ämnen som stannar kvar i det täta och svår
lösliga urandioxidgittret och först kan frigöras 
i takt med att detta gitter eventuellt angrips 
på mycket lång sikt. 

I denna rapport ges en bedömning av hur stor an
del av dessa mer lättmigrerande nuklider som 
frigjorts till spaltutrymmena och som därmed 
kan vara lakbar. 

Fysikaliska hinder, tex små kapslingshål, trånga 
passager i bränslestaven, låga vattenbyten etc, 
innebär att lakprocesserna i realiteten blir 
starkt fördröjda. 

Förutom ämnenas migrationsegenskaper, som sam
manhänger med deras flyktighet, är bränslets 
temperatur under reaktordriften av största betyd
else. I högbelastat PWR-bränsle kan frigjord 
andel fissionsgaser vara några procent, medan 
motsvarande i lågbelastat BWR-bränsle kan vara 
avsevärt lägre. Hög utbränning ger ökad frigörelse. 

Några mätningar av spaltaktiviteten för jod-129 
och cesium-135 finns inte utan bedömningar måste 
grunda sig på jämförelser med andra isotoper 
och ämnen. 
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2. 'IILLGÄ:NCI,IGA INPORM,'\'C'IONSKÄLLOR 

Följande typer av inform~tlon finns tillgäng
liga. Framställningen koncentreras på svenska 
erfarenheter. 
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A. Provtagning bränslestavar från Oskars
hamn 1, i hot-cells i Studsvik. Mät-
ning på stabila ädelgaser. 

B. Punktering av bränslestavar i lagrings
bassäng i Oskarshamn 1. Mätning på 
xenon-133, 

C. Lakningsfbrs6k på bränslefragment eller 
utskurna tunna stavskivor med bränsle 
och kapsling. Mätning på uran, cesium-
137, strontium-90 och total-a. 

D. Beräknad spaltaktivitet av olika nuk
lider. 

E. Mätningar av läckage från bränsle under 
drift. 

3. PROVTAGNING PÅ BRÄNSLESTAVAR FRÅN OSAKRS
HAMN 1 I HOT-CELLS I S'I'UDSVIK 

Varje år alltsedan 1973 har utbrända bränslestavar 
i Oskarshamn 1 tagits ut ur reaktorn och trans
porterats till Studsvik för bl a fissionsgasprov
tagning. Förutom dessas k högeffektstavar har 
ytterligare ett antal bränslestavar utsatts för 
liknande undersökningar. Stavutbränningen var 
det första året knappt 7 000 MWd/ton U, medan 
den 1977 för de högst utbrända stavarna var 
24 000 MWd/ton U. Samtliga resultat avseende 
frigörelse på hittills mätta stavar, 11 st, 
ligger i intervallet 0.04 - 0.17 % för såväl 
krypton som xenon (1). 

Medelbelastningen och maxbelastningen på stavarna 
som punkterades låg inom områdena 14 - 20 kW/m 
respektive 25 - 27 kW/m. 
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Vad beträffar krypton, frigörs vid punktering 
isotoperna krypton-83, krypton-84, krypton-85 
och krypton-86. Av sammanstdttningen på gas
blandningen och produktionen av krypton-85 har 
frigörelseandelen för krypton-85 vid en punk
tering beräknats till 7 · 10- 4 . 

Antas frigörelsen vara diffusionskontrollerad 
gäller förenklat för en stabil nuklid. 

F 4 1/D't -· 

vrr 

F = .frigörelseandel 
D' = diffusionsparameter 
t = bestrålnings tid 

(1) 

För en frigörelseandel på 7 x l □- 4 och bestrål
ningstid på 10 8 s erhålls en diffusionsparameter 
på 

D' = 9.6 • lo- 16 ( 2) 

4. PUNKTERING AV BRÄNSLESTAVAR I LAGRINGS-
BASSÄNG I OSKARSHAMN 1 

Tre stavar punkterades (2). Utbränningen låg i 
området 7 000 - 20 000 MWd/ton uran och värme
belastningen i området 13 - 17 kW/m. 

Resultaten framgår av nedanstående tabell. 

Stav Belastning Utbränning Frigör-
nr kW/m MWd/ton U else % 

Xe-133 

1 13 7 000 0.002 
2 17 7 000 0.003 
3 14 20 000 0.002 
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Från värdet på D' ovan har frigörelsen av Xe-133 
beräknats enligt 

(3) 

där~= sönderfallskonstant. 

Frigörelseandelen blir di F = 8 · l □- 5 vilket 
kan jämföras med det experimentella värdet 
F = 3 • 10-s. 

5. LAKNINGSFÖRSÖK PÅ BRÄNSLEFRAGMENT 

Eklund och Forsyth (3) har rapporterat utlaknings

försök i Studsvik på stavskivor och Katayama 

BNWL (4) på bränslefragment. 

Efter omkring 100 dagar har vid riklig vatten

tillförsel följande andelar cesium-137 lakats 
ut (avrundade siffror) i Studsviksförsöken. 

Prov Belastning Utbränning Utlakad 
nr kW/m bestråln 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 för de lågbelastade stavarna 
var av samma storleksordning som för strontium-

90 och uran. För de högbelastade stavarna ökade 

frigörelsen av cesium-137 som framgår av tabellen 
omkring 20 gånger medan strontium~90 och uran låg 

kvar oförändrade. 

I experimenten vid BNWL erhölls följande för 

cesium-137: 
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Belastning 
kW/m 

Utbrännin9 
MWd/ton U eft l dag eft 500 dagar 

28 - 29 54 000 0.05 - l 0.8 - 2 

Mätningar på Pu-239 + Pu-240 och Cm-244 gav 
l - 2 tiopotenser lägre värden än för Cs-137. 

6. BERÄKNAD SPALTAKTIVITET AV OLIKA NUK-
LIDER 

I FSAR för R3/R4 anges spaltaktiviteten för olika 
nuklider i andelar av inventariet. För hela här
den vid 2 900 MWt och en medelbelastning på 18 
kW/m och maxbelastning på 41 kW/m, under 650 
dagar anges bl a: 

Nuklid Spaltaktivitet % 

I-131 0.9 

Xe-133 0.7 

Kr-85 18 

Under förutsättning att transporten i bränslet 
är diffusionskontrollerad visar egna beräkningar 
att spaltaktiviteten 0.7 % för Xe-133 korrespon
derar med en spaltaktivitet på 5 % för Kr-85 
(jfr s 8). 

För högst belastat bränsleknippe (medelbelast
ning 26 kW/m) vid shutdown anges bl a: 

Nuklid 

I-131 

Xe-133 

Kr-85 

Spaltaktivitet% 

l. 6 

1. 5 

8 

Devell och Gebert (5) och Stenquist (6) har med 
ledning av experimentella data beräknat spalt
aktiviteten som ett genomsnitt över hela härdar 
för olika maximala belastningar. 
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Maximal belastning 
kW/m 

Frigörelse av endera 
Xe-133 och I-131 (%) 

57 3 

45 0.06 
35 0.02 

I FSAR för R3/R4 är beräkningarna utförda för 
en maximal belastning av 41 kW/m. 

Aktuella belastningar för R2 är 20.2 kW/m i medel 
med variationen 28 - 39 kW/m i maxbelastning 
beroende på utbränning. 

Temperaturfördelningen i FSAR för R3/R4 överens
stämmer i området 1 100 - 1 650, ganska väl med 
den som Stenquist använt vid beräkningen med 
57 kW/m som maximalbelastning. 

Bränslefördelningen i procent för olika tempera
turintervall i FSAR för R3/R4 och i Stenquists 
beräkningar framgår av följande: 

Temperatur 

< 1 000 

l 000-1 650 

> 1 650 

FSAR R3/R4 

81 

18 

1 

Stenquist 
45 kW/m 

97 

2.8 

0.1 

57 kW/m 

79 

15 

6 

Frigörelseandelarna för Xe-133 och I-131 för 
olika temperaturintervall anges av Stenquist 
enligt 
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Temperatur- Frigörelseandel 
intervall I-,131 Xe-133 

600 - 700 2 1 E-5 2.2 E-5 • .I.. 

700 - 800 8.0 E~S 7.7 E-5 
800 - 900 2.1 E-4 3.5 E-4 
900 - l 000 8.0 E-4 7.7 E-4 

l 000 - 1 100 2.5 E-3 1. 2 E-3 
l 100 - 1 200 5.2 E-3 6.9 E-3 
l 200 - 1 300 1.0 E-2 1.3 E-2 
1 300 - l 400 1. 6 E-2 2.3 E-2 
1 400 - l 500 2. 3 E-2 4.2 E-2 
l 500 - l 600 4.3 E-2 6. 5 E-2 
1 600 - 1 700 8.0 E-2 7.7 E-2 
1 700 - l 800 0.3 1.5 E-1 
1 800 - 1 900 1 2.3 E-1 
1 900 - 2 000 1 0.6 
> 2 000 1 1 

Utgående från temperaturfördelningen i FSAR 
R3/R4 och ovanstående frigörelseandelar blir 
totalfrigörelsen omkring 0.3 · 0.01 + 0.18 · 0.02, 
dvs omkring 0.7 % vilket överensstämmer med 
uppgifterna i FSAR. 

Med F = 0.007 och A = 1.5 x 10-6 blir 

D' = 
-5 4.9 X 10 X 1.5 X 10-6 

9 

För Kr-85 blir då 

F = 0.05 

= 0.82 X 10-ll 

vilket är något lägre än uppgifterna i FSAR. 
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Mi-"i!I'NINGAR AV L)\CI<:AGE FR8..N BRÄNSLE 
UNDER DRIFT 
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Diskussionen omfattar frigörelsen av Xe-133, 
Cs-137 och I-131 från skadade bränslestavar i 
Oskarshamn 1 under en viss driftperiod. Frigör
elseandelen med avseende på transporten av 
respektive nuklider från bränslet till kaps
lingsspalten har beräknats utifrån driftsdata 
och antalet kapslingsskador i härden. Enligt 
ASEA-ATOM var 50 stavar skadade vilket betyder 
en skadeomfattning på ca 0.2 %. 

Läckagetakten av Xe-133 har beräknats till 
-4 1. x 10 Ci/s (8) vilket motsvarar en frig6r-

-t1 elseandel F = 6 x 10 •. Frig6relseandelen är ca 
en tiopotens högre än motsvarande resultat från 
punkteringsför~öken i bränslebassänger. Frigör
elseandelen F = 6 x 10-4 för Xe-133 korrespon
derar mot en frigörelseandel F = 0.005 första
bila ädelgaser och Kr-85. För jod-131 gav mot
svarande beräkningar F = 1.1 · 10- 4 , vilket 
korresponderar mot F = 7 · 10- 4 för jod-129. 

Läckagetakten och frigörelseandelen av Cs-137 
är tidsberoende. Läckagetakten kan uttryckas 
genom: 

Läckagetakt 

vf 
f 

;\ 

T 

V 

y 

- Vf X f X ;\T X V y 
= fissionshastighet 

= fissionsutbyte 

= sönderfallskonstant 

= bestrålningstid 

= läckfaktor 

Under förutsättning att läckagefaktorn är kon
stant ger ovanstående ekvation integrerad från 
O - T spaltaktiviteten 
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Spaltaktiviteten -

Frigöringsandelen är förhållandet mellan spalt

aktiviteten och härdinventari.et, alltså: 

Läckagetakten av Cs-137 i Oskarshamn har beräk-
-6 nats till 1.8 x 10 Ci/s motsvarande en läck-

f kt O 1 8 10-lO -l ,.-, . .. 1 d 1 f"" a or pa . x. s . ~rigore sean e en or 

Cs-137 efter en tid T = 10 8 s blir F = 0.005. 

Det är intressant att notera att frigörelsean

delen är av samma storleksordning som lakbarheten 

av Cs-137 från bränslet (se sid 3). 

8. DISKUSSION 

Av ovanståend~ framgår att belastningen har en 

avgöraride betydelse för andelen mer flyktiga 

klyvningsprodukter som ansamlas i spaltutrymmen. 

Eftersom direkta mätningar saknas av andelen 

spaltaktivitet för I-129 och Cs-135 måste en 

bedömning av denna ske med ledning av uppgifter 

om motsvarande för I-131, Xe-133, Kr-85 och 

stabila isotoper av xenon och krypton samt 

Cs-137. 

Från resultaten av tidigare arbeten och som fram

gått av redovisningen ovan är 

frigörelsen av xenon och krypton till 
spalten likvärdig. Korrigeringar måste 
dock ske med hänsyn till halverings
tider 

frigörelsen av I-131 till spalten är 
ungefär likvärdig med motsvarande för 
Xe-133. Frigörelsen till kylmedlet kan 
vara lägre för I-131 på grund av re
tentionseffekter. 
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kan j ämföra.E, m~Jd fr lsen av Kr-85 och torde 

numeriskt vara ganskci llkvä . i,dk.barheten 

torde inte vara stBrre än sp<lltaktiviteten. 

Cs-13 5 frigörs förmocLL i E;a..mrna utsträckning 

som Cs-1]7. Forsyth (7) har för mycket högbe

lastat bränsle funnit att Cs-137 frigörs i 

ungefär saMna utsträckn som ädelgaserna. 

Detta är naturligt eftersom huvuddelen härrör 

från de varmaste kutsdelarna, som har så hög 

temperatur att såväl cesium som ädelgaserna i 

det närmaste helt frigörs. Vid lägre belast

ningar vore det naturligt om en viss diskrimi-

nering skedde av cesium e som frigörelsepro-

cesserna då mer sker i diffusionskontrollerat 

tempe:ciL:urområde där ski.11nader i diffusions

koefficient iriverkar. 

För Oskarshamn 1-bränsle ligger ädelgasfrigör

elsen vid torr punktering inom intervallet 

0.04 - 0.17 %, för belastningarna 14 - 20 kW/m 

(medel) och 25 - 27 kW/m (ma.x) , 

Punktering av en stav karaktäriserad genom en 

medelbelastning på 20 kW/m och en högsta belast

ning på 24 kW/m, resulterade i en ädelgasfri

görelse på 0 .1 % • Från sanuna stav togs bränsle

bitar för urlakning av Cs-137. Urlakningen blev 

som tidigare nämnts 0.03 och 0.7 % från en låg

belastad respektive högbelastad bränslebit från 

samma stav. En analys av data från reaktordriften 

i Oskarshamn 1 visar att stavläckaget, räknat 

som frigörelseandelar, av xenon och cesium är av 

samma storleksordning och något lägre för jod. 
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För högre belastat bränsle (28 - 29 kW/m) har 
observerats en lakbarhet av Cs-137 på omkring 
l % efter drygt ett år. 

12 

I PWR-bränsle får man räkna med att flera pro
cent Cs-137 och Cs-135 är tillgängligt för 
lakning. 

Sammanfattningsvis kan man säga att variations
området är stort och starkt beroende av belast
ningen. 

Följande är en preliminär bedömning som får 
revideras när mer fakta föreligger. 

Nuklid 

I-129 

Cs-135 (Cs-137) 

Lakbar andel i spalten (%) 
BWR PWR 

0.1 - 1 

0.1 - 1 

l - 10 

l - 10 
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