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Leaching experiments with highly radioactive French

glasses at Studsvik

GS6ran Blomqvist

Glasses with incorporated highly active radioactive waste
is now leached at Studsvik with solutions approximating
subsurface water from crystalline rocks. Results at ambient
temperature give leach rates somewhat higher than the
values obtained by the French, but the values are still
incomplete. For Pu, the values obtained are about

4 x 10._7 g cm—2 day—1 which is somewhat higher than the

French values of approximately 2 x 10—7 gcm_2 dayul. The
temperature factor seems to be approximately 10 for Sr and

Cs and very small for Pu.

The active glasses contain approximately 20 7 waste oxides

compared to 9 7 contracted for waste from Swedish reactors.

Detta &r en intern rapport, se {HB 521
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1. Syfte med f£Orsdken

Forsdken avsdg att understka i forsta hand om variationer
i grundvattnets sammanséttning‘kunde paverka de resultat
frin utlakningsexperiment, som man i Frankrike erhallit
med glas av den typ, som avses f6r inkorporering av hdg-
aktivt avfall fran littvattenreaktorer. Man ville ocksa
kontrollera om franska uppgifter om temperaturberoendet
hos lakningsraten stimde med de erfarenheter, som vi kunnat
uppnd. Speciellt &r man da intresserad av temperaturer
upp till 60°C, som ir den h3gsta temperatur, som glas—
beh&llarnas yta kan uppnad vid fdrvaring i berg med det
koncept, som valts f8r svenska férhdllanden (1). Man &r
intresserad av ovanstiende data sdvil f£6r de langlivade
fissionsprodukterna som f&r aktiniderna, som efter ca

1 000 &r kraftigt kommer att dominera riskbilden. Mat-
ningar har ddrfdr vid sidan av Cs och Sr ocksd utfdrts

p& Pu sdvidl vid rumstemperatur som vid 60°C.

2, Prover for utlakning

Fér att erhilla si realistiska foérhdllanden som mdjligt
har utlakningarna genomfdrts med aktiva glasprover, som
tagits in frdn Frankrike (Marcoule). Glaset har levere-
rats i form av cylindrar med h8jden 140 mm och diametern
85 mm. De har tillverkats genom omsmiltning av glascylind-
rar som tidigare lakats i Frankrike med hdjden 100 mm och
diameterna 100 mm. Skilet till att en omsmiltning var
nddvindig var att behdllarna med den stdrre diametern

ej gick att f& in i en bridnsleelementflaska, som sam-
tidigt kunde anslutas till den t#dta cell (Vulecain), som
anvindes vid omsmiltning. Av de fem prover, som totalt
levererats till Studsvik, utgjordes tvd av glas med en
sammansittning motsvarande glas for ldttvattenreaktor-
avfall, medan en kom fran s k Sicralglas och en frén

en MTR-reaktor. Sammansittningen hos glasen med inkorpo-
rerade fissionsprodukter enligt de uppgifter, som ldm-—
nats av Marcoule, finns upptagna i Appendix 1. For att

erhdlla en rimlig strdlningsnivd var endast en del av
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materialet i form av aktiva fissionsprodukter, medan

resten f8rekom i form av simulerade fissionsprodukter.

Denna metod anvinds i Frankrike n#drmast f8r att man annars
skulle f3 betydande sdkerhetsproblem vid tillverkning och
hantering av proverna. Det bdr redan héir papekas, att de
LWR-glas, som vi fatt, motsvarar en halt pd ca 20 7 fis-
sionsprodukter i glaset, medan det glas, som skall f&r-
varas i svenskt urberg, har en halt motsvarande 9 7 fissions-—
produkter. Fbridndringen medf&r dels att den kvantitet fis-
sionsprodukter i lakldsningen eller lOsningar i kontakt med
avfall i det verkliga fallet kommer att minska med en faktor
p8 ndgot mer in tvd, dels sannolikt att man kan fa fram ett
bidttre glas, som har lidgre relativ utlakningsrat. De data,
som hittills har kommit fram vid véra experiment kan &nnu
inte sdgas verifiera den senare av dessa utsagor. Det &r
emellertid £6r tidigt att dra ndgra generalla slutsatser, da
den glassammansittning, som #r bdst ldmpad f6r inkorporering

av den ligre fissionsprodukthalten #nnu ej &r utexperimenterad.

Férutom p& glas inneh&llande fissionsprodukter har ut-
lakningsférsdk ocksd utfoérts pad ett glas innehdllande

3.6 7 Pu och ca 20 % simulerade fissionsprodukter i ett
LWR-glas. Den angivna Pu-halten &dr ca 300 gdnger stdrre En
den som kan fdrvintas i verkligt avfall fran upparbetning av
svenskt brdnsle. Orsaken till att man valt en mycket hdg Pu-
halt #r att den dr Snskvdrd for att erhdlla en tillrdckligt
hdg analyskinslighet. Man har i sjdlva verket gatt s hogt
som m8jligt som dr férenligt med kravet pd att man inte
skall f& utskiljning av en speciell Pu-rik fas med betydligt
hdgre Pu-halt, som skulle kunna paverka utlakningen. Som
framgdr av sammansittningen som &r éngiven i Appendix 1,

forekommer ocksd mindre mingder Am i provet.

Som ovan nimnts har vissa preliminira fdrs8k ocksa gjorts
med ett simulerat glas innehdllande motsvarigheten till
9 7 fissionsproduktoxider i glaset. Dessa undersdkningar

har framfdr allt fdretagits f&r att undersdka i vilken
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m&n foérdndringar i pH och hdg temperatur kan paverka ut-
lakningsraterna. Vi avser att senare ocksd komplettera
dem med data frén utlakning av ett kristalliserat glas
med motsvarande sammansittning. Utlakningsf&rsdken av-
ses kompletteras med best#mningar pd inaktivt glas som
levereras av fransminnen. Detta kan ha en nigot avvikan-

de sammansittning mot det som vi nu undersdker.

De ovan nimnda inaktiva glasproverna har en sammansittning,
som anges i Appendix 2. De utgdres vardera av tre plattor
med de ungefdrliga dimensionerna 30.x 30 mm och tjock-
leken 2 mm. Ytan och vikten hos de olika proverna fram-—

gdr ocksi av Appendix 2.

3. Lakmedel

Samtliga lakningar av glas har utfdrts med det lakmedel,
som framgir av Appendix 3. Detta lakmedels sammansdttning
Sverensstimmer med uppfattningen om grundvattnets samman-—
sittning pd stdrre djup framfsr allt vad avser halten
bikarbonatjoner samt vad avser kloridjoner, dér man dock
med olika antaganden i vissa fall antagit vdsentligt hog-
re virden exempelvis motiverat av att man skulle fa in-
£f15de av fossilt saltvatten. Hoga kloridhalter bdr enligt
gingse teorier inte ha ndgon direkt inverkan pa& laknings-
raten for glas. De kan didremot sjdlvklart paverka de me-
kanismer, med vilka de bildade jonerna kommer att l&mna
glaset och eventuellt 1&sa upp skyddande skikt pa glasets
yta, som kan verka retarderande pa glasutlakningen. In-
verkan av utlakningen av hdga halter kloridjoner (dock
avsevirt hdgre 4n som kan vara aktuellt vid de koncept
f6r slutlig férvaring, som man hdr avser att efterlikna)

har beskrivits i tyska kdllor £8r framfdr allt americium

(2).

Det anvinda vattnet har ldgre halter av kalcium och mag-
nesium dn vad som antas vara det normala vid de djup
och den plats (Forsmark) som &r mest aktuell. Betrdf-

fande kalcium dr denna effekt avsedd. Det beddmdes,
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att man genom att tilldta hSga halter kalcium kunde f3
en avsidttning av kalciumkarbonat som ett skyddande skikt
p& behdllarna vid de hdga bikarbonathalter, som hir Hr
aktuella. Man kunde ocksd fa en utfdllning av kalcium-
karbonat i sjilva utlakningsvitskan, som skulle utgdra
en stdrning och som skulle kunna ge upphov till medut-
fdllning av strontium, som skulle kunna gdra hela f&r-
s8ket odverskadligt och eventuellt ge upphov till f£&r
ldga halter Sr. I det verkliga fallet, dir man fir en
forhdjning av bergartstemperaturen under lagringen méste
man rikna med att kalciumkarbonat atminstone delvis kommer

att utfdllas i det uppvirmda berget och inte nd fram till

glaskroppen.

Den faktiska motiveringen till de relativt liga klorid-
halterna i jdmférelse med de som valts exempelvis f&r
understkningen av resistensen hos titanet i den metal-
liska kapslingen dr risken £8r allvarliga korrosionsan-
grepp i de lakkidrl, som anvdnds f8r de aktiva f8rsdken.
F6r att dessa kidrl skall kunna motstd inverkan av de

hégre kloridhalterna vid £8rhdjd temperatur och lidngre
tider erfordras anvindande av resistenta material som
titan i kdrlen. Den tid, som stod till buds f8r att starta
dessa f6rsdk var otillrdcklig f8r att fa fram utrustning
av detta material. D& arbetet med aktiva material fdrut-
sidtter, att forsoken gir under relativt lang tid och da
olika sk#l, bl a risken f8r kontaminering i celler, som
tidigare anvints fOr andra radioaktiva indamdl, beddmdes
oldgenheterna som mindre att fOr dessa f6rs6k anvinda

ett vatten med en kloridhalt, som mera liknar normala
grundvatten. Man fir d& ocksid pa kdpet att lakmedlet

blir kompatibelt med de undersdkningar, som i ett tidigare

skede utfdrdes med inaktiva glasprover, som tagits frén

England.
4. Forsbkets utfdrande
4.1 Huvudfdrsdket

Férsbksuppstidllningen vid huvudfdrsdket framgadr av Fig 1.
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Den dr med undantag f&r mindre dimensionsindringar be-
tingad av uppstdllningsplatsen identisk med den som an-

vindes 1 Marcoule.

Lakningen sker i ett ki#rl av rostfritt stil med diametern
110 mm och h&jden 175 mm. Vid utformningen har man fatt
ta hdnsyn till att man vid omsmiltningen fatt glaskroppar
med ett mera langsmalt utseende #n vid de franska f&r-
sOken. Glaskropparna ligger i separata korgar av rost-
fritt stdl, som var nddvindiga £6r Sverfdringen av
kropparna fran transportflaskan till den blycell, i vil-
ken utlakningen sker och som ocksd dr bra f&6r den fort-
satta hanteringen av glaskropparna. De mdjliggdr exem-—
pelvis att glaskropparna kan lyftas upp ur lakkirlet

for inspektion. Lakk#drlen #r forsedda med ett hdlje som
dr avsett som vdrmemantel. Detta medger att laknings—

f6rsdk kan utfdras ocksd vid f6rhdjd temperatur.

Huvuddelen av de franska forsSken har utfdrts med s k
dynamisk lakning, vilket innebdr att glaskropparna vixel-
vis torrlagts och nedsdnkts i vatten. Detta fdrfaringssitt
motsvarar naturligtvis inte de forhdllanden, som giller
vid slutlig fdrvaring men har beddmts ge fdrhdllanden,
som ej kan ge ligre utlakning #n enbart nedsidnkning,

s k statisk lakning. Anl&iggningen i Studsvik utrustades
f6r £6rstk med dynamisk lakning nirmast f£6r att erhalla
forstksbetingelser motsvarande dem, som anvindes £or
samma undersdkningar i Frankrike. Det kan redan hir pa-
pekas, att samtliga de lakningsbetingelser, som anvints
bdde av fransminnen och oss motsvarar orealistiskt

hoga férhdllanden mellan lakmedel och glasyta. I jim-
forelse med férhdllandena vid slutlig fdrvaring liksom
att utbytet av lakvidtska sker med oerhdrt mycket kor-
tare intervall. Som framgdr av diskussionen lidngre fram
b6r detta innebdra att de lakdata, som erh&lls med denna
utrustning #r mycket konservativa i jimfoérelse med de
virden, som skulle erhdllas under fullt realistiska £f6r-

hédllanden. F8r att erhdlla dynamisk lakning har kirlet
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utrustats med en O6vre behdllare tillrickligt stor for
att rymma den totala vdtskevolymen (750 ml). Liksom vid
motsvarande uppstidllning i Marcoule anvidndes vakuum f8r
att lyfta upp lakmedlet. Principen framgdr av Fig 1. Med
hjdlp av en vakuumpump evakueras ett ballastkirl V1 till
ett tryck pd ca 0.2 bar. Som pump anvindes hir en mem-
branpump for att undvika fdroreningen av olja i systemet.
Dess prestanda dr helt tillrickliga f6r detta #ndamil.
Evakueringen av behdllarna styrs av en tryckkidnslig
givare som startar pumpen vid ett tryck pd 0.4 bar och
stoppar pumpen vid 0.2 bar. I begynnelseliget dr mag-

netventilerna M. till M_ stidngda. P4 en signal frén

1 »
styrutrustningen 6ppnassde fem ventilerna (eller en del
av dem). (Styrutrustningen dr sd utformad att de olika
ventilerna kan styras individuellt.) Dirvid stdngs back-
ventilen i &terspolningsr&ret, och man fir en tryck-
sdnkning i de dvre behdllarna i de lakkdrl, som #r kopp-
lade till vakuumsystemet. Vattnet kommer dirvid att sugas
upp i de dvre behdllarna. My till M, hills Sppna under
totalt en minut. Denna tid dr vidl tilltagen f8r att til-
ldta att allt vattnet kan sugas upp i den 8vre behdlla-
ren. Den dr ldngre dn de 30 sekunder, som fransmdnnen har
avsatt f8r denna process. Detta dr motiverat av att de lo-
kala fdrhdllandena framtvingat en ndgot annorlunda led-
ningsdragning f£6r att gdra det mdjligt att en sia stor del
av apparaten som mdjligt skall vara tillginglig £8r in-
grepp utifrdn utan att man skall behdva g& in pa omréde
med stark strdlning. Under slutet av perioden stiger
trycket i allmidnhet till 8ver 0.4 bar, och hjdlppumpen
startar ater. Nir Ml till M5 stidngs luftas de Svre be-
hdllarna vilket medfdr att backventilen i aterspolnings-
réret ater Oppnas, och vattnet spolar ner Sver glaskrop-
parna. Mitningar visar, att denna process med den av oss
anvinda utrustningen tar approximativt 1 minut. Glaset
fir sedan vara nedsdnkt i vatten under ca 1.2 min. Frans-—
minnen anvidnder 30 sekunders uppumpning, 30 sekunders ned-
spolning och 30 sekunder med glaset i vila i vattnet.

Det svenska fdrfarandet innebir sadledes en viss for-
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ldngning av samtliga ingdende parametrar. Efter de 2.2
minuterna Sppnas ventilerna p& nytt, och man fir en
kontinuerlig upprepning av hela processen. Under perio-
den med dynamisk lakning upprepas ovan beskrivna process

kontinuerligt utom under t&émning— och p&fyllningsstegen.

Témning av vattnet i kdrlen och pafyllning av nytt lak-
medel sker en gang per dygn. Ocksd detta Ar automatiserat.
Magnetventilerna M1 till M5 luftas och ventilerna M6

till M8 Oppnas. Ddrvid kommer vattnet 1 de tre fdrsta
behdllarna att rinna ut i i f8rvdg iordningstillda
provflaskor. Om man ocksd vill byta vatten i de dvriga
provflaskorna mdste detta ske manuellt f&r att man skall
kunna bibehdlla frihetsgraden att kunna genomf&ra lingre
lakningar i dessa flaskor. Ndr 2 minuter har gatt stings
Mg

rickligt mycket vatten fran ett fdrvaringskdrl foér lak-

- M8' Med hjdlp av en liten vdtskepump Sverfdres till-

medel till ett doseringskdrl, didr den inpumpade vatten-
midngden regleras noggrant med hjdlp av en nivdregulator
baserad pad ledningsfdrmiga. Prov visar att avvikelserna

i de pafyllda vattenmdngderna med denna metod understiger
5 ml p& totalt 750 ml. Nidr doseringskirlet dr fyllt Sppnas
motsvarande magnetventil och vattnet fdr rinna in i be-
hdllaren. Nir en i f£8rvdg instdlld tid (2 min) har gatt,
stdngs ventilen och lakkirlet fylls p& nytt. Processen
upprepas till samtliga tre behdllare, som dr konstruerade
f6r automatisk fyllning, har bytts. Nir sd ir fallet
kopplas den dynamiska lakningen &ter in, och proverna

lakas ytterligare ett dygn.

Den ovan beskrivna pdfyllningsmekanismen anvindes ocksd
vid statisk lakning, dvs lakning utan uppumpning och
nedspolning av vatten. Denna lakningsmetod anvindes
framfdr allt vid hdgre lakmedelstemperaturer, d& ris-—
kerna f8r betydande lakmedelsfdrluster genom avdunst-
ning annars kan bli stora. D& lakningen #r ganska starkt
temperaturberoende och dd man bdr undvika allt £6r stora

temperaturvariationer hos glaskropparna av det skilet,
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att temperaturskillnader kan ge upphov till spinningar
och ev sprickbildningar i dessa med risk f&r §tféljande
okontrollerad ytfdrstoring forvirms vattnet i behillaren
i detta fall till en temperatur, som ligger nagot Sver
den temperatur, som skall anvindas vid sjilva lakningen.
En viss avkylning kommer alltid atf férekomma i doserings-—
kdrlet och i ledningarna. Vid £8rsSken med lakning vid
f8rh6jd temperatur virms lakkirlen med vatten frin ett
termostaterat system, som passerar genom de tidigare
ndmnda vdrmemantlarna. Detta system styrs av termoele-
ment nedsatta i lakvattnet. Det #r ocksd hir m&jligt

att kdra vissa lakningar vid rumstemperatur genom att
stdnga av vdrmemantlarna for dessa forsdk. Temperatur-
konstansen dr god (+ 1°C mitt med termoelementen). Sta-
tisk lakning vid omgivningstemperatur genomférdes under
perioden fram till 1977-08-15, d& statisk lakning pdb&r-
jades. Overgingen till 60°C skedde 1977-09-05. Aven vid

den statiska lakningen har lakmedlet bytts en gdng per

dygn.

4.2 Fors6k med inaktivt glas

Forsék med inaktivt glas har utfdrts i kiirl av teflon, dir
lakmedlet med hjilp av virmemantlar uppvirmts till 70°C.
Lakmedlet har dven i detta fall bytts en ging per dygn.
F6r att undvika att glasbitarna utsatts fér alltfér stora
temperaturvidxlingar har man anvint fSrvirmt vatten. TSm-
ningen har skett med utnyttjande av férhSjt gastryck. For
att undvika vitskefdrluster vid forsSken, har lakkirlen

varit férsedda med en kylare av teflon.

4.3 pH i 18sningar i kontakt med glas

I ett tidigare forstk genomfdrdes utlakning av ett glaspulver
med inkorporerade simulerade fissionsprodukter. I detta var
forhallandet mellan lakningsmedlets volym och den expone-
rade glasytan mera realistiskt 4n vid senare experiment.
Detta medfdr, att lakmedlets sammansittning efter lang tid
b6r kunna approximeras genom undersSkning av l&sningen. Spe-—
ciellt dr pH-virdet av intresse f&r beddmningen av ldmpligt
lakmedel f8r dessa experiment. Ca 9 manader efter starten

av lakningen var pH ca 8. Detta ger stdd at antagandet att
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man ej behdver riskera héga pH-virden i kontakt med dessa
glas. Lakmedlet buffras till ett pH mellan 8 och 9. Studier

av buffertverkan frén bentoniten ger samma indikationer

(ca pH 9).
5. Analyser
5.1 Analyser av_aktiva lGsningar

Som redan ndmnts utgbres fissionsprodukterna, som finns
inkorporerade i de aktiva glasen, visentligen cesium-137
och strontium-90. Det finns dessutom mindre mingder ru-
tenium-106 och cerium-144 samt cesium—-134. Mitningar

av dessa senare isotoper har endast utfdrts sporadiskt.
Intresset f8r dem ir begrinsat, dd halveringstiderna ge-
nerellt dr s& korta, att man inte kommer att ha detek-—
terbara mingder aktivitet kvar vid tidpunkten £&r slut-

lig f6rvaring.

Den volym vatten, som tas ut fradn varje lakfdrsdk, &r

ca 750 ml/dygn. For att undvika, att man fdr svdrigheter
med utfdllning i l6sningarna efter provtagningen firsitts de
omedelbart med s& mycket saltsyra, att proverna fran fis-
sionsproduktglasen blir ca 0.1 M och proverna frén Pu-glaset
blir ungefdr 1 M. Av dessa l8sningar tas 10 - 50 ml ut fér

analys. Dessa ldsningar fOrsidttes med birare.

Analyserna av Cs-137 sker genom direkt gammamitning pa
energin 0.667 MeV och jomfdrelse med Cs-137 kdllor med
kdnd styrka. Mitningarna pa samtliga de extra isotoper

som nidmnts ovan sker pad samma sitt.

Analyserna pd& ingdende Sr-90 sker genom betamitning efter
minst 10 dagar f&r att man skall kunna vara sdker pa att

jamvikten med yttrium-90 verkligen har uppndtts. Isotopen
Y-90 har en halveringstid pa& 64 timmar. Pu-analyserna sker

med hjidlp av mitning av total alfa pd elektrodeponerade

prover.
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5.2 Analyser p& inaktiva l&sningar

Vid lakningsfdrsdken pd inaktiv glas med 9 7 simulerade
fissionsprodukter sker analyserna med avseende p& Sr och
Cs. For Sr foreligger en relativt omfattande serie ana-
lyser utfdrda med flamlds atomabsorption. F8r Cs dr den
tillgdngligga utrustningen fdr atomabsorption inte tillrdck-
ligt kdnslig f6r detta dndamdl. Vissa analyser med neu-
tronaktiveringsanalys har genomfdrts. Ddrvid Sverfdres
Cs—-133 till Cs~134, som har en halveringstid pa 2.34 ar.
Dessa analyser tar en fdrhdllandevis lang tid pd grund
av att l6sningen innehdller ett stort antal utlakade
dmnen, ddribland uran som vid bestrdlning ger upphov
till fissionsprodukter. Slutsatserna frin denna rapport

baseras i allt visentligt pd Sr—analyserna.

6. Berdkningar

Man anvidnder generellt utlakningsraten som ett mdtt pa

lakningsresistensen hos glas. Den definieras enligt for-

meln

ax?P 1

A xS

g cm—2 dygn—

ddr a betecknar den utlakade mingden per dygn av ett
dmne eller hela glaset och A den totala mingden av dmnet
i frdga i den utlakade glaskroppen. a och A miste ut-
tryckas i samma enhet, exempelvis bdda i viktsenheter (g)
eller i enheter f6r aktivitetsmdngd (Ci). P dr glas-
kroppens totalvikt i g och S den yta i cmz, som den ex-~

ponerar mot lakmedlet.

7. Resultat

Resultat av intresse foreligger f n endast frén det s k
LWR-glaset, dvs glas med 20 7 fissionsprodukter fran
upparbetning av littvattenreaktorbrénsle, samt frén glas

inneh8llande plutonium. Det finns ocksd tillgang till
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analysdata fran lakningen av inaktivt glas med 9 7 simu-
lerade fissionsprodukter, i detta fall huvudsakligen

fran strontium.

Analysvirdena f£8r Cs-137 och Sr-90 framgdr av Tabell 2 - 5.
Det &dr uppenbart, att utlakningsvdrdena for glas med
beteckningen A64 har visentligt lidgre utlakningsvidrde

dn glas med beteckningen A63. De uppgifter, som har an-
givits fran Marcoule, som ju tidigare har lakat exakt

dessa glas fore omsmdltningen, gav inte anledning att

vinta nagra signifikanta skillnader mellan de tvd glasen.
Det dr i dagens lige inte mdjligt att ge en entydig fdr-
klaring till att ett av glasen upptrdder anomalt. Nirmast
med utgangspunkt frén en jimférelse med franska data ver-
kar det mest troligt att glaset med den ligre utlaknings-—
raten dvs A64 skulle betraktas som typiskt. Inspektion av

de tvd glasen antyder ndgon form av fasutskiljning p&

glas A63, men denna har inte undersdkts noggrannare och

kan inte i sig anses utgdra ett bevis fdr att detta glas
skulle ge atypiska data. Det hittills f8religgande svenska
undersdkningsmaterialet ger efter 45 dygn lakningsrater pa

6 x 10_7 och 1.5 x 10_6 g cm_2 dygn—1 for resp 137Cs och
9OSr hos det glas, som beddms som normalt (A64). Motsvarande
siffror for glaset med hdgre utlakningsrat (A63) idr 2 x 10_6
g cm"2 dygn_1 for 137Cs och 3 x 10—-6 g cm"2 dygn_1 for 90Sr.
Dessa vdrden dr h&gre #n de, som angivits av fransminnen
efter 83 dygns lakning (ca 2 x 10_7 g cm_2 dygn_1 i samt-
137

liga fall). Det beddms som sannolikt, att Cs-utlakningen

hos A64 skulle ha gdtt ner till vidrden j&mfdrbara med de

franska efter 83 dygn, medan Svriga vdrden fortfarande skulle

vara signifikant hdgre.

De hittills foreliggande analysvirdena foér Pu-haltigt glas
anger vdrden pa storleksordningen (3 - 5) x 10_7 gcm—2

dygn_l, (Tabell 1). Dessa resultat ligger ganska nidra dem
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som fransminnen sjilva har givit. En relativt stor spridning
av plutoniumvirdena #r karakterisktisk for de resultat, som
nds idag och en £51jd av att lakningsmekanismen sannolikt &r
komplicerad och att ocksi olika typer av utfdllningsmekanis—
mer sividl pd glasytan som pa kirlvidggarna kommer att paverka

resultaten.

De hittills fdreliggande resultaten frdn lakning vid hdg-
re temperatur Ar knapphindiga och kommer att kompletteras
med foérsdksrapporter, som avges senare. De fdrsta resultaten
visar, att den i riskanalysen anvinda faktorn pd ca 10
verkar vara giltig f6r Cs och Sr. For Pu #r de prelimindra
resultaten vidsentligt gynnsammare och antyder, att vi inte
har nigon stdrre Skning vid temperaturhdjningar. Dessa
resultat #r likvirdiga med de sista resultat, som vi er-
hi1lit frin Marcoule och som dir tolkas som orsakade av att
man fitt ett skyddande lager p& glaset. Vi beddmer dock att
dessa resultat mdste tas med en betydande reservation och
att fortsatta studier av aktinidglasens upptridande &r
nddvindig for att nd en bittre forstdelse som i sin tur kan

ge bittre prognoser fdr deras upptrddande under l&nga tider.

8. Parametrar till riskanalysen

Med utgdngspunkt frin att det material, som fdreligger fréam
utlakning av aktiva glas i Sverige 4r mycket litet beddms
det rimligt att fdr en uppskattning av den sannolika lak-
ningsraten ocksd ta hinsyn till det mycket storre material,
som foreligger frin franska lakningsforsdk. Detta géller
desto mera som den omgjutning och den extra hantering, som
de i Sverige lakade glasen utsatts for, uppenbart medfdrt
betydande skillnader mellan de bidda undersdkta glasen nir
det gidller lakningsegenskaper och utseende. Vi bedSmer dar-
f8r att en lakningsrat pa 2 x 10_7 g cm_2 dygn_1 ir sannolik
sedan tillrickligt 18ng tid f&rflutit efter det att lak-
ningen inletts. Detta gdller for Sr och Cs vid relativt stor
vattenomsittning. Vid de utomordentligt lidga vattenfldden,
som férutses i de utrymmen, dir avfallet skall slutligt for-

varas, dr det pi grund av kiseldioxidens 1l4ga 18slighet sanno-
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likt att lakningsraten kommer att stabiliseras p3 ett betyd-
ligt ligre vidrde. Plutoniumfdrs&k antyder att lakningsraten
ocksd hidr kan sittas lika med 2 x 10—7 g cm_2 dygn = vid

rumstemperatur. Vid hdgre temperatur (6OOC) 6kar utlakningen

med en faktor 10 - 15 fo6r Cs/Sr. F8r Pu &r Skningen mindre.
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Tabell 1. Utlakning av Pu frdn glasblock

Datum Temp Utlakningsrat
oC g cm—2 dygn_1
770718 ca 25 1.69 x 10—7 dynamisk lakning
770720 " 1.81 x 107/
771021 " 1.37 x 107/
771022 " 3.2 x 107/
770723 " 2.0 x 1077
770724 " 2.7 x 1077
770725 " 2.7 x 107/
770726 " 3.0 x 1077
770727 " 3.7 x 107/
770728 " 3.4 x 1077
770729 " 4.4 x 107/
770730 " 4.1 x 1077
770731 " 4.1 x 1077
770802 " 6.1 x 1077
770804 " 4.6 x 1077
770806 " 5.5 x 1077
770808 " 6.4 x 1077
770810 " 4.9 x 1077
770812 " 6.0 x 1077
770814 " 4.1 x 1077
770816 " 5.3 x 1077 statisk lakning
770817 " 6.6 x 107/
770818 " 3.7 x 1077
770819 " 5.7 x 1077
770820 " 5.5 x 107/
770822 4.8 x 1077
770824 6.0 x 107/
770826 5.0 x 1077
770828 4.8 x 1077
770830 5.3 x 107/
770901 5.1 x 1077
770905 5.5 x 1077
770906 60 6.0 x 107/ statisk lakning
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Tabell 1. Forts.
Datum Temp Utlakningsrat
oC g c:m_2 dygn_1
770907 4.1 x 1077
770909 2.3 x 107/
770912 2.4 x 1077
770914 2.9 x 107
770916 5.0 x 107/
770919 4.2 x 1077
770921 5.0 x 107/
770923 3.7 x 107
770926 4.7 x 1077
770928 4.7 x 1077
770930 4.5 x 1077
771003 4.7 x 1077
771005 5.8 x 107/
771007 5.8 x 107/
771010 6.6 x 10
771012 4.7 x 1077
771014 5.3 x 107
771017 7.4 x 1077
771019 7.6 x 107/
771021 6.3 x 107/
771024 7.6 x 1077
771026 6.6 x 107/
771028 5.8 x 107/
771031 4.7 x 1077
771102 7.4 x 1077
771103 8.0 x 107/
771107 5.8 x 107/
771109 1.00 x 107°
771111 2.9 x 1077
7

771114 5.5 x 10
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Tabell 2. Utlakning av Cs-137 frén glasblock A64.
Datum Temp Utlakningsrat
oC g (:m—2 dygn—l
770718 25 1.71 x 107° dynamisk lakning
770720 1.43 x 1078
770721 1.08 x 10°°
770722 1.07 x 107°
770723 1.06 x 1078
770724 1.10 x 107°
770725 1.06 x 107°
770726 9.2 x 107/
770727 8.7 x 107/
770728 8.7 x 107/
770729 8.6 x 107/
770730 8.8 x 10/
770731 7.8 x 107/
770802 8.6 x 107/
770804 1.18 x 107°
770806 7.6 x 1077
770808 7.4 x 1077
770810 7.3 x 107/
770812 6.9 x 107/
770814 6.2 x 1077
770816 6.4 x 1077 statisk lakning
770817 6.5 x 107/
770818 7.2 x 1077
770819 7.8 x 1077
770820 6.5 x 107
770822 5.9 x 107/
770824 7.1 x 1077
770826 7.3 x 1077
770828 5.4 x 107
770830 6.0 x 1077
770909 60 9.6 x 107° statisk lakning
770912 8.9 x 107°
770914 9.1 x 107°
770919 9.8 x 107°
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Tabell 2. Forts.
Datum Temp Utlakningsrat
oC g c:m-2 dygn
770921 60 9.7 x 107® statisk lakning
770923 9.5 x 107°
770926 9.5 x 107°
770928 9.4 x 1078
770930 1.01 x 107>
771003 1.01 x 107>
771005 1.04 x 107°
771007 1.00 x 107°
771010 1.06 x 107>
771012 1.03 x 107>
771014 1.01 x 107>
771017 1.08 x 107°
771019 1.07 x 107>
771020 1.06 x 107°
771024 1.19 x 107>
771026 1.09 x 107>
771028 1.07 x 107>
771031 1.13 x 107°
771102 1.18 x 107>
771103 1.19 x 107>
771107 1.22 x 107°
771109 1.11 x 10
771111 1.11 x 107
771114 1.12 x 107°
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Tabell 3. Utlakning av Cs-137 fran glas A63.
Datum Temp Utlakningsrat
0C g cm—2 dygn
770718 25 8.9 x 10°° dynamisk lakning
770720 7.6 x 1078
770721 7.1 x 1078
770722 6.4 x 10°°
770723 5.9 x 1070
770724 6.4 x 10°°
770725 1.2 x 107°
770726 6.0 x 107°
770727 5.4 x 1070
770728 5.8 x 10°°
770729 5.8 x 10°°
770730 5.2 x 10°°
770731 4.8 x 1078
770802 44 x 1070
770804 5.2 x 107°
770806 3.1 x 10°°
770808 2.7 x 107°
770810 2.8 x 107°
770812 2.5 x 1078
770814 2.8 x 10°°
770816 2.3 % 10°° statisk lakning
770817 2.3 x 107°
770818 2.7 x 1078
770819 3.1 x 10°°
770820 2.6 x 107°
770822 2.3 x 1078
770826 2.7 x 107°
770828 2.3 x 107°
770830 2.2 x 107°
770901 2.3 x 10°°
770905 60 1.3 x 107° statisk lakning
770906 5.3 x 10°°
770907 8.0 x 10°°
770909 2.2 x 107
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Tabell 3. Forts.
Datum Temp Utlakningsrat

oC g cm_2 dygn—1
770912 1.48 x 107>
770914 1.34 x 107°
770916 1.21 x 107>
770919 1.19 x 107°
770921 1.05 x 107>
770923 1.06 x 107>
770926 1.02 x 107°
770928 1.06 x 107°
770930 1.14 x 107
771003 9.1 x 107°
771005 8.6 x 1070
771007 8.2 x 10°°
771010 9.9 x 1078
771012 4.9 x 1078
771014 1.06 x 107°
771017 60 8.6 x 107°
771019 8.4 x 10°°
771021 6.1 x 10°°
771024 8.0 x 10°°
771026 7.8 x 1070
771028 5.3 x 107°
771031 7.6 x 10°°
771102 7.7 x 1078
771103 7.6 x 1070
771107 7.7 x 1078
771109 7.5 x 1070
771111 7.5 x 1078
771114 9.0 x 107°
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Tabell 4.
Datum Temp Utlakningsrat
oC g cm_2 dygn
770718 25 2.8 x 107° dynamisk lakning
770720 2.8 x 107°
770721 2.0 x 107°
770722 2.0 x 107°
770723 1.87 x 10°°
770724 2.2 x 10°°
770725 2.1 x 1078
770726 1.95 x 107°
770727 1.81 x 107°
770728 1.89 x 1070
770729 1.83 x 10°°
770730 1.95 x 1070
770731 1.52 x 107°
770802 1.91 x 107°
770804 2.5 x 10°°
770806 1.63 x 10°°
770808 1.55 x 107°
770810 1.63 x 10°°
770812 1.64 x 107°
770814 1.48 x 107°
770816 1.47 x 10—6 statisk lakning
770817 1.32 x 1070
770818 1.63 x 10°°
770819 1.86 x 1070
770820 1.54 x 1070
770822 25 1.30 x 107°
770824 1.76 x 107°
770826 1.55 x 10°°
770828 1.43 x 107°
770830 1.46 x 107°
770909 60 2.1 x 107 statisk lakning
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Datum Temp Utlakningsrat
oC g cm dygn
770718 25 4.3 x 10°° dynamisk lakning
770720 4.5 x 107°
770721 3.6 x 10°°
770722 3.7 x 1078
770723 3.5 x 107°°
770724 3.6 x 1070
770725 1.02 x 107°
770726 3.2 x 1078
770727 3.0 x 107°
770728 3.8 x 107°
770729 3.5 x 1078
770730 3.7 x 1070
770731 3.8 x 1070
770802 3.6 x 10°°
770804 4.4 x 1078
770806 3.2 x 1078
770810 3.2 x 107°
770812 3.2 x 107°
770814 3.6 x 1078
770816 3.3 x 1078 statisk lakning
770817 2.5 x 107°
770818 3.9 x 107°
770819 4.1 x 1070
770820 3.8 x 107°
770822 3.5 x 1078
770824 3.7 x 1078
770826 25 4.0 x 1070
770828 3.4 x 1070
770830 3.2 x 107°
770901 3.5 x 107°
770905 1.79 x 107°
770906 60 6.7 x 10°° statisk lakning
770907 9.8 x 10°°
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Tabell 6. Utlakningsrater f6r strontium i glas med
simulerat avfall inneh&llande 9 7 fissions-—
produkter.

Utlakningsraterna 1 i g cm_2 dygn—l. Prov
1 har lakats vid pH 8.5 och prov 2 vid pH 10.5.

Glas 1 Glas 2
Datum 11/12
L, pH 1, pH
770921 9.3 x 107° 8.9 6.5 x 107 10.3  0.70
770922 6.1 x 107> 9.2 5.9 x 107 10.3  0.97
770923 5.2 x 107> 8.9 5.5x 107° 10. 1.06
770924 9.3 x 107° - 1.14 x 1074 - 1.23
770925 5.5 x 107> - 8.7 x 107° - 1.58
770926 6.0 x 10°° 9.0 7.4 x 10>  10.2 1.23
770927 6.0 x 107> 8.9 1.17 x 107% 10.3 1.95
770928 6.6 x 107° 8.9 1.17x 10% 10.2 1.77
770929 6.6 x 1072 9.0 1.40 x 107%  10.3  2.12
770930 6.6 x 10> 9.1 1.34 x 10°%  10.4 2.03
771001 5.9 x 107> - 1.3 x 0% - 2.27
771002 6.2 x 107> - 1.29 x 1074 - 2.08
771003 6.6 x 107> 9.1 1.36 x 107¢ 10.3  2.06
771004 6.8 x 107° 8.9 1.16 x 10°% 10.1 1.70
771005 5.9 x 107° 8.9 1.13x 10% 10.4 1.92
771006 6.2 x 107> 9.0 1.10 x 10™* 10.3 1.77
771007 6.2 x 10° 8.9 1.10 x 10°¢ 10.3 1.77
771008 5.2 x 107> - 8.6 x 10° - 1.65
771009 4.8 x 107° - 8.6 x 107° - 1.79
771010 5.2 x 10 8.9 7.9 x 107 10.4  1.52
771011 5.5 x 107° 8.9 8.6 x 107 10.4  1.56
771012 5.2 x 107° 8.9 8.2x 10° 10.3 1.58
771013 4.8 x 10> 8.9 4.8 x 107 10.4 1.00
771014 6.4 x 10° 8.9 8.9 x 10>  10.2 1.37
771015 5.7 x 107> - 6.4 x 107 - 1.12
771016 4.8 x 102 - 6.4 x10° - 1.33
771017 5.5 x 107° 8.9 8.9 x 107 10.4 1.62
771018 6.4 x 107° 8.9 8.9 x 10°° 10.3  1.39
771019 5.5 x 10> 8.9 8.9x 107 9.9  1.62
771020 5.1 x 107 9.0 7.8 x 107° 10.0 1.53
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Tabell 6. Forts.

Glas 1 Glas 2
Datum

11 pH 12 pH
771021 4.8 x 107> 9.0 5.5x 107° 10.0
771022 5.8 x 107> - 6.3 x 107° -
771023 4.4 x 100 - 6.0 x 1070 -
771024 3.6 x 10°° 9.0 5.4x% 1070  10.0
771025 3.3 x 107> 9.0 3.3 x 107 9.9
771026 4.1 x 107> 9.0 5.4 x 107° 9.9
771027 3.6 x 107° 9.1 6.0 x 107> 9.9
771028 4.4 x 107> 9.1 6.0 x 10 10.0
771029 3.6 x 107> - 6.3 x 10° -
771030 3.6 x 107> - 5.7 x 107° -
771031 3.6 x 10> 9 6.0 x 10°  10.0
771101 4.4 x 107 9.0 6.0x10° 9.9
771104 4.1 x 10°° - 5.4 x 107 -
771106 5.2 x 107> - 6.6 x 10° -
771108 4.6 x 107> 5.4 x 107°  10.0
771110 3.3 x 10°° 6 6.0 x 10 10.0
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Appendix 1

Sammanstdllning av data f8r franska glas i Studsvik. Enligt

uppgift frin Marcoule har de lakade franska glasen f&ljande

sammansittning:

Ab4

sio, 46 7
NazO 9.8 7
B,0, 16.8 %
A1203 1.8 7%
vo, 3.4 %
Fissionsproduktoxider 21.1 7
Diverse (Fe203 etc) 1.1 72
Aktivitet 1976-02-01:

106Ru—Rh 1.55 Ci
137Cs 15.9 Ci
144Ce—Pr 21.9 Ci
NVgr 4 v 28.8 Ci
A63

SiO2 42.9 7
Na,0 9.6 7
B,0, 18.7 7
A1203 1.8 Z
uo,, 3.5 %
Fissionsproduktoxider 22.4 7
Diverse (Fe203 etc) 1.1 7%
Aktivitet 1976-01-15

1062y-gn 1.84 Ci
137Cs 13.5 C1i
144Ce-Pr 18.35 Ci

Vg 4+ v 23.5 Ci
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Plutoniumglas (A51)
SiO2 44,1 7
N320 9.6 7
B203 19.7 %
PuO2 3.6 %
Fissionsproduktoxider 22.3 Z

7%

Diverse (Fe203 etc) 0.

Med fissionsprodukter avses i detta glas simulerade inaktiva

fissionsprodukter.

Plutoniet har f&ljande isotopsammanséttning:

Pu-238 0.16 7
Pu-239 42.32 %
Pu-240 43.11 %
Pu-241 9.38 7
Pu-242 4.17 %
Am—-241 0.85 7

Den totala aktiviteten hos de alfastrilande Hmnena Hr

12.5 Ci.

F6ljande lakningsrater har uppmdtts i Frankrike (ZSOC):

A64 (83 dygn) 9OSr 3 x 10--7 g cm_2 dygn_1
137Cs 1.5 x 10_7 g cm_2 dygn“l
A63 (83 dygn) 9OSr 2 x 10_7 g cm_2 dygn_1

137Cs 2 x 10_7 g cm—2 dygn_1

A51 (Pu) (110 dygn) 2x10 ' g cm”2 dygn'1
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Appendix 2

Glas med 9 7 simulerade fissionsprodukter. Glaset har till-
verkats vid glasforskningsinstitutet i och har enligt
Glasforskningsinstitutets Rapport 3410 av 1977-09-09 £51j-

ande sammansittning i vikts-Z:

SiO2 53.0
Na20 11.3
3203 19.4
A1203 2.1
UO2 3.9
Fe203 1.3
C520 0.88
S0 0.26
Ba0 0.46
Y203 0.15
ZrO2 1.28
MoO3 1.63
MnO2 0.77
Co0 0.21
NiO 0.37
Ag20 0.011
Cdo 0.026
SnoO 0.014
Sb203 0.0036
CeO2 0.75
La203 0.71
Nd203 1.21
Pr,0 0.35

273
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Glasen lakas vid dessa forstk i form av smd skivor. Vid for-
sk 1 (pH 8.5) dr de tre skivornas yta 49.92 cm2 och deras
vikt 13.65 g. Motsvarande data £6r f&rsSk 2 (pH 10.5) Hr
50.10 cm® och 14.38 g.
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Appendix 3

Lakmedlets sammansittning:

HCO.,, 300 mg/1
c1 27 mg/1
soz' 9 mg/1
F 1.5 mg/1
Na© 125 mg/1
C32+ 6 mg/l
K 2 mg/1
Mg2+ 3 mg/l
sio, 8 mg/1
pH = 8.5

For tillverkning av lakmedel med pH = 10.5 tillsittes er-

forderlig mdngd NaOH.
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