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Instant aktivitas-kikeriilés a mélygeologiai taroloban
elhelyezett iizemanyagbol

Slonszki Emese

MTA Energiatudomanyi Kutatokézpont
1525 Budapest, Pf. 49, tel: 392-2222 /3445

A mélygeoldgiai tarolot 1igy alakitjak ki, hogy az ott elhelyezendd kiégett tizemanyag és a bioszféra kozott t6bb mérnoki és
természetes gdt is leqyen. A foldfelszin alatt végbemend folyamatok eredményeként a mérnoki gdtak épségére csak bizonyos
ideig lehet szamitani. A mérndoki gdtak feltételezett sériilése utdn szdmolni kell azzal, hogy a fiitéelemek belsejébdl radioaktiv
izotopok keriilnek ki.

A kikeriild aktivitds nagysigdt és elemi dsszetételét szdamos tényezd befolydsolja. A fiitdelemekben taldlhato aktivitdsnak csak
eqy kisebb része keriilhet ki a gdtak sériilésekor, ez az tin. instant (vagyis azonnali) kikeriilés. Az instant kikeriilés tGbb
mechanizmushoz is kothetd.

Az EU FIRST-Nuclides projekt keretében arra kerestiink wvdlaszt, hogy mekkora az instant kikeriiléssel kijuto izotopok
mennyisége a leltdri mennyiséghez képest. A projektben részvevd laboratériumokban végzett melegkamrds mérésekbdl kapott
aktivitds ardnyok meglepden jol egyeztek a paksi atomerémiiben, VVER-440 fiitGelemekkel végzett mérések kikeriilési
aranyaival. Ennek alapjin a projekt eredményei jo tampontot jelenthetnek a hazai tarolo kialakitisdnak tervezéshez is.

Bevezetés

Egy mélygeologiai tarolo tervezésénél szamos tényezét kell f!"? ﬁ? ‘
figyelembe venni. Vizsgalni kell a tarolé kialakitdsara K3

alkalmasnak ttin6 kézet ellenallésagat geoldgiailag, b

hidrolégiailag és geokémiailag egyarant. A  kiégett

tizemanyag mélygeologiai taroloban torténé végleges

elhelyezéséhez a tarolokat tugy kell megtervezni és Néhdny szdz méter
miikodtetni, hogy azokban az tizemanyag és a bioszféra

kozott tobb mérnoki és természetes gat legyen. Mérnoki gatat

jelentenek azok az eszkdzok, amelyek késleltetik a hulladék

felszin alatti vizzel torténé érintkezését, vagyis az olyan v
konténerek, melyeket a kiégett tizemanyag befogadasara

terveznek, valamint azok tomedékelése és térkitoltése (pl.

bentonittal valé beboritds). A tobbszoros védelmi gatban a

befogadé kézet tolti be a természetes gat szerepét.
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Hulladék

A foldfelszin alatt végbemené folyamatok eredményeként a
mérnoki gatak épségére azonban csak bizonyos ideig lehet BIOSZFERABA e RADIOAKTIV IZOTOPOK
szamitani [1]. A gatak (amibe bele tartozik a konténerek és a
ftitéelemek burkolata is) feltételezett sériilése utan szamolni
kell azzal, hogy a ftitéelem burkolata megsériil, aminek
kovetkeztében a kiégett ftitGelem érintkezhet a felszin alatti
vizzel. A felszin alatti viz éltali transzport az a mechanizmus,
mellyel a tiroloban elhelyezett kiégett ftitéelemekbs]l a
radioaktiv izotépok a bioszféraba vandorolhatnak.

I1zotop migracié

Felszin alatti viz kémia

Geologiai szerkezet -
A radioaktiv izotépoknak a felszin alatti viz &dramlasaval talajszerkezet
bekéve.tk.ezé mozghsat akaddlyozza a radioakttv 1zotép'ok 1. dbra: A radioaktiv izotopok bioszféraba valo kikeriilése [1] [2]
geologiai kozegben torténé szorpcidja [2]. A szorpcids
folyamatokat a felszin alatti viz és a kézetrétegek kémiai
Osszetétele befolyasolja, mig a felszin alatti viz vizkémidja a
kézetrétegeknek és a felszin alatti viz eredetének fiiggvénye.
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Instant kikeriilés

A fiitéelembdl kikeriil6 aktivitds mértéke

A ftitéelemb6l kikeriil6 aktivitds nagysagat és elemi
Osszetételét szamos tényez6 befolyasolja. A transzport
folyamat jellemzésére meg kell becsiilni a kiégett ftitGelemek
beoldédaséanak, valamint a kiilonbdz6 radioaktiv izotdpok
kikertilésének a sebességét.

A Kkiégett flit6elemek beoldodasi sebessége fiigg a kiégett
ftitéelem és a felszin alatti viz Osszetételét6l ugyandgy, mint
azon redoxi koriilményekt6l, melyeken a beoldédas torténik
[3]. A pH tartomany szintén hatassal van az oldhatésagra.
Egyrészt bizonyos radioaktiv izot6pok oldhatésaga adott pH-
n fligg az oldatban jelen levé kémiai formajuktol, masrészt
irodalmi adatok mutatjadk a beoldédédés erés pH fliggését
[4].

A véglegesen elhelyezésre keriils kiégett ftitéelemekbodl
kikeriils aktivitdsnak héarom fontos, egymést6l idében
elktilonithetd forrasa van:

— a ftt6elem résaktivitisa, ami a burkolat sériilése utan
néhény nap, néhany hét alatt kikertil a fitéelembdl,

— az lizemanyagszemcsék feliiletén Osszegytilt hasadasi
termékek beoldddéasa a felszin alatti vizbe,

— az lizemanyag matrixban (szemcsék belsejében) talalhat6
hasadasi termékek, melyek kikeriilése az UO; old6déséaval
egylitt megy végbe, mely folyamat kb. 30-300 évvel a
burkolat inhermetikussa valdsa utan valik dominanssa.

A ftitéelemekben taldlhat6 aktivitisnak azonban csak egy
kisebb része kertilhet ki a gatak sériilésekor, ez az tn. instant
kikertilés. Az instant kikeriilés (angolul instant release

fraction - IRF) t6bb mechanizmushoz is kothet6, és az els6 két
folyamat tartozik bele.

Az Eurépai Uni6 7. kutatdsi keretprogramjan beliil a FIRST-
Nuclides projektben azt vizsgédltuk, hogy a leltéri
mennyiséghez képest mekkora az instant kikertiléssel kijuté
izotépok mennyisége. Ennek becsléséhez az instant
kikertiléshez kothetd mechanizmusok alaposabb
megismerése sziikséges.

A radioaktiv izotépok vdrhato eloszlisa PWR és
BWR fiit6elem-kazettikban

A Kkiégett kazettdk szdmos anyagot tartalmaznak (igy pl
uran-dioxid, Zircaloy), tovabba kiilonb6z6 acél vagy nikkel
otvozeteket haszndlnak a flit6elem-kazettdk szerkezeti
anyagaként. A kiégett fiit6elem nagymértékben UO,, kevés
(néhény szazalék) mas aktinida és hasadasi termék (1.
tdblazat). A Thasadasi termékek lehetnek gaznemtek
(hasadasi gaz: xenon, kripton), illékonyak (cézium, jod, brém,
tellar, rubidium, szelén) és nem illékonyak (fémek, az UO,
matrixban old6dé és nem old6dé oxidok, 14C). Az IRF értékek
meghatarozasanal figyelembe kell venni az aktivacios és a
hasadéasi termékek eloszlasit ezen anyagokban. Az
eloszlasrol az 1. tablazat ad felvilagositast, mig a legfontosabb
radioaktiv izotépokra vonatkoz6 IRF értékek a tovabbiakban
lesznek meghatarozva. A reaktorban végzett besugarzas
hatasédra keletkez6 radioaktiv izotépok egy része a
keletkezése helyén marad, mig masik része kiilonboz6
mechanizmusok hatasara migralni kezd. Attol fiigg6en, hogy
az IRF becsléséhez hasznalt modszer jol értelmezhets-e és a
felhasznalt adatbazis megfelel6 min&ségli-e, beszélhetiink
,best estimate” (BE) és ,pessimistic estimate” (PE) IRF
értékekrol.

1. tablazat A radioaktiv izotopok virhato eloszldsa PWR és BWR fiitdelem-kazettikban [5] [6]

Osszetevsk

Fébb radioaktiv izotépok

FlitGelem-kazetta szerkezeti anyagagai

Cirkénium

14
C (szerves)

Zircaloy, Inconel, acél

e (szerves),%Cl, 59Ni, “Ni

UO: tabletta

Rés

Hasadasi gazok,

illékonyak (1271, 137Cs, 135Cs, 36Cl, 79Se, 126Sn), nem illékonyak (4C)

Peremréteg pérusok

129_ 137

Hasadasi gazok, illékonyak (I, Cs, b

°Cs, *°C1, ’Se, *n) Sr

Peremréteg szemcsék

Aktinidak, hasadasi termékek

7 1

Szemesehatarok Hasadasi gazok, illékonyak (1291, 1130 7Cs, 35Cs, 36Cl, 795e, 126Sn), fémek (gch,
Pd)
Szemcsék Aktinidak, maradék hasadasi termékek, aktivacios termékek
MOX tabletta
Rés Ugyanaz, mint az UO,nal

Szemcsehatérok és porusok a PuO, szemesékben

Ugyanaz, mint az UO,nal

Szemcsék

Ugyanaz, mint az UO,nal
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Hasaddsi gdaz kibocsdtds PWR és BWR UO:
fiitéelemekbdl

A hasadasi gézok kikeriilése (angolul fission gas release -
FGR) az UO; tablettdb6l szorosan osszefiigg a linearis
hételjesitménnyel, ami pedig a tabletta h6mérsékletétdl fiigg.
A fitGelem-kazetta méretezésének és a  sugdarzasi
kortilményeknek az optimalizaldsa hozzajarul a linearis
hételjesitmény alacsonyan tartdsdhoz és igy az FGR
minimalizdlhat6. Ennek eredményeként az FGR tipikusan
kisebb, mint 1% 40 GWd/tiumm PWR ftit6elemekre
vonatkozéan, ahogy ezt a 2. 4dbra mutatja. A kiégés
novekedésével n6 a hasadéasi gazok kikeriilése, amit jol
tiukroznek a 70 GWd/tinm kiégésig terjed6 francia PWR
fitbelemek eredményei (3. abra).
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2. dbra: Hasaddsi gaz kibocsdtds PWR UO; fiitdelemekbdl
Vesterlund és tarsai eredményei alapjin [5] [6] [7]

w
™N
>
>y

/l

1 Y

e ——_—‘5:_:_[

0 10 20 . 36 7 40 50 60 76 80
Kiégés (GWd/tyn,)

Hasadasi gaz kibocsatas (%)

legjobb illesztés
pesszimista becslés
Hasadasi giz kibocsdtds PWR UO; fiitdelemekbdl francia
PWR eredmények (CEA adatbidzis) alapjan [5] [6]

3. dbra:

A BWR UO; ftitGelemeknél - amelyek a PWR UO;
ftitéelemeknél enyhén nagyobb teljesitményen mitikodnek -
nagy kiégéseknél er6teljesebb hasadasi gaz kibocsatas
novekedés figyelheté meg 45 GWd/tium kiégés felett, ahogy
ezt a 4. abra mutatja. Az eredmények alapjan az atlagos FGR
legjobb becsléssel 5% lenne BWR ftitéelemre. Ugyanakkor
mas (nem publikélt) adatok valamivel nagyobb, 10%-ig
terjed6 4tlagos gaz kibocsatast jeleznek 50 GWd/tinm
kiégésnél.
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4. dbra: Hasaddsi gaz kibocsdtds BWR UO:; fiitéelemekbdl Schrire
és tdrsai eredményei alapjdn [5] [8]

Hasaddsi gaz viselkedés nagy kiégésii UO:
tablettdban és a peremréteg

A tablettdk  peremrétegének szerkezete nagy (kb.
40 GWd/timm  folotti)  kiégéseknél atalakul, mert a
felszaporodott plutonium a lokdlis teljesitménystirtiség
novekedését okozza. A peremet alkot6 szemcsék mérete
lecsokken (~ 0,5 pm), az tizemanyag porozitdsa a hasadasi
gazbuborékok miatt megné (10-15% nagy zart porozitds
mikrométeres ttilnyomasos hasadési gazbuborékokkal toltve)
[5]. Ezt az atstrukturdlédott részt nagy kiégésti szerkezetnek,
vagy peremrétegnek (angolul rim) nevezik. A burkolattal
val6 mechanikai, ill. kémiai kdlcsonhatdsban a tablettanak ez
a része vesz részt.

Koo és tarsai [9] a peremréteg jellemz&inek, tgymint a
peremréteg vastagsaganak és hasadasi gaz tartalmanak
kiégés fliggését tanulmanyoztak. A kapott eredmények azt
mutatjdk, hogy a lokdlis teljesitménystirtiség novekedése
miatt hirtelen n6 a lokalis kiégés is. Bar a kiils6 néhany pm
elérheti a tabletta atlagos kiégésének akér kétszeresét is, az
atlagos lokalis kiégés a teljes peremrétegen beliil a tabletta
atlagos kiégésénél 1,33-szor nagyobb. Az 5. abra 1. és 2.
egyenlete mutatia a BE és a PE illesztéseket. Mivel a PE
illesztés azt sugallja, hogy 30 GWd/tiim kiégésnél is van
peremréteg, aminek azonban ellent mondanak a
mikroszerkezeti vizsgalatok, ezt az egyenletet modositottak
és a tovabbiakban mar a médositott egyenletet alkalmaztak.
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5. dbra: A peremréteg vastagsiga a kiégeés fiiggvényében [5][6][9]
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6. dbra: A peremréteg porusaiban levd Xe frakcio a kiégés
fiiggvényében [5] [9]

Koo és tarsai a BE és a PE egyenleteket kombinéltak egy, a Xe
eloszlasra vonatkoz6 kifejezéssel (ez a 6. abran 6.
egyenletként van feltiintetve), azzal a céllal, hogy
meghatarozzdk azt a Xe frakciot a tablettdban, ami a

2. tabldzat Hasaddsi gazok a porusokban és a peremrétegben [5] [6]

peremréteg pérusaiban maradt, feltételezve, hogy az nem
kertilt ki a résbe az atstrukturalédas soran [5] [6] [9]. Ezt
mutatja a 6. abra, melyen a BE Xe frakci6, ami a peremréteg
pérusaiban csapdaba kertilt 48 GWd/tinm atlagos kiégésnél,
azaz 64 GWd/ tium peremréteg kiégésnél ~ 2%, és 8%-ig n6het
a kiégés fuggvényében (75 GWd/tum étlagos és
100 GWd/timm peremréteg kiégés esetén). A 2. tablazat
egyarant tartalmazza a poérusokban jelenlevé hasadasi géaz
mennyiségre a BE és a modositott PE egyenlettel, kiilonb6z6
kiégéseknél kapott eredményeket, valamint a teljes hasadasi
gaz leltarbol a peremrétegben talalhaté szézalékos kikertilés
értékeket (porus+rés). Osszeadva a szabad helyeket és a zart
porusokat adott kiégésnél a teljes hasadasi gaz kibocsatasra
kb. a 2-4. 4dbrakon lathat6 mért értékek adédnak. Nagy
peremréteg kiégésnél a legtobb hasadédsi gaz a pérusokba
kiiloniil el az atstrukturalédast kovetSen, ami kb. 85%-ot
jelent 80 GWd/tinm peremréteg kiégésnél. Az eredmények
tisztdin mutatjdk, hogy a legtobb hasadasi giz, ami a
peremrétegben keletkezett, a pérusokban van jelen (kb. 70-
80%-a).

Tabletta B A poérusokban A poérusokban stegb B . A peremrétegben
atlagos Peremréteg jelen levs FG jelen levs FG A peremrétegben (pérus+rés) (porus+rés) jelen levé FG
Kiegés kiégés BE PE jelenlevs FG BE PE
m
GWd/ti % o
(GWd/ tirm) ( /i) (%) (%) (%) (%)
37 49 0 0 0 0
41 55 0 0,5 0,7 1,25
48 64 2 3 2,7 43
60 80 4 8 6,3 9,8
75 100 8 14 10,8 16,5

A peremréteg nagyfoku atstrukturalédasa ellenére a hasadési
gazok az Gj pérus szerkezetben maradnak, ami magyarazza a
kismértékti hasadasi gaz kikertilést nagy kiégési PWR
ftitGelemeknél. Mindazonéltal, a peremrétegben levd
hasadasi gaz tugy tekinthet§, hogy kikeriilt a tabletta
matrixb6l, még, ha ezaltal nem is szabadultak fel tires helyek
a ftit6elemben. Hasonléan, azok a hasadési termékek,
amelyek nem képeznek szilard oldatot az UO»-ban,
varhatéan kikertilnek a szemcsékbdl az atstrukturalédas alatt.
Mindezek eredményeként tehdt a hasadasi gazok a tabletta
szemcsehatarok leltarahoz tartozva kikertilhetnek
mélygeologiai tarolas soran, amennyiben a felszin alatti viz
athatol a szemcsék hatarfeliiletein. Megfontolandé azonban,
hogy a kikeriilési modellben a pdérusokban jelen levd
hasadasi gazokat az IRF részeként kell-e figyelembe venni kis
szemcseatmérdjiilk miatt, vagy dgy kell tekinteni, hogy a
matrix oldédasaval kertiltek ki.

MOX iizemanyag hasaddsi gdz kibocsdtdsa

MOX tizemanyag (angolul Mixed OXide fuel, azaz kevert
oxid tizemanyag) tekintetében Iényegesen kevesebb
feldolgozhat6 adat &ll rendelkezésre, mint az uran-dioxidnal.
A CEA utdvizsgalati eredményei alapjan [5] [6] azonban
elmondhat6, hogy a hasadési géz kibocsatas PWR MOX
ftitéelemeknél gyorsan né 40 GWd/tinm f6lott, 50 GWd/ tinm

kiégésnél az FGR eléri az 5%-ot, mig 70 GWd/ tinm-ndl a 10%-
ot (7. é&bra). Fokozott FGR figyelhet6 meg az UO:
tizemanyaghoz képest nagy kiégésnél, ami a nagy
reaktivitasbdl és a nagy teljesitmény/hémérséklet aranybol,
valamint mikroszerkezeti tényez6kbé6l (8. abra) ered.
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7. dbra: Hasaddsi giz kibocsdtds PWR MOX és UO,
tizemanyagbol besugdrzds utin [5] [6]
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8. dbra: Atsrukturdlédott MOX tizemanyag [5] [6]

MOX  tablettdban 10 pm  4tmér6ji  Pu-gazdag
agglomeratumokat taldltak egy, a tabletta tobbi részénél
sokkal nagyobb kiégésti részben, ami egy, a peremréteggel
analog szerkezetet eredményezett abban az esetben, amikor
ezek az agglomeratumok a tabletta kiils6 részének kdzepén
helyezkednek el (8. 4bra). A nagymeéretti, Pu-gazdag
agglomerdtumok a teljes felszin kozel 11%-at teszik ki, az
atlagos kiégés pedig 2,5-szer nagyobb, mint a tabletta atlagos
kiégése. Igy a Pu-gazdag agglomeratumban jelenlevs
hasadasi termékek a teljes leltar kb. negyedét adjak. A
legtobb gaz az aggregatumok pérusaiban keletkezett. A nagy
agglomeratumok feliileti eloszlasa alapjan kapott értékek
megegyeznek a szemcsekdzi gaz frakcidban alapvetSen
jelenlevével, Pu-gazdag atstrukturdlédott agglomeratumok-
ban.

A hasadasi gz mennyiségét MOX tablettdban a résben levd,
a szemcsehatdrokon és a nagyméretli, Pu-gazdag
agglomerdtum poérusaiban levé gazok Osszessége adja (3.
tdblazat). A pesszimista becslés szerint a teljes aktivitas
tartalmazza a tabletta kiils6 részén, a tabletta sugaratol kifelé
elhelyezked6 ©sszes Pu agglomeratumot, azok méretétol
ftiggetlentil (pérusok+szemcsék). A tablazatban levé anyagok
2-3-szor nagyobbak azoknal, melyeket Johnson és McGinnes
2002-ben publikalt [10], &m 6k nem vették figyelembe a Pu-
agglomeraciokbol kikeriil6 hasadasi termékeket, csak a résbél
és a szemcsehatarokon keresztiil kikertil6t.

Az egyértelm, hogy, ha viznek van kitéve egy ilyen porézus
régio, akkor valdszintileg gyorsan kimosédnak a pérusokban
jelen lev6 hasadési termékek. Am az a feltételezés, hogy az
agglomerdtumban levé hasadasi termék leltdr az IRF részét
képezi nagyon konzervativ, mivel azok nem hozzaférhet6ek a
viz szamara, amikor a ftitéelem megreped, ugyanis tomor, kis
porozitasi UO; szemcsék veszik koriil Sket. Mindazonaltal
mig az adatok ismeretében allithatjuk, hogy az UO»
tablettaban a peremréteg porusok és a szemcsehatarok nem
fogékonyak a kimosédasra, addig a MOX tablettdra kevés
adat all rendelkezésiinkre. Amig azonban az anyagok
migraciés viselkedését jobban megértjiik, hasznalhaténak
ttinik a MOX tabletta IRF értékének meghatarozasidhoz a BE
és a PE modszer.

BWR MOX tizemanyagrol jelenleg igen kevés adat érhet6 el.
Haas és Lippens 1997-es adatai alapjan [5] [11] 45-
50GWd/tium kiégésnél mintegy 25% a hasadasi gaz
kibocsatas.

2015. augusztus

3. tdblazat Hasaddsi gaz eloszldas MOX tablettdban kiilonbdzo

kiégéseknél [5] [6]
Kiégés (GWd/tim), PWR 40 | 45 | 55 60
rés + szemcsehatdr (%) legjobb 2 1321 56 | 68
becslés
pesszimista | 53¢ | 70 | 134 | 16,6
becslés
Pu-agglomerdtumok leg]obb 25 | 30 | 30 35
% becslés
(%)
pesszm}lsta 50 | 50 50 50
becslés
% legjobb becslés 27 | 33 | 36 42
% pesszimista becslés 54 | 57 | 63 67
BWR 25

Radioaktiv izotopok kiold6dasa
kiégett flit6elemekbdl, IRF becslése

Bér a feldolgozott kiértékelések azt mutatjak, hogy a résbdl és
a szemcsehataron keresztiil kikertilt radioaktiv izotépok
mennyisége csekély, mégis meg kell becsiilni az atlagos
értékiiket, mivel a résbél és a szemcsehatiron keresztiil
kikertilt radioaktiv izotépok mennyisége korrelal a hasadasi
gaz kibocsatassal az egyes flit6elemeknél, ami pedig
megbizhatéan becstilheté kb. 65 GWd/tam kiégésig PWR
ftit6elemeknél és 50 GWd/tinm kiégésig BWR ftit6elemeknél
(51 [6].

A radioaktiv izotopok kikertiilését a sériilt ftitGelemekbdl két
folyamat szabalyozza. Az egyik az UO, szemcsék lassa
beoldédasa, a masik pedig néhény elem, mint a Cs, I és Cl
gyors kikeriilése. A kiégett tizemanyag hosszi tava
taroldsanak biztonséagi elemzésénél a gyors kikertilés, vagyis
az IRF magéban foglalja a tabletta/burkolat kozotti résbél
valé kikeriilést, ami a vizes kozeggel vald érintkezés elsé
heteit6l az els¢ néhany hoénapjaig tart, valamint a késébbi,
szemcsehataron elkiilontilt anyagok kikeriilését. Az ugyan
még nem tisztazott, hogy milyen mértékd szemcsehataron
Osszegytilt hasadasi gaz kertil els6dlegesen kibocsatasara, am
egyes izotopok mennyisége elkiilonitve mar meg lett
hatarozva.

Az IRF meghatarozésa kiilonosen fontos a biztonsagi
elemzésekben, mivel az elsédlegesen kikeriilt radioaktiv
izotépok egy része (pl. 1291, 3Cl) egyarant hossza felezési
idejti és geokémiailag mozgékony.

Bar jelenleg a legtobb PWR és BWR reaktorban a
besugérozott tizemanyag UO; tabletta Zircaloy burkolatban,
Gjabban a MOX {izemanyag hasznalata is egyre gyakoribba
valt. Az tizemelési koriilmények jelent6s hatdssal vannak a
tabletta mikroszerkezetére és néhany radioaktiv izotop
elkiiloniilésére az UO,/MOX szemcsékbdl. Kiilonosen a
hasadési gazok és az illékony hasadasi termékek (mint a Cs
és I) esetében tapasztalhato jelentSs reaktoron beliili kikertilés
a tabletta matrixdbol. A hasadasi gaz kikertilés kiilondsen
fontos ftitéelem viselkedési mutatd, ezért alapos kutatasokat
végeztek a kikertilést szabalyoz6 paraméterek és tizemelési
kortilmények, mint a difftziés egytitthatok és szemcseméret
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novekedés, valamint a linearis hételjesitmény és a kiégés
szerepérdl. 40 GWd/ tim kiégés felett képz6d6 peremrétegnél
véaltozik a tabletta mikroszerkezete, ami szintén
befolyasolhatja a kikeriilést vizes kimosatasi koriilmények
kozott. A reaktoron beliili hasadasi gaz kibocsatas és néhany
hasadasi termék gyors kikeriilése kozott fennéllé kapcsolatot
rovid ideji kimosatasos kisérletekkel vizsgaltak [5] [6]. Az
eredmények szerint a Cs és a I kikeriilése a hasadasi gaz

kibocsatas novekedésével n6. Ezek az Osszefliggések
kiilonosen  jelentések, mivel az izotdpok nagyszamu
fit6elembsl valé kibocsatasanak mérése bonyolult és

koltséges feladat, és segitségiikkel empirikus kapcsolat
nyujthat alapot azon kiégett fiit6elemekbdl valé potencialis
kikertilés becsléséhez, amelyek mélygeoldgiai tarolokban
kertilnek elhelyezésre. Bar az Osszeftiggések empirikusak,
mégis van némi mechanisztikus alapjuk, mivel, mint a
hasadasi gadzok esetében, ezeknek az elemeknek a difftizios
egyiitthat6ja az UO, tablettdban, reaktoron beliili tizemelési
hémérsékleten viszonylag nagy, sok mas elemhez képest.
Példaul Lassmann és tarsai 2002-ben azt irtak [12], hogy a
Cs/Xe difftiziés egytitthatéinak aranya UO, tablettdban 0,33,
ami konzisztens a Cs kis frakcidjdnak kikertilésével
kimosatasos kisérletekben a megfelel6 hasadasi gaz
kibocsatashoz képest.

Sok reaktornal jelentkezik az egyre novekvé kiégés iranti
igény, ami mintegy megkovetelte a geologiai tarolashoz
sziikséges, hasadasi termékek gyors kikertilését tartalmazo
adatbazis bovitését nagy kiégésti, 50 GWd/tinm folotti,
fitGelemekkel végzett kisérleti eredményekkel. Emellett
szintén fontos tényez6 a ftit6elem linedris hételjesitménye,
ami nagymértékben meghatarozza a hasadasi gaz kikertilését.
Kiulonosen a nagy linearis hételjesitmény kozepes kiégésnél
vezethet nagyon nagy hasadési gaz kibocsatashoz, ezért ezt a
tényez6t figyelembe kellene venni a hasadési termékek
kikertilésének értékelésénél.

A Johnson és tarsai altal 2004-ben és 2005-ben publikalt
eredmények szerint [5] [6] viszonylag alacsony IRF érték
tartozik az alacsony, vagy kozepes kiégésti ftitGelemekhez,
mig potencidlisan nagy a nagy kiégéstiekhez, melyeknél
nagyobb az FGR és jelentSs a ftitGelem atstrukturdl6dasa is
(4. tablazat). Meg kell jegyezni, hogy a 4. tablazat
reprezentativ jellegli és a benne szerepl6 IRF értékek
pesszimista médszerrel lettek meghatérozva, azt feltételezve,
hogy a viz az Osszes poérusba gyorsan behatol, tovabba
kombinalt, vagyis tartalmazza a résbél és a szemcsehatdron
keresztiili kikeriilést, valamint a rim rétegben (rés+poérus)
lev6 6sszes hasadasi terméket. A 14C és 36Cl izotdépok becslése
kiilonosen pesszimista, mivel az elérhets, korlatozott
mértékdi adataik alapjan kevésbé vilagos a kikertilési
mechanizmusuk (a 4C IRF értéke fiiggetlen a ftitGelem
lineéris hételjesitményétdl [5], a 36Cl IRF értéke pedig élesen
né a hasadasi gaz kibocsatassal).

Johnson és tarsai 2012-ben publikalt tudomanyos
eredményeikkel [13] a nagy kiégésti fitéelemekbs] val6
hasadasi termékek kikeriilési mechanizmusanak alaposabb
megismerését segitik. Nagy kiégésti ftitGelemekbsl (58-
75 GWd/tum kiégés, BWR, PWR-ek és MOX tizemanyag
mintdk) valé B7Cs, 1291 és 7Se gyors, vizes kikertilését
vizsgaltdk oxidalo koriilmények kozott. Méréseik a flit6elem
matrixbdl val6 beoldédasra terjedtek ki, igy nem hasznéltak a
baleseti elemzéseknél alkalmazott IRF meghatdrozast (gyors
kikertilés a résb6l és késGbb a szemcsehataron keresztiil).

4. tabldzat Legjobb és (pesszimista) IRF becslések PWR UO>
tablettdra t=0 idépontban [5] [6]

Kiégés (GWd/tiv) | 37 | 41 | 48 60 75
Radioaktiv izot6p IRF (a teljes leltar %-aban)
hasadési gaz 2(2) | 2(2) | 4(6) | 10(16) | 18 (26)
e 10 10 10 10 10
cl 5 5 10 16 26
PSe 1) [1(1) |3@) | 7a1 | 11(7)
Ng 11 | 1(1Q) | 3@ | 7(11) | 11(17)
P Tc 1(1) [ 1(1) 3@ | 711 | 11(17)
7pq 11 | 1(1Q) | 3@ | 7(11) | 11(17)
e 1) | 1) | 3@ | 711) | 11(17)
2 33) | 3(3) | 4(6) | 10 (16) | 18 (26)
s 22) [2(2) | 4(6) | 10(16) | 18 (26)
e 22) [2(2) | 4(6) | 10(16) | 18 (26)

Mérési eredményeik feltartdk, hogy a minta el6készitési
modszer jelent6s mértékben befolyasolja a kibocsatott
hasadasi gaz értékeket. Az a médszer, mellyel a tablettat és a
burkolatot elvélasztjadk egymastol, jelent6s alulbecslést
okozhat. Igy ahhoz, hogy értékelni tudjak a kapott
eredményeket, a kordbbiakat djraszdmoltdk. Azt kaptdk,
hogy 4-8% a hasadasi gaz kibocsatds a peremrétegben
60 GWd/ tinm kiégésnél. Az éltaluk nagykiégésti ftitGelemekre
kapott hasadési gazokhoz viszonyitott kikertilési aranyok
nagyjabol dsszhangban vannak a kordbban Johnson és tarsai
[5] [6] altal ©sszefoglalt eredményekkel, mely szerint a
hasadasi gazoknal tipikusan kisebb mas frakcidk, pl. a 137Cs
és a 1] kikertilése, a 137Cs hasadasi gazhoz viszonyitott
kikeriilési aranya pedig az 1:3 tartomanyban van. A 1291
esetében az é&ltaluk kapott hasadédsi gazhoz viszonyitott
kikertilési ardny a korabban publikalt 1:1 alatt marad [5] [6].
A 129] kikeriilések, bar nagyobbak a korabbiakndl, szinte
minden esetben a hasadasi gaz kibocsatds alatt maradnak.
Alapvetéen az feltételezhet6, hogy a reaktoron beliili
kimosatas sordn a kikeriil6 cézium mennyiségének
meghatarozasdban a difftzi6 dominal. Az eredményekben
jelentkez6 eltérések ugyanakkor arra utalnak, hogy mas
tényez6k is befolyasoljdk a 17Cs izotép vizben vald
kikertilését.

Az adatok nem tdmasztjdk ald azt a feltevést, hogy a
szemcsehatdron elkiiloniilt radioaktiv izotépok konnyen
kimosédnak. Ezért tovdbbi modszerek kidolgozasa sziikséges
ahhoz, hogy megkiilonboztethets legyen a r1ésbsl és
szemcsehatédrrol tortént kikertilés. Ugyanakkor a hasadasi gaz
kikertiléssel osszeftiggd 137Cs és 129] izotopok meghatarozasa
rendkiviil hasznos a kiégett ftitGelemek biztonsagi értékelése
szempontjabol, kiilonosen, amikor az kombinélva van a teljes
reaktor zoéna végs6 hasadasi gaz kibocsatds értékeinek
meghatdrozasaval.
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A FIRST-Nuclides projekt

A FIRST-Nuclides projekt [14] keretében végrehajtott
oldédasos kisérletekben kiilonb6z6, nagy kiégési flitGelem
mintdk vizsgélata lett elvégezve az IRF meghatdrozasa
céljiabol. A jellemzSen egy éves idStartamti mérésekben
voltak burkolattal ellatott, burkolat nélkili és UO:
tormelékbdl allé mintdk is. A kisérletek tobbségében UO;
tizemanyagot hasznaltak, de volt néhany MOX és TRISO
(TRistructural ISOtropic ftitGelem, gazhtitésti reaktorok
tizemanyaga) minta is. A mérésekbdl meg lett hatdrozva a
vizzel érintkez6 fiitGelemekbds]l kikeriil6 radionuklidok
mennyisége, kiilonds tekintettel a még kevéssé ismert Se és
14C esetében, tovabba a kisérleti adatok alapjan korrelaciok
lettek feléllitva a hasadasi gdzok kibocsatasa és a Cs és I
izotopok korai kikertilése (IRF) kozott.

Eredmények, kovetkeztetések

Osszefoglaléan megéllapithatjuk, hogy a FIRST-Nuclides
projekt keretében elvégzett munka eredményeként a meglevo

adatbazis tovabbi nagy kiégésti mintdk értékelésével
béviilhet.

Az elvégzett old6dasos mérések jelentds kiilonbségeket tartak
fel az egyes elemek izot6pjainak beoldédasa kozott.
Megfigyelték, hogy a Cs, Rb, Sr, Mo, Tc gyorsabban oldédik

az urannal, ami a szemcsehatarokon torténd
felhalmozoédasukkal magyardzhat6. Ezzel szemben az

aktinoidak és lantanoidak az uran-dioxid matrixszal egytitt
oldédnak be. A Ru, Rh, Zr fémes zarvanyokat képez a kiégett
tablettakban és lassabban old6dik a matrixnal.

A gadolinium tartalmu tablettakbol az UO; oldédasa sokkal
lassabban megy végbe vizben (a talajvizet szimulalo

Az oldédast rengeteg egyéb tényezd is befolyasolja, pl. a
felszin alatti viz Osszetétele, karbonat- és vastartalma, a
vizben oldott gazok mennyisége és Osszetevdi, a radiolizis
soran keletkez6 gazok, az oxigénpotencial, az elektrokémiai
kortlmények. Az U, Sr é Tc oldédasa redukalod
atmoszféraban (H) tobb nagységrenddel lassabb, mint
oxidal6 atmoszféraban.

Osszevetve az erémfvi tapasztalatokat a kisérleti
eredményekkel, ahogy azt a 9. dbra is mutatja, a paksi VVER
ftt6elemekkel végzett mérésekbsl szamitott kikertilési
aranyok meglepéen jo egyezést mutatnak a melegkamras
kisérleti eredményekkel, annak ellenére, hogy a kiégések
alacsonyabbak voltak és a hiit6kozeget magas borsav-
koncentracio jellemezte.
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9. dbra: A FIRST-Nuclides projekt oldéddsos kisérleti eredményei

Mindezek alapjan elmondhato, hogy a projekt eredményei j6

oldatban), mint a gadoliniumot nem tartalmazé tablettakbol. :ngzogfzz i]se.:lenthemek a hazai térol6 lkialakitasanak
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