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Denna rapport utgdr redovisning av ett arbete
som utfdrts p& uppdrag av KBS. Slutsatser och
varderingar i rapporten dr fdrfattarens och
behdver inte nddvindigtvis sammanfalla med

uppdragsgivarens.

I slutet av rapporten har bifogats en f&r-
teckning Over av KBS hittills publicerade
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SUMMARY

A part of the medium~level nuclear waste problem is

the disposal of metal parts which have been activat-

ed during use in nuclear reactors. Some alloys con-
tain Ni~59 with a half -life or 75000 years. A pro-
posed method for final disposal consists in storing

the waste in rock tunnels at a depth of 300-500 m
inside containers which are surrounded by a buffer
consisting of compacted quartz-bentonite mixture.

This paper deals with the possibilities to use con-
tainers made of concrete and designed as cubic boxes
enclosing the waste material cast and incorporated

into cement mortar matrix. Special regard is given

to the containment problem in relation to the mechanic-
al and chemical processes that are operating. A
calculation of the rate of release of Ni~59 through

the walls of a container has given a figure of about
1072

walls.

kg Ni per year for undeteriorated container
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SLUTFORVARING AV AKTIVERADE STALDETALJER I BETONG

1 INLEDNING

Kdrnbridnslet i kdrnkraftverken aktiverar de delar
som d4r i kontakt med bridnslet. Niagra av de &mnen
som pa detta sdtt aktiveras har lénga halverings-
tider, vilket medfdr ett behov att efter anvdnd-
ningen lagra dessa imnen under mycket lang tid.
Amnen som p& detta sitt blir aktiverade 4r bl a
rostfritt stdl av olika kvaliteter, SIS 2333, In-
conel och Zircaloy . Dessa legeringar innehdller
olika grunddmnen i varierande kvantiteter. Mest
riskabelt i detta sammanhang dr Inconel, som har
en hog nickelhalt, ca 79%, eftersom halveringsti-

den f&6r Ni-59 Hr 75 000 &r.

Projektgruppen KBS "Kirnbrédnslesikerhet" har dir-
fér uppdragit &t Cement~ och betonginstitutet att
utreda korrosionshastigheten f&r de rostfria sta-
len om de ingjutes i betong s k kokiller samt Hven
hur lédng tid det d&rvid kan dr&ja innan nickel-
féreningar  b&rjar licka ut ur kokillen antingen
P g a transport genom kokillviggarna eller P g a
att behallaren blir fdrstérd. I utredningen méste
dé& dven betongens egenskaper under ifrédgavarande

tidsperiod ber&dknas.

2 PROBLEMORIENTERING

Filosofin i berdkningar av lagringssdkerheten fér
radioaktiva skadliga dmnen har varit uppbyggandet
av flera olika barridrer. Direfter kan man berikna
varje barridrs minsta skyddande effekt. P& detta
sdtt kan man teoretiskt uppskatta hdndelsefdrloppet
om en eller flera barridrer ej f&r avsedd funktion.



KBS har i detta fall foreslagit att metallerna skall
ingjutas i betongkokiller med kubisk form (1,6 n
kantldngd och 30 resp 40 cm vdggtjocklek) och ddr-
efter placeras i bergrum med omgivande sand- och ben-~
tonitfylining., F&rsta barridr iy da metallernas be-
stidndighet. Betongkokillerna dr den andra barridren
och skall dels fungeva som stralskydd under den
foérsta forvaringstiden dels fungera som barriir

£f8r intrédngande oxiderande damnen samt f6r uttrdngan-
de uppldsta dmnen. Bentonitfyllningen skall pd samma
sdtt som betongen fungera som diffusionsbarrdr for
olika dmnen men ocksid ha lag permeabilitet for
vattenstrdmning ocksd efter mindre rBrelser i berg-
grunden. Omgivande berg utgdr den fjdrde och sista

barridren. Lagringen sker pa 300-500 meters djup.

Metalldelarna, som &y radiocaktiva, kan sdnderdela
betongen om str&lningen blir f£8r stark. Detta gidl-

ler speciellt y=-stradlningen.

Metallernas korrosiconshastighet beror av en mingd
olika faktorer sésom elektrodpotential, pH-virde,
metall, tillfdrsel av oxiderande, reducerande och
korrogionsinitierande dmnen. Generellt gdliler att
metallernas passivitetsegenskaper icke kan tillgodo-
rdknas f8r tidsperioder Over 100-1000 &r utan korro-
sionshastigheten maste riknas som den maximala med
hansyn till intrdngande dmnen. Termodynamisk immu-

nitet kan dock tillgodordknas i berdkningarna.

Kombinationen betong-bentonit kan medfdra att beh"
tonitens svdllegenskaper minskar om den dr i kon-
takt med kalk. Dessutom finns risk f8r att bento-
niten i den alkaliska miljdn omvandlas till analcim.
Vidare fOrsdmras betongens hi&llfasthet och tdthet
om kalken urlakas ur betongen. Siledes miste ur-
lakningshastigheten berdknas f8r uppskattning av

bentonitens resp betongens fBrstdring.



3 METALLENSG HORROSZION
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3.1 Allmdnt om korrosion av rostfritt

r 8tdl kan avsevirt Okas

O

Korrosionsndrdighetaen £
genoin inlegering av olika metaller sisom Cr och Ni.
De forbiattrade korrosionsegenskaperna beror pia att
metallytan Overdras av en tunn mycket tdt skyddan-
de oxid, dvs stidlet passiveras. Passivering f£8r-
utsdtter emellertid oxiderande milid. I reduceran-
de milid uppnas aktivt tillstdnd med betydligt sim-
re korrosionshdrdighet jamfort med passivt till-

stand.

Enligt uppgift fran Korrosionsinstitutet har man
lokalt uppmdtt korrosionsdjup av 20 mm i rostfritt
stal pd ett &r. Denna mycket extrema korrosionshas-
tighet hade uppmétts pd rostfria rdr som genomstrdm-
mades av havsvatten, dvs mycket god syretillgédng.

A andra sidan finns det uppgifter pd mycket smid an-
grepp vid atmosfdrisk korrosion av rostfritt stidl
ndmligen 0,01 mg/cm2 pd 10 &r vilket motsvarar

¥100 A/10 &r.

Stadl med hdg nickelhalt ger mycket god korrosions-
resistens 1 alkaliska omgivningar. Korrosionshdrdig-
heten okar med dkande nickelmidngd se FIGC 1 och

TABELL 1.

TABELL 1. Korrosion av Ni-stdl, gjutjdrn och kol=-
stdl 1 Na(OH)=-1l®Bsningar. Shreir /1976/.

Metall Korrosionshastighet mm/ar
14% Na (OH) 74% Na (OH)
{(BBOC) (127°C)

gjutiiarn 0,2 1,93
kolstdl G,2 0,38

5% Ni 0,07 -

15% Ni - 0,15

30% Ni - 0,06
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betydelse pd korrosionshas-—
jutidrn 1 alkalisk milis.

FIG 1. Nickelmingd
tigheten av ¢
Shreirx /1976
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Bestdndigheten f8r dessa hidg~nickellegerade st&l
dr sdledes mycket god 1 betong dir man erhiller
pH-vdrden 12,6-14. Frén passiverande och andra

korrosicnshidmmande f¥rhdllanden bortses emeller-

tid i berdkningar som F81l4er. Alla Hmnen som kan
tdnkas oxidera metallen antas bli férbrukade

och ddrmed medf8ra korrosion nir de kommer i
kontakt med metallen., P&rhillandena i verklig=
heten blir naturligtvis icke sidana men man er-
hiller p& detta siti de maximala angrepp som

dr m8jliga enligt termodyvnamisk betraktelse,

Praktiska och teoretiska undersdkningar har visat
att korrosionsprodukterna f8r metallen Fe upptar
minst den dubbla ursprungliga metallvolymen. Vo-
lymSkningens storlek sammanhinger med syretillging-
en och okar med Skande syremiingd. Troligen f8re-

ligger samma f&rhdllande f&3r nickel.

3.2 Korrosion av aktiva metalldelar

Metallerna kan ténkas angripas genom ett flertal

olika mekanismer, ndmligen
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Eftersom samtliga mekanismer utom rvadiolys 8r trans-—
portstyrda redovigas utfdrda korrusionsberdkningar

med hinsyn hdrtill,
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2.1 Xorrosgion orsakad

Berdkningarna dr utfdrda med de koncentrationer av
olika dmnen som angetts 1 rapport av Rennerfeldt
BILAGA 1., Berdk-

®

1978, Maximalvdrde har anvints,

ningarna finns genomfdrda i BILAGA 2.

Man finner att huvudmotstandet mot transporten ute=
gbrs av kokillvidggarna. De berdknade virdena gédller
darfdr under sa lang tidrymd som dessa dr i huvudsak
intakta. Allteftersom viggarna f8rstdrs p g a kalk-
urlakning vilket enl punkt 5.2 nedan tar ndgra hundra

tusen Ar kommer motstindet att minska tills bara

filmmotstindet dtersi Detta innebdr att tillfdr~

seln hidrefter kan an tiopotens hégre.
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Det framgdr hidrav att vitgasutvecklande korrosion

£6r rent nickel &r mycket ldngsam men mdjlighet att
berdkna denna hastighet Hven £8r legeringarna fiHr-

tgdtter tillglng ti1l1l termodynamiska data. Sidana

har inte patrdffats vacfdr nigon berikning inte kan

gbras utdver vad som framkommit under punk:t 3.1,

stérsta vdrdet pd

For Svriga realktioner
korrosionshastigheten vid oxidation mad sulfationer.

POr total reaktion av 100 kg metall skulle kridvas




ca 600 000 &r om kekillviguavna vore intakta och
omkring 80 000 A&x om bava filmnotstindet ridknas.

Eftersom betong har fdrmdga avt L viss utstrickning
ta upp sulfatjoner Hy det
tar innan dessa ndr in till metalldelarna och korro=-

komma att bestiAm-

sionshagtigheten kan i
mas av andra reaktioner som ger dnnu stdrre livs-

l&ngd.

Om det bedbms vara av intresse att [8rlidnga metall-
gskedet kan man Overvidga mdjlicgheten att férnickla
metalldelarna f&re ingjutningen sd att porl&sningen
fOrhindras att komma i kontakt med annat dn rent
nickel, Forslaget fOrutsdtter att beldggningen blir

tdt och att den blir s& tijock att den inte f8rbru-

2]

a oxidation av syre som bildats vid radio-

Kyt

L&k

P
lys av vatten.

[

3.2.2 Korrosion orsakad av syre som bildatsg genom

radiclys av vatten

Den fran metallavfallet kommande stralningen kan
paverka inneslutningen i olika avseenden., Str&l-
ningen kan tidnkas ge upphov till radiolys av vatt-
net med bildning av syrgas och angrepp pa metall-
skrotet som f6ljd. Den utvecklade gasvolymen kan
ge upphov till ett inre tyyck som kan springa
kokillen. Detta fall behandlas under punkt 5.4,
Fragan om direkta strdlskador pd betongen behand-

las under punkt 5.3,

Information om den i metallskrotet fdrekommande
aktiviteten har per telefon erhdllits frin civ ing
Finn&, KBS och frin Bengt Ldnnerberg och Klas
Lundgren, ASEA~ATOM. Aktiviteten uppgdr efter 40
&r till 7200 Ci och hdrrér i huvudsak fré&n Ni-63
Strdlningen avkli

gar snabbt och har under tidsrym-
den 40-1000 ar gdtt

{ve
(g

ned i proportionen 200:3,

{8 halveringstid 85 &xr) och Co-60 (y, halverinastid 5,3



Klas Lundgren har uppgivit att huvudbidraget av
strdlningen vid lingre tider hivvér fran Ni-59 (R)
och Nb~94 {y) och han har Hven tagit fram dator-
berdknade vidrden f8r den integrerade y-dosen
efter olika tider. Dessa berfkningar har gijorts
fdr en typ betongkokiller som innehdller detalijer
frdn BWR~brdnsle. Nirmare data om innehillet med
avseende pd materialtyper, nuklidsammansdttning
och kidllstyrkor Aterfinns enligt uppgift i KBS
Teknisk Rapport nr 39 "Konstruktionsstudier, di-
rektdeponering”, speciellt bilagovrna RF 78-222
och RF 78-48. I dessa kHllor &terfinns dven data
f8r dvriga BWR-kokill-typer men det saknas en

del uppgifter fdr PWR-kokillen. Det har i ett
sent skede meddelats att vissa av dessa innehdller
4 ggr mer Nb+Ta &n vad den BWR~kokilltyp innehdller
vars data utgjort underlag f8r berakningarna av
den integrerade y~dosen. Detta innebir eventuellt
att PWR-kokillen kan ge ett ca 4 ggr s& stort
langtidsbidrag. Rikningarna pd doser och radiolys
i det f8ljande &r d&rfdr att uppfatta som exempel
f8r en viss kokilltyp och inte som maximi-virden.,

Med utgadngspunkt fran g -dosvirdena har Hilbert
Christensen, AB Atomenergl, uppskattat storleken
hos radiclysen i vattenfasen, se BILAGA 6. Vid
telefonkontakt har han meddelat att uppskattning-
en dr att anse som mycket konservativ och att

en noggrannare berdkning med hinsyn till rekom-
bination av vite och svre skulle kunna ge vdsent-
ligt ldgre vdrden men kriva stBrre rikneinsats.
FP8ljande vdrden anges fdy den genom radiolys av

vattenfasen bildade syrgasmingden:

Efter 100 ar 1,8 mol Oz/kakill
500 7 3,4 " o
1000 ¢ 5,4 7 B
5000 " 21 "

10 000 ™ 36 ! "
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Den bildade vitgasméngden Ar dubbelt sa stor som

syrgasmangden. Huvudbidraget hdrvdr fran y-stral

ningen fran Nb-94 som finne 1| Inconelidsle
bildats genom neutroninfangning av NE-%3, Bidra-
get fran tiden efter 10 000 Aar kan uppskattas da
man kdnner halveringstiden fdr Nb-94 som Hx 20 000
ar motsvarande en sdnderfallskonstant A=1n2/20 000
sr b, Den totala strdldosen efter en viss tidpunkt

iden om stril-

ing

dr lika med den som erhdlls efter - T
ningsintensiteten varit konstant. Radiolysintensi-
teten undetr tiden 5000~10 000 &r ver kokill 36-21
=15 mol 02 pa 5000 &r och hastigheten efter 10 000
dr dr alltsd 0,003 mol Oz/éro Totala radiolysbidra-
get fran tiden efter 10 000 &r blir dirfdr

0,003~ ggngOO 87 mol Oz/kokill och sammanlagt

erh8lles 36+87=123 mol Gz/kokill,

Om man antar att all syre som bildats genom radio-
lys reagerar med metalldelarna och bildar oxid
eller hydroxid sd rdcker de angivna mingderna pé&

36 och 123 mol 02 per kokill som utvecklas efter

10 000 &r resp utvecklas totalt till f8r att oxi-
dera 4,2 resp 14,5 kg metall r3knat som nickel.

Som jdmforelse kan ndmnas att den maximala Ni-midng-
den i kokillen uppgdr till ca 100 kg och den to-

tala metallmdngden £il1 ca 500 kg.
3.2.3 8lutsats

Sammanfattningsvis kan alltsd sdgas att korrosions-
hastigheten vid angivna betingelser f£8r metalldelar=-
na p g a reaktioner med Soia, st och 18st syre

blir mycket 1&g och erfordérlig tidpunkt £&r total
reaktion av enbart dessa orsaker blir av storleks-
ordningen 100 000 &r. Av dessa radiolysberikningar
som gjorts utan hinsyn till rekombination framgdr
att en avsevidrd del av nickelmingden skulle kunna

oxideras p g a radiolys. Den verkliga mingden bed&ms
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emellertid vara liten. Korrosion med vdtgas-

bildning genom reaktion med vatten Hr fér rent
ickel i den alkaliska mili5n extremt langsam

men fdr de aktuella legeringarna kan man inte ute-

sluta att denna reaktion {6x18per snabbt. Hur

snabbt har inte kunnat utredas,

4 TRANSPORT AV LUSTA NICKELFORENINGAR GENOM
KOKILLVAGGEN

FOr att nagon aktivitet skall ldcka ut av kokillen
rdcker det inte med att metallskrotet Sverférs till
hydroxid eller sulfid eftersom den bildade frenin~
gen dven mdste transporteras ut genom kokillviggarna.
Det dr ddrvid av intresse att veta dels hur ldnge
det drdjer innan Ni-59 diffunderat genom kokillvag-
gen si att denna blir aktiv pi utsidan, dels hur
mycket nickel som per tidsenhet vid stationirt
tillsténd kan transporteras ut ur kokillen. Det
enda transportsidtt som hir kan fSrekomma om kokil=~
len dr oskadad dr diffusion genom kokillvidggarnas

porsyvstem,

VDessa bada problem behandlas i BILAGA 2 och 3. Sam-
manfattningsvis kan sidgas att aktiviteten pnd kokill~
ernas ytterytor ndr ett maximalt virde efter 200-300
dr motsvarande <4 nCi/g betong £38r 30 cm och <2 nCi/g
f8r 40 cm kokiller. Nir si smaningom ett stationirt
diffusionsfl8de av nickel har utbildats blir trans-
nortkapaciteten f&r en oskadad kockill av storleks-
ordningen 10&5 kg Ni-S59 per 3r och kokill (eller
mindre om det yttre diffusionsmotstindet blir av be-

tydelse). Fér tiden Sver 1000 &v motsvaras detta

W@ : .. c 2 w-_;,g.__‘,s" R 1 . "“'5’_‘ _5
av en utldckningshastighet pi 585 7200 15510 "=1,08-10

Ci/8r, kokill eller ca 10 uCi/&¢ kokill,
Ndr kokillvdggen genombrutits dterstdr filmmotstin-
det och hastigheten blir d& omkring en tiopo=

tens stdrre. Med de gjorda antagandena finner man
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uttransporten av nickeljoner sker langsammare 4n

tillfdrselin av oxidanter.

5 RISKEN FOR KOKILLIORSTORING

5.1 Oversikt

Kokillierna kan ndr de befinner sig i slutfdrvaret
fOrstdras eller skadas sd att dom inte f&rmir
fylla sin avsedda funktion som barridr. Dessa ska-
dor kan ha olika orsaker och h8r behandlas fyra

tdnkbara skadeorsaker ndmligen eventuell

a) forstéring av kokillviggarna genom kalk-
urlakning

b) f8rstbring av betongen p g a strélning

3

¢) sprangning av kokillen p g a inre dver-
tryck fran gaser {vdte och syre) som bil=-
dats vid radiclys av vattnet samt

d) implosion av kokillerna p g a yttre grund-
vattentryek.

5.2 Fﬁrstéring av_kokillvd3ggen p g a kalkurlak-

ning
LRSIy 4

Betongkokillerna dr placerade i rader om 3x2 st i
bergtunnlar som fyllts med bentonit i Na-form.

Den senare kan byta ut natrium mot kalcium och f&r-
mér alltsd att ta kalcium frin betongen som hiri-
genom s& sméningom blir fdrstdrd. Samtidigt minskas
bentonitens svdllningsfdrméga och plasticitet. Be-
rédkningar av detta transportfdrlopp &terfinns i BI-
LAGA 4. Det framgdr hirav att tidsbehovet f8r ett
genombrott av kokillviggarna under de angivna f8rut-

sdttningarna blir av storleksordningen 200 000 &r.

5.3 Bestralningseffekter pd betong

Stralskador pd& betong bdrjar upptrédda vid en dos

1 1 .- B .
av 10 ¢ ~10 1 rad vid y-stralning (Hilsdorf 1976).
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Uppgivna virden pd radiolys av vatten - se punkt
3.2.2 - kan enligt uppoii{t frin H Christensen om-
rdknas till straldos i rad genom multiplikation

v antalet bildade mol O, med en faktor 107 och
man finner da att vattenfasen totalt absorberar

ca 169 rad. D& man kan anta att bhetongens abscrp-
tion dr av samma storleksordning som vattnets, allt-
sa 109 rad kan man sluta sig till att ingen risk
foreligger att betongen blir strilskadad. Viss re-
servation miste dock g#ras f8r de PWR~kokiller

fO0r vilka definitiva data inte féreligger,

5.4 Risk fO0r spréngning p g a inre &vertryck

frédn gaser som bildats genom radiolys och

fran korrosionsprodukter

Det p g a radiolysgaserna uppkomna innertrycket

har uppskattats i BILACA 5. Det f8r BWR-kokillen
erhillna virdet pd ca 0,2 MPa tryck &r inte far-
ligt med hédnsyn till kokillvdggarnas dimensioner.
Dessutom torde det yttre vattentrycket vara stér-
re dd lagret ligger p& 300-300 m djup. Detta ar-
gument hénger dock pd frégan om grundvattennivans

eventuella framtida fOr&ndringar.

Risk fOr sprédngning féreligger dven P g a eventuell
bildning av korrosionsprodukter vilka uppta minst

den dubbla metallvolymen. Ett motsvarande expansions-

utrymme bdr ddrfdr finnas tillgidngligt.

5.5 Yttre tryckpdverkan av grundvattnet

Kokillerna kommer att utsdttas f8r ett yttre
vattentryck motgvarande 300-500 mvp. Om kokillerna
inte &r helt utfyllda kan detta innebira risk fér
att kokillskalet kcllapsar. D& kokillvdggarna inte

dr helt vattentdta kommer en tryckutjdmning med

tiden att dga rum varfdr den verkliga pakdnningen



berory pd hur fort vatientis ot stiger efter det

att férvaret stdngts. Ded t, 30=~ och

40-cm kokilisrna uppskattas

motsvarande 40

resp 90 mvp. Dessa vidrden har echal

(o))

kokill=-locket bearidknats som friit upplag

platta med Jdmt lad last. BOidragsbrott-
spanningar har approximerats £ill 20 ko/ cmé
Lockets dimensioneyr 1100 x 1100 x 240 mm resp.

900 x 900 x» 300 mm. Inflddet 1 kokillen

blir vid dessa yttertryck med eott lagt antaget

-12 m/s samt r =0,8 m och ri=0,5

resp 0,4 m £8r resp kokillar 21 och 298/kokill,

ar., L2t antas som rdkneexempel att kokillens in-
nehdll av luft frién bdrian Sy = 60 1 motsvarande
Vid resp Sveritryck har denna tryckts

12 resp 64, alltsd minskat med 48 resp

tsvarar inpressad vdAtskevolym. Detta
skulle grovt rdknat krdva 2,3 resp 1,9 ar. Grund-
vattennivan 1 fdrvaret flr alltsd 1 exemplet inte
stiga snabbare dn regp,ﬁgy = 17 och 'ﬁgé = 48 m/ar

iy Sy

fér att erforderlig tryckutijidmning skatll hinna kom=
ma t£ill stédnd. Om grundvattennivdn vintas stiga
snabbare Hr det gynnsamt ur denna synpunkt att
kokillen fylls helt 23 att ingen luftvolym blir
kvar., En saddan dr 4 andra sidan motiverad som ex-
pansjonsutrymme f8r aventualla korrosionsproduk-
ter, En ld8sning vore att ha gxpansionsutrymmet vat-

tenfyllt frin bérijan.

6 PURSTAC TILL ULRORMNING

y B

Med hinsyn ©ill att bAde bentonit och betong ned-~
bryts vid kontakr med varandra fdreslds att materia-
len &tskilis eller att enbart ett av materialen

anvinds.,



Eftersom avfallet transporteras och delidrvaras i

att bergrummsn ahb-

betongkokiller dr

fylls med betong.

Denna 1&sning har widnga f8rdelar 7d3mfdrt med ben-

tonitfdrslaget ndAnligen

= den betydligt stdrre kalkmingden vid be-
tongalternativet medfdr en avsevirt dkad
tid innan det icke alkaliska grundvattnet
nidr metallskrotet

- risk fdr sprdngning p g a inre gastryck

pel
och svdllande korrosionsprodukter v obe-~
fintlig

=~ risken f8r kollaps av kokillskalet p g a
yttre vattentryck minskar betydligt, for
Svrigt spelar en kollaps vid denna utform-
ning ingen roll.

Vissa nackdelar foreligger dock med betongalterna-
tivet:

- Tektoniska rdrelser i berget kan medfdra
sprickor i betongen, vilket medfdr strém-
ningskanaler f&r grundvattnet., Risken f8r
sadana sprickor kan minskas om ett titt
och plastiskt glidskikt appliceras mellan
betong och berg.

Betrdffande cementsorten bdr man med hinsyn till
uppvdrmningen med dtfSijande risk f8r sprickbildning
vdlja ett cement med lag vHrmeutveckling - alltsd
ett LH-cement. Det bdr emsellertid framhdllas att om
det ddrvid inte blir friga om portlandcement utan

om slaggcement kommer porvattnet p g a detta ce-
ments hdga halt av sulfider - omkring 0,7% =~

att f& en vdsentligt hdgre sulfidhalt dn vad som

f8rutsattes 1 avsnitt 3.72.1,

Detta kommer att minsks metalistadiets varaktighet

[t
vy
o
ot
o
o -
[T
o
o}
[at
i

i fdérhdilande till gjorda berikninga

t
vid pépekas att ldsligheten f8r nickelsulfid Ar vi-



sentligt ldgre &n fOr nickelhydroxid &ver stdrre
delen av det aktuella pH-omradet (Neretnisks el al,
1978, diagram 1) och att man divri6r kan rikna med

en troligen vidsentligt 1ldgre utdiffuzion fran for-

dg s
varet s& lange som sulfidhalten Ay hdg 1 porvattnet,
Skulle det osannolika intriffa att det uppstdr oxi-
derande betingelger i fdrvaret kan sulfider komma

att oxideras till sulfat men nigon sinkning av pH

kan dndd inte komma till stdnd p g a den stora
mdngden kalk i betongen. Det Hr Jdirfdr svart att
se att ndrvaro av sulfider skulle utgéra ndgon
oldgenhet, 1 synnerhet som poroblemet med metall-
stadiets varaktighet inte kunnat besvaras (annat
an fdr rent nickel) p g a ovissheten om hastig-
heten hos den vitgasutdrivande korrosionen hos

legeringarna.

7 SAMMANFATTNING

En konservativ beridkning av korrosionshastigheten
har utfirts for aktiverade metalldelar som ingju-
tits i betong och owmges av kvarts/bentonitblandning
i ett bergfdrvar pd 3-500 meters djup. I rappor-
ten behandlas utl8sningen av aktiva bestidndsdelar
ur kokillen, om denna ir intakt. Betongens bestidn-

dighet mot f8rekommande strdlning har undersdkts.

Vidare har forstk att beddma kokillens tillstdnd
med hdnsyn till kalkurlakning och eventuell inre

gasutveckling utférts,

Resultaten visar

=~ att hastigheten f8r metalldelarnas ned-
brytning dr 14y, c:a 2,107% kg Ni per &r
och kokill, sdvida inte vidtgasutdrivande
korrosion uppstéar

- att den maximala aktiviteten pé ytterytan
uppgar till mindre &n 4 nCi/g f&8r 30 cm
och mindre &n 2 nCi/g f8r 40 om kokiller.



~ att transporioen av mickeltergnanur
genom on : i .

ca 107 kg metall \
vilket fdr tider dver 10)0 Ar mot-
svarar ett aktivitetslickage pd ca
10 uCi/ar, kokill

Betridffande kokillens bestdndigher

- f@r'kemmand strdlning frén metallskro-
et medfdr inga skador pd betongen

- tiden f8r en wvidggenomtringning p g a
kalkurlakning blir ca 200 000 &r

=~ att springningsrisken av kokill p g a ut-
vecklade vadiolysgaser knappast fSrelig-
ger

- att ingen risk fdr kokillfdrstdring p g a
yttre tryck frin grundvattnet behiver fo-

2o oo

religga om antingen expansionsutrymmet i
kokillen dr wvattenfyllt frén bdrijan eller
om grundvattennivdn inte tilldts stiga
for snabbt.

Slutligen framfdrs ett alternativt férslag som gdr
ut pad att bentonit/kvartsbehandlingen ersitts med
betong. Fér- och nackdelar med detta f8rslag berdrs

i korthet.

Stockholm den 14 Juli 1478

CEMENT- OCH BETONGINSTITUTET

; i ‘/ 7 o -3 o / ]
Loor 1ol R A

Lars Rombén Kybsti Tuuttl

Vidi: /)/(/Z/f ﬁg/mﬂﬂw

Mils Petersons
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Tillhdr CBI-rapport nr 7853
BILAGA 1 1(1)

GRUNDVATTNETS SAMMANSATTNING

Féljande tabellvdrden &dr hédmcade fridn J Rennerfelt,
G Jacks "Sannolik sammansdttning av grundvatten i

urberg pa stdrre djup”. Stockholm 7 mars 1978.

Analys Sort Sannolikt Miniv'eirdeX> Maxvérdex)
Intervall
Ledningsfdrmiga uS/cm 400-600 1100
i 7,2=8,5 9,0
KMnO4“fbbr@ mg/1 20-40 50
LODMn 5-10 12,5
cat : 25-50 10 60
Mg 2t " 5-20 30
Na't " 10-100 100
K" " 1-5 10
Fao=tot " 1=-20 30
2+
e’ B 0,5-15 30
ani " 0,1-0,5 3
HC03 " 60-400 500
CO2 =25 35
clr " 5~50 100
so42m " 1-15 50
NOB” . 0,1-0,5 2
yoéj“ n 0,01-0,1 0,5
B " 0,52 8
5102 B 5=30 40
HS " <0,1-1 5
NH4 " 0,1=0,4
NOZ ” <0,01-0,1 0,5
QZ " <0,01-0,07 0,1

X . ” s e .
) Uppskattad sannolikhet fér att minividrdet ej skall under-
skridas resp. maxvidrdet ej &verskridas Hr 95%.



Tillhtr CBI-rapport nr 7853

BILAGA 2 1(8)

UPPSKATTNING AV HASTIGHETER FOR TRANSPORTSTVRDA
REAKTIONER

Berdkningar har gjorts £0r en placering av kokillerna

i rader om 3 x 2 enl Fig B2~1 och avser dels tillfdrsel
Zz2-
4
ten fram till kokillytan dels transport genom kokill-

via vattenflddet av S0% , HS och ev 02 genom bentoni-
vdggen, Dessutom berdknas motsvarande uttransport
f8r eventuellt bildat vdte samt fOr nickeljoner som
gdtt 1 1l8sning. Motstandet Rbent i bentoniten berdk-

i ) el 1] e N -
nas som "filmmotstdnd" och motstdndet Rbetong i ko
killen som ett rent diffusionsmotstand. Totala mot-

8 = + h diffusionsflddet blir
standet R Rbent Rbetong och dif

= totala koncentrationsdifferensen/R.

Uppskattning av filmmotstidndet i bentoniten

VatskestrOmningen i berget antas fortsidtta in i ben-
toniten och passera kokillraden varvid det uppstar

ett materieutbyte p g a ett koncentrationsfall som
stracker sig fran kokillvidggen ett stycke ut i bento-
niten. Detta avstdnd -~ filmtjockleken - bestidms av hur
snabbt vdtskan fdrnyas ovanfdr kokillytan och beror
alltsd pd dennas linedra strdmningshastighet. Berdk-
ningen av filmmotstindet sker enl Bird el. al. (JImf

dven Neretniecks "Transport ...")

Alsim

= Rbent » transporthastigheten
=1
; _ i D
dar Rbent = (arean . 7 t}
£+ = Ytans ldngd i strdmningsriktningen
1
p

4y - Stromningsflddet
P porositeten
D = diffusionskoefficienten

och ‘ﬁ

C.. = koncentrationsfallet &ver filmen
£ilm



Féljande varden har anvdnts

1)

Arean. Vid den angivna kokillplaceringen kommer
av sex kokiller 10 kokillytor att expo-
neras utdt. Medelarean per kokill blir
alltsa lel,62/6=4,27m2/kokillu

Ytans ldngd i str8mningsriktningen. Minsta virde

=2x1,6=3,2m

Vitskeflddet. Detta dr i berget o,zt/mz,ér.
Strdmningen i bentoniten bestdms av fédrh&llandet
mellan dennas och bergets permeabiliteter. Upp-
givna resultat fran laboratoriemdtningar visar
att packad bentonit kan vara mycket tdtare in
berg men os&dkerheter som dr f8rknippade dels

med de praktiska m&jligheterna att packa bento-
niten pd platsen dels med bentonitens volym-
bestdndighet och kemiska bestindighet vid kontak-
ten med den alkaliska kalciumhydroxidlés-
ningen som avges fran betongen har gjort att de
bdda permeabiliteterna i det f&ljande har an-
tagits vara lika. Didrmed kan dven str®&mnings-
flddet 1 bentoniten sidttas lika med den i berget
d v s O,Zﬁ/mz, ar. I verkligheten torde emellertid
flddet i bentoniten bli ndgot ligre av den anled-
ningen att strdmningen i berget enbart dger rum i
sprickor. Hdrigenom f&r fl8det i bentoniten ett
reducerat tvdrsnitt ndra sitt ut- och inlopp vil-
ket Skar motsténdet., Om sprickavsténdet dr litet
jémfdrt med tunnelns diameter 4r emellertid denna
effekt marginell. En stark minskning av fl&det i
bentoniten skulle emellertid erhdllas om sprickor-

na fylls med bentonit.

Porcocsiteten. Denna avser en Kkvartssand - bentonit-
blandning vars totala porcsitet har uppgivits va-
ra omkring 40 %. Porositetsvidrdet behdvs f6r att

Oversdtta volymflddet till linedr hastighet och



5)

det dr darfor vidsentligt att 1 rdkningarna an-
vdnda bara den del av porositeten som Hr till-
gdngliqg f8r vdtskestrdmning. Denna ir inte kiand
och det ansétts diArfdr ett virde pa 10 $ d v s

pd 0,1 f&r denna porositet,

Diffusionskonstanterna. Diffusionskonstanterna i
bentonit och berg har satts till %5 av motsvarande

vdrden i vatten.

For vite &r detta 3,81-107° cm® s™! vid 20°C (d4-Ans-

Lax. 1967, sid 1-1443) och f&r Ovriga dr virdet omkring
2'10_5 cm2 S-l, Hdrav erhdlls D =4~10_10 m2 s—l

H och
=2+ 10710 mz/s. 2

D, .
dvriga

Insdattning av ovanstdende virden ger

£51 soi) S~ 0. och Ni*' R 105 &r/m°>

2 bent

for H, " = 74 "
2

Uppskattniné av_diffusionsmotstidndet i kokillvdggen

Kokillen approximeras med en sfdr vars inner- och
ytterdiametﬁﬂ:Zri och 2ry sdtts 1lika med kokil-

lernas inner- resp yttermdtt. Man fa&r att koncentra-

; = diffusionsflddet
tionsfallet A Cvéigg R’betong

5 v, ~ ¥
dar “petong = k%t; t%::ﬂ“

och ddr D &r diffusionskonstanten. Nir kokillerna
dr anordnade i rader om 3 x 2 kan man bortse fran
utflddet frdn mellanrummen mellan angrdnsande ko-
killer. D& i en rad bara 10 av totalt 36 ytor ex-

36 . g
poneras utdt blir motstindet i av ovanstdende virde



Erforderliga viarden:

2rv = 1,6 m

4

2T, = 1,0 m (30 cm kokiller)

D. Vidrden pa diffusionskonstanter i betong dr s&ll-
synta men for ceﬁentpasta har Ushiyama 1974 for
natriumjoners diffusion erhd&llit vdrden p& (1,7
cee22,95) 7 10712 0?57l yig forsik under statio-
ndra betingelser. Dessa vdrden dr omkring 3 tio-
potenser ldgre &dn vdrdena i rent vatten. Diffu-
sion av flervidrda joner dr i regel ldngsammare.
I det fbljande anvdndes ett schablonvidrde pa

10~ll m2 S—l for samtliga diffunderande &dmnen

utom H, som ges virdet 2107 2L,
Insdttning ger
for 502“ HS 0., och N12+ R = 680 Aar/m3
‘ 4 7 T2 betong
as §i — i
ife}a H2 = 340

Totala motstandet och transportmdngderna

m 2 = .. oe
Totala motstandet R Rbent + Rbetong blir for
€57 soﬁ“, HS™, 0, och NiZ" = 105 + 680 = 785 &r/m°
£6r H 74 + 340 = 414 "

2

Tydligen ligger huvuddelen av motsténdet i kokill-

vadggen.

Koncentrationer. Har har f&ljande viarden anvidnts:

£6r sulfatjoner 50 mg SO. // enl Rennerfelt 1978
svavelvdte 5 mg HS /4 " " "
(som HS )

syre (reduce- 0,1 mg O? /8 " "
rande miljo) <
syre (oxide- 8,8 mg 0, // motsvarande luftmdttad

rande miljd) 2 138sning

vdtgas (utdif- 0,29 H? /¢ senot pa sid 6 "vidtgas-
fusion) . koncentration vid.."
nickeljoner 10 mg Niz+/£ enl Neretniecks et al

"Utldckning



(@2}

P6r omrdkning till korroderad mingd metall har

féljande reaktioner anvints

4 Ni o+ SOZ” = 4 Ni O+ 527
Ni + HZS = Ni § + HZ

2 Ni+ 0, = 2 Ni O
Ni + HZO = Ni O + H2

FSljande vdrden pa materialtransporterna per kokill erhdlles:

soi' inflode 6,4-10"° kg so§7ér motsv 1,6-10”4kg Ni per
s~ " 6,4-16° xg s sar " 1,1.107° z
0, (red) " 1,3:107 kg 0, /&c " 4,7-10""7 "
0, (ox) " 1,1-107° s noo4,1.107° "
.n "'.]._O o " _8 i
H, utfldde 7 + 10 kg H2 /ar 2:10
5 1

Nit " - 1,3-10"



Not.

vdtgaskoncentration vid vdtgasutvecklande korrosion

av rent nickel.

Enligt Pourbaix-diagrammet dr rent nickel immnt mot
vdtgaskorrosion vid pH-vidrden Sver 6 {(Wranglén 1967),
se FIG B2-2. Linjerna i detta diagram gdller emeller-
tid f8r vissa antagna koncentratiocner i vattenlds-
ningen varfdr en separat berdkning gdrs f&r den

speciella reaktionen

Ni(s)+2HZO(£)=Ni(QH)2(S)+H2(q)
Enligt Handbook of Chemistry and Physics dr de fria
bildningsenergierna f£8r vatten -56,69 och f&r
Ni(OH)Z( 5)
£86r vdtgas med trycket pH atm=RT Ln pH . For reak-
tion blir alltsd AG= -1083% 234RT. 4n pH mzxe56 £9)~-0

-108,3 kcal/g-mcl. Vidare dr fria energin

vid 25c%plir vid jémvih:pH2=lf9"lOm4 atm.

Ar alltsé vdtgasen 1l&st i vattnet till en midngd mot-
svarande ett hdgre tryck kan en vitgasutvecklande
reaktion inte dga rum. Ar vdtgasens halt ldgre kan
reaktionen ske men dess hastighet begrinsas di av
hur snabb vdtgasen kan transporteras bort frén me-

tallytan.

Koncentrationen motsvaras av den koncentration av

i vattnet 18st vdtgas som stidr i jadmvikt med det
ovan berdknade trycket. Enligt Handbook of Chemistry
and Physics dr vitgasens 18slighet i vatten vid 25°C
=0,0001535 g per 100 ml vatten ndr totala gastrycket
(vitgas+vattendnga) &r 760 mm Hg, Vid ovan utrédkna-
de tryck ldses am Henry“s lag giller
c=1,9-10"%-0,0001535- g%%g =0,29 ug Hy/1
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UPPSKATTNING AV TIDRYMD INNAN KOKILLYTAN BLIR
AKTIV

Aktiviteten 1 metallerna gar i 18sning 1 porvidtskan
och transporteras genom kokillvdggarna fram till des-

sas ytteryta,

Huvudsakliga transportsdttet dr 1 detta fall diffusion
men en konvektiv transport kan dga rum om kokillen far
torka. Efter placering i fdrvaret antas ingen uttork-

ning dga rum.

Berdkningarna skall egentligen omfatta samtliga akti-
va nuklider som finns i avfallet. Detta skulle innebédra
ett mycket omfattande arbete och uppgiften har dirfér
begrédnsats till aktiviteten fr&n Ni-delen. Bidraget
fran Co-60 kan fdrsummas pd grund av dess korta hal-
veringstid (5,3 ar). Reservation f8r PWR-kokillen

gdller dven fOr detta avsnitt.

Berdkningsmetod

Aktivitetens spridning fré&n kokillviggens insida till

dess utsida berdknas som ett diffusionsfall. Kokillens
utseende framgdr av fig B3-1. Det antas att porl&sningens
koncentration pd vdggens insida dr konstant = Cin motsvarande
den aktuella aktiviteten hos mdttad 18sning av Ni(OH)z.

F&ér vdaggens yttersida antas att diffusionsflddet = 0 vilket
dr ett konservativt valt randvillkor. Kokillvdggens tjocklek
betecknas med a, x dr en l&pande koordinat 0% x¢ a, t &r
tiden och C=C(x,t) dr aktivitetens koncentration i por-

16sningen. Man far f8rutom diffusionsekvationen fdljande

Begynnelgevillkor : C (x,0)=0

Randvillkor, utsidan x=0. Snabbaste koncentrations-
' dkningen erhalles i fallet
med helt isolerad ytteryta:

aC -

3x

insidan x=a C = C,
in

Detta problem l&ses lidttast f&r fall med symmetrisk dubbel

vidgg - a¥x%a och C = C,, for x = I a. L¥sningen finns



hos Crank 1975, sid 49, punkt 4.3.3. Man far enligt
formel (4.22) med Crank”s beteckningar :

Coy =0 C, och ¢, = C,, och £ = 2a att
L
P DI - G M @ O @t ThL /(24
C (OJ{-> - CL(’\ [1 TE mg W\*"

Detta dr alltsd sambandet mellan aktivitetens koncentra-
tion i ytterytan <C(0,t) och tiden. Ingen hdnsyn har
ddrvid tagits till aktivitetens avklingande men dctta
kan g8ras genom tillfogande av en faktor som motsvarar

aktivitetsnedgdngen.

Erforderliga sifferviarden

D

Inget vdrde f&r nickels diffusionskonstant i betong

dr kdnt men den dr med stdrsta sannolikhet mindre

dn fOr alkalijoner vilkas diffusionskonstant i cement-
pasta bestdmts under stationdra f8rsbksbetingelser

till 1,7-2,95-10"%m? s™! (Ushiyama 1974).

I det féljande viljes virdet 3-107% cm? s l=3.10 “1202

(Jmf f6r Svrigt BILAGA 4 dir virdet 2+10 0 m2/s an-
vdnts fO6r kalcium, bentonit och i kalkurlakad betong,
Jmf dven Neretniecks et al 1978). Nimnas kan att man
f8r det kemiskt nidrbesliktade grunddmnet kobolt an-
givit vdrden p& 10-}'2~10-9 cm2/dygn = 10-21..,10-18m2/s
f8r lakningskoefficienten (citerat av Matsuzuru 1977).
Ett sa lagt vidrde beror P& att Co absorberas i cement-
pastan och detta vdrde kunde darfdr inte anvindas vid
berdkningen av det stationdra fallet i bilaga 2 men det
kan anses ha viss relevans f&r bedSmning av marginalen
Qid berdkningen av hur snabbt kokillytan blir aktiv,

a

Vdggtjockleken ir 30 resp 40 cm.

Cin

For 1nnerlosn1ngens koncentration C antages en
aktivitet motsvarande matnlngsvardet iifelq Nl(OH)

Det dr dock inte troligt att porl8sningen blir

mdttade under “idrymder pd = 100 4r varfdr detta

val dr konservativt.



Losligheten f£3dr Ni (OH)2 i oskadad betong med pH-omride
pad 12.6-14 4r 0,1~10 mg/4£ (Neretniecks et al 1978).
Losligheten kan vara hdgre om komplexbildande substan-
ser finns 1 vattnet. Dessa finns dock inte inuti ko-
killen och som &vre grédns sdtts ddrfér = 10 mg Ni/ =
107% kg Ni/m>.

Kokillen har efter ingjutningen en aktivitet av 7200 Ci
som huvudsakligen hdrrdr fran Ni-63 (ﬁ, halveringstid
85 ar) och fradn Co-60 (X , halv.tid 5,3 &r).
Aktiviteten har efter 1000 &r gdtt ner till

5%6 *7200=108 Ci som huvudsakligen hirrdr fran

Ni-59 (B, halvtid 75 000 &r). D& Ni-59 inte dnd-

ras ndmnvdrt p& 1000 &r kan man anta att denna

dven vid ingjutningen var 108 Ci och att &tersto-

den 7092 Ci bestod av Ni-63. Denna aktivitets-

mdangd finns i ca 100 kg Ni. Porldsningens aktivi-
tetskoncentration blir allts& 0,0108 Ci Ni-59/m3

ocb 0,7092 Ci Ni—63/m3a Antager man att betongen
innehédller 400 kg cement/m3 och har vect 0,5 blir
porldsningsvolymen 200 l/m3 varfdr aktivitets-
koncentrationen blir 0,00108 Ci Ni~59 och 0,07092

Ci Ni-63 per ton betong eller 1,08 resp 70,92

n Ci/g. Cin blir alltsd om avklingningen inklu-

deras

Zn 2 &n 2

1,08-e” 75000 © +70,92 e~ "H5 °©

n Ci/g. (t i ar)
Kokillytans aktivitet dterges i Fig B3-2 f&r 30-
och 40-cm kokiller. Hir &terges dven de indivi-
duella bidragen frin Ni-59 och Ni-63. Som jamfdrel -~
se har inlagts nivdn 2 n Ci/g vilket utgdr IAEA:s
definition.av begreppet "radioactive material" (Re-
gulations for the Safe Transport of Radiocactive
Materials, 1973 Revised Edition, IAEA, Vienna

1973, punkt 134). Som synes kommer 30-cm ko-
killernas yta att i denna mening vara aktiv mellan
100 och 400 &r och aldrig att dverskrida gréans-
vidrdet med mer &n en faktor 2. 40-cm kokillernas

ytor ndr aldrig upp till grinsvirdet.
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DIFFUSION AV KALK UR BETONGKOKILLER OMGIVNA AV BENTONIT

1. Berdkningsmetod

Problemet behandlas som l~dimensionellt, 2-dimensionellt
cylindersymmetriskt och som 3-dimensionellt sfiriskt

symmetriskt fall,

En fullstdndig matematisk behandling av diffusions-
fallet genomf&rs inte utan istdllet gbrs en approxima-
tion som gar ut pd att man betraktat fallet som kvasi-
stationdrt dvs man antar att koncentrationsprofilen

i varje dgonblick dr densamma som den vore i ett sta-
tiondrt fall med fasta rdnder. Detta dr en god appro-
Ximation i det fall nir mdngden av det diffunderande
dmnet i 18sning &r liten jdmfért med motsvarande mangd
i bunden form. S3 4r fallet eftersom porl&sningens
Ca-koncentration &r ld4g jamfsrt med koncentrationen

av Ca i betong och i kalkmittad bentonit.

a) FOrst behandlas fallet med stationirt fléde mellan
tvd fixa n~-dimensionella "gfdrer” {(n=1,2,3) med

radierna r, och r och med randkoncentrationerna

<, och & mol Ca(OH)2/cm3
ok~ =—p 2€
Fick™s lag gq=-D L
ddr €=konc. av Ca (OH) ,, r=radien, D=diffusionskoef~

ficienten och g=diffusionsflddet i mol Ca(OH)2
per m® tvdrsnittsarea och sekund.

- n=1 1S -1
ST Wl D 2= el Co (OH), S

" n-1 . , , "
dar w, T ar ytan av den n-dimensionella sfdren

(wl=2, w,=2% och w3=4ﬂ)

) o]

Inlegration aer S = ~w, D NG
n

¢ ] d;j 1 ] “(n-2 -(n-
dar (bn C!’") =j ‘5‘?;’:&" = W-g [r"a(h 2)- r ( ﬂ
o

L) r
’FO\‘“ ) # i och = Ln r o n =g
o)

c -<¢



b) HEr betraktas fallet med diffusionstransport av

kalk fran en betongsfdr vars ursprungsradie varit

r, men som vid tiden t har radien rl(<r0) cenom betong-
restskiktet och genom Ca2+ ~mdttad bentonitmassa
fram till en radie r, ddr kalken tdnks absorberas

av dnnu oangripen bentonit. Vid tiden 0 &r ro=r

. Uskadad betong )

" Urlakad betong P 4

Ca- mattad bentonit

Ca-tri bentonit
FIG RB4-1

Man far féljande ekvationer om man antar att fl&8dena

kan approximeras ur de stationdra virdena enligt 1.

' ‘ C] ~co CZ.-CO
Flodet frdn r till r,:S=-w,D, b, (r]) = TopPy ¢ (r,)

ddr Dl och D2 dr diffusionskoefficienterna i urlakad

betong resp i kalkmidttad bentonit.

“ n-1 dr-.'
Frov\{has{is\ne,terna bestomms av S = = C1 We 7y vy =

n-1 drz

dt

Ca W,y



, 2+
dar Cl dr betongens halt av urlakningsbar Ca och

: " 2+
C, dr bentonitens absorptionskapacitet f&r Ca

<:1~cg

(Dn (r1)/D1 '—$n (rz)/Dl

Man fr att S = -,

= (C.‘ ~ Cl) ) '£
Satkes U (+) < S T0,(P) PV Tdp = L T,

®n (v) - it\; <rl ~ rj‘) 22 {3¢ woan

C C
‘D“i' b, CAR Sf G (r) = (¢ ey )t

[ 4] n n. 0 ——
V{dare. -ng Mo 'C., (Y‘_‘ T Yy > + CQ (f‘a - ?‘o> O
(1) och (2) bestémmer sambéndet mellan Iy, r, och t.

2. Antagna utgdngsdata
2+

cl dr den Ca
betongen. H&r kunde man anvdnda for den fria kal-

~koncentration som &r i jamvikt med

Cciumhydroxidens 1&slighet 0,02 mol/¢ men d& den

fria kalken utgdr bara omkring 10-15% av cement-
vikten torde det vara riktigare att sidtta in ett
vdrde motsvarande l8sligheten av kalciumsilikat~
hydraterna dvs 0,002 mol/% €l=2‘10"3Kmol Ca(OH)Z/m3
(Taylor 1950).



C2 ar Ca2+—koncentrationen 1 jamvikt med Na-bento-
nit/Ca~-bentonit och antas vara = 0.
24 . , .
Cl dr betongens halt av ca“’ (exklusive kalciumhydroxid) .

Antag att det finns 400 kg cement/m3 betong med
65 % CaO i cementet. Det finns alltsé

[
400 - &2 - 85...90ar 5o kg Ca0/m> betong

100 100

= 4,0 kmol silikat- och aluminatbunden Ca2+/m3 betong.

C Bentonitblandningen bestdr till 90 % av kvartssand
och till 10 % av bentonit med en utbyteskapacitet

av ca 1 mekv/g. 1 cm3 bentonitblandning som tor-

de vdgaomkring 1,6 g, innehdller %%6 . 1,6 =0,16 g
bentonit som kan ta upp 10“3' 0,16 ekv Ca =% . 10—3-
0,16 mol Ca2+. o C2 = 0,08 kmol Ca/m3 bentonitbland-

ning.

Dl’D2 Diffusionskonstanterna for Ca(OH)2 i kalkurlakad
betong respektive i kalkmittad bentonitblandning

antas bada vara 2- 10719 p? s71,

rO Kokilldimensionerna &r
Yttermatt : 2 1,6 1,6 1,6 m
Godstjocklek : 0,6 0,4 0,3 0,2 m

D& de placeras i parallella rader om 3x2 kokiller
kan man anse att radien vid denna placering mot-
svaras av halva minsta radkantlingden d v s av

yttre kokillmdttet.

Erforderlig tid i 4r f&r olika angreppsdjup

Diameter 2 x2m 2 x 1,6 m

Dimensionstal 1 2 3 1 2 3

Lakn.djup 20 cm 320 000 100 000 60 000 320 000 90 000 50 000
30 " 700 000 180 000 95 000 700 000 160 000 80 000
40 " 1 300 000 260 000 130 000§ 1 300 000 230 000 110 000
60 " 3 000 000 440 000 200 0004 3 000 000 370 000 160 000




D& kokillerna ordnas i rader torde det tvaidimen-
sionella fallet komma sanningen ndrmast och mot-

svara en vdggenombrytning pd omkring 300 000 &r.

Vid dessa rdkningar har ingen hdnsyn tagits till
vidtskeflddet i bentoniten. En berdkning av ett film-
motstand i bentoniten dir effekten av kalciumjon-
absorption i bentoniten fdrsummats gav f£8r 30 cm
kokillen 190 000 och £f6r 40 cm 250 000 ir. Dessa
bédda vdrden &r av samma storleksordning som de scom

erhallits enligt diffusions—-absorptionsmodellen.

FOr dndstdende kokiller idr det 3-dimensionella fal-
let troligen mer realistiskt och virdet blir hdr om-
kring hdlften. Eventuellt kan man undvika denna sva-
righet genom att placera inaktiva kokiller i rad-

dndarna.
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INNERTRYCK I KOKILLEN SOM POLJD AV GASBILDNING VID

RADIOLYS

De under punkt 3.2.2 angivna vidrdena pad gasutveck-
lingen dr som ndmnts berdknat utan hdnsyn till re-
kombinationsreaktioner och dr med stdrsta sannolikhet
for h8ga. Fd8ljande berdkningar utgidr emellertid fréan

dessa vidrden och &dr dirfdr sitillvida pa sédkra sidan.

P& grund av osidkerheten med PWR-kokillen bdr det f61~

jande dock hava uppfattas som rdkneexempel.

De bildade gasernas volym kan beriknas ur de pa sid 7
angivna moltalen. Efter 10 000 &r utvecklas 36 mol O2

+ 2+36 molH, som vid NTP intar en volym pi 2,4 m>.
Totalt utvecklas 8,3 m>. P& ett djup av 300 m under
grundvattennivan skulle motsvarande volymer bli 80

resp 275 1. Om en fri volym av denna storlek finns
tillgdnglig i kokillen sker ingen tryckdkning men om

sd inte 4dr fallet eller om avstindet till grundvatten-
nivan skulle bli mindre m&ste man rikna med att f& ett
alltmer Okande tryckfall &ver kokillvdggen. Denna tryck-
stegring motverkas emellertid av att gaserna p g a

sitt tryck kan pressa ut en del av porldsningen ur ko-
killerna om det hydrostatiska trycket utanfdr dr ligre
och sedan i gasform passera kokillvdggen om trycket blir
hdgre 4n vdggens s k "bubbling pressure". Virdet pa
detta dr emellertid inte kint. Gaserna kan dessutom
genom att l1l8sa sig 1 porvattnet diffundera genom
kokillvdggen. Om man ansidtter rimliga vdrden pi dif-
fusionskoefficienterna kan man uppskatta storleksord-

ningen av det tryck som kan uppstd inuti kokillen.

Berdkningar f£6r tiden fram till 100 &r

Om metallerna oxideras kridver de bildade produkterna
ett expansionsutrymme f6r att inte kokillen skall

spricka. Detta utrymme antas i det f&ljande ha en



volym som atminstone motsvarar metallernas samman-—
lagda volym som dr maximalt c:a 60 1 rdknat pd 500 kg
metall. Den utvecklade gasmdngden f&r tiden 40-100 &r
ar 1,8 mol 02 + 2 1,8 mol H2 d v s 5,4 mol gas mot-
svarande ungefdr 120 1 vid normalt tryck och tempera-

tur.

Om man antar att expansionsutrymmet dr vitskefyllt

fran bdrjan vilket kan vara motiverat med hinsyn till
risken f6r implosion i samband med att fSrrddet vatten-
fylls bestdms innertrycket av hur fort vidtskefasen kan
pressas ut genom vdggarna. Uppskattning av hastigheten
hos detta forlopp har berdknats ur uttrycket fdr vidtske-
flodet - = 4TTK 32—= Fy- (P -Py) som gdller om kokillen
approximeras med th sfariskt skal ¢ Pi =innertryck,
Y=yttertryck) samt ur gaslagen P;*VenR-T vid statio-
nart fOrlopp dr den per tidsenhet utpressade vitske-

volymen ¢ = pry S Tnséttning ger

X dn

3
4te ) r -r (P PH) T dt RT
vid lagt vdrde pi K = 1072 m/s och ry =08 Tz 0,4m
dn 31,8 o ° . _ - —
samt ai- = 5 mol/adr f&r man vid P = 1 atm Pi Py

0,5 atm och vid Py = 300 mvp = 30 atm att Pi-Py = 0,02 atm.

Om man i stdllet antar att expansionsutrymmet dr luft-
fyllt frén boérjan blir tryckdkningen om det d4a blir
nagon radiolys = 2 atm. Om fdrridet efter 100 &r &nnu
inte vattenfyllts blir det ett 8vertryck i kokillen

pd 2 atm vilket kokillen anses tila. Givetvis finns
m8jlighet att f4 mindre &vertryck genom att anvidnda
storre expansionsutrymme. Ar fdrridet vattenfyllt fire-

ligger givetvis inget inre &dvertryck.

Berdkningar for tiden efter 100 ar
HEr antas att gasen transporteras genom diffusion ut

genom kokillvdggen och hastigheten f&r detta uppskattas
p& f8ljande sitt.



Man far att vid en koncentrationsdifferens &ver ytan

oo
3 L . A
. €. Antar man att

= ¢ blir utflsdet S=4TLD -
| L

Henry”s lag gdller Ac=K-Ap fir man

S . Ty -1 Uet dver kokill veaqew
att AP = 47D K ry e YL rsc_\nfo. ) _ 33

harur

Sn
For s&S‘OL&“&V\'\“S AP =ZAPH = (Z Bn K

) QTE \'5. f‘i’

Antagna utgangsdata:

K~-vdrden: (Handbook of Chemistry and Physics, sid
1606) '

Hy ¢ K=0,000135/2 100 mol H,/g H,0, atm (25°C)

0 ¢ K=0,003931/32 100 mol 02/g H20, atm

2
D-vdrden: (d”Ans-Lax, sid 1-1443).

I vatten: H,, 21°C : 3,81 107° cm 2 s}

0,, 21°% : 2,33 1072 cn? 71

I betong ansdtts vidrden som 4r T%ﬁ av

ovanstdende virden fdr vatten.

S-védrden: SH =2 SO erhdlles ur radiolysdata
2 2

FOr tiden mellan 100 och 500 &r anges att det utveck-
las 3,4-1,8=1,6 mol O2 eller 0,0040 mol 02/5r.
Under denna tid erhdlls inget bidrag fré&n Co-60.

(Tl/2=5,3 ar)

SO =0,0040 mol Oz/ér.

2



Radien: FOr fOrsta kokillen s&tts 2ry=l,6 m, 2ri-0,8 nm.

Insdttning av dessa data i formeln ger

Ap=1,4 atm.

Trycket kommer att ligga pa& detta l&ge under 1l&ng tid

frambver da det orsakas avNbo- 94 vars halveringstid &r

ca 20 000 a&r.

Sammanfattningsvis kan sdgas att trycket p& kokillernas
insida orsakat av radiolysgaser i BWR-fallet blir av

storleksordningen 0,2 MPa vilket kokillen b&r t&la.
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1. INLEDNING

Avfall i form av metallskrot framkommer t ex
vid upparbetning av kdrnbrdnsle. Skrotet avses
férvaras efter ingjutning i betongkuber. P4
uppdrag av Lars Romben, Cement och Betongin-
stitutet, har jag tidigare gjort en uppskatt-
ning av den maximalt tdnkbara gasproduktionen
genom radiolys av det vatten som finns i be-
tongén. Hdar nedan redogdrs f8r fbrutsdttningarna

och resultaten.

2. FORUTSATTNINGAR

Betongkuber (0.8‘m3) med totalvikten 1500 kg
innehdller 500 kg'skrot och 100 kg vatten.

Str&lningen kommer i huvudsak fran 90Co (y)
(i bsrjan), 2*Nb (v), ®3Ni (8) och *PNi (e-
Ccapture). Integrerade doser till olika tider

har berdknats av K Lundgren, se Tebell 1.

Studsvik Energiteknik AB

5-611 82 Nykdping, Sweden Tel 0155 - 800 00 Telex 64013 studs 5



4 STUDSVIK ENERGITEKNIK AB E2-78/24 2
)
‘ 1978-10-10

P g a B-stralningens l&ga energi (<0.07 MeV) &r
dosen till vatten fdrsumbar fran 63Ni, Detsamma

gdller f6r dosen fran 59Ni. Det maximalt tdnkbara

G-vdrdet f8r syreproduktion i neutralt vatten sdtts
lika med summan av oxiderande dmnen, som bildas
primdrt vid vattnets radiolys, dvs g(OZ) = 1 {mot-
svarar fyra oxidationsekvivalenter). Jag har hir
negligera£ rekombinationsreaktioner, som annars
skulle minska syrebildningen. En ekvivalent médngd

& vdte antas bildas, dvs g(H,) = 2.
3. RESULTAT

0 Resultaten redovisas i Tabell 1.

~
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STUDSVIK ENERGITEKNIK AB

Tabell 1

E2-78/24
1978-10~-10

Integrerade doser och gasutveckling
h&llande metallskrot.

Férvaringstid, A&r

Integrerad y-dos,
107 rad .

Integréraé g-~dos,

109 ws
Oz-konc’(mM)
H,-konc (mM)

Mol O2 per kokill
Mol H2 per kokill
Total gasmdngd..

100

1.2
18
36

1.8

3.6

1(NTP)* per kokill[l20

500

3.2
34
68

3.4

6.8

230

1000 |5000
5.4/ 21
3.4 3.

54 | 210
108 | 420
5.4 21
10.8| 42
360 [1400

i betong inne-

10000

36

360
720
36
72

2400

* Liter vid 0°C, 760 mm frin en kokill med 500 kg
metallskrot, totalvikt 1500 kg.

/El1
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