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Denna rapport utgör redovisning av ett arbete 
som utförts på uppdrag av KBS. Slutsatser och 
värderingar i rapporten är författarens och 
behöver inte nödvändigtvis sammanfalla med 
uppdragsgivarens. 

I slutet av rapporten har bifogats en för­
teckning över av KBS hittills publicerade 
tekniska rapporter i denna serie. 
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SUMMARY 

Apart of the medium-level nuclear waste problem is 

the disposal of metal parts which have been activat­

ed <luring use in nuclear reactors. Some alloys con­

tain Ni-59 with a half -life or 75000 years. A oro­

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 rnixture. 

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 rnortar rnatrix. Special regard is given 

to the containrnent problem in relation to the mechanic­

al and chernical 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 

10-S kg Ni per year for undeteriorated container 

walls. 
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SLUTFÖRVARING AV AKTIVERADE STALDE'l'AL3ER I BETONG 

1 INLEDNING 

Kärnbränslet i kärnkraftverken aktiverar de delar 
som är i kontakt med bränslet. Några av de ämnen 
som på detta sätt aktiveras har långa halverings­
tider, vilket medför ett behov att efter använd­
ningen lagra dessa ämnen under mycket lång tid. 
Ämnen som på detta sätt blir aktiverade är bl a 
rostfritt stål av olika kvaliteter, SIS 2333, In­
conel och Zircaloy. Dessa legeringar innehåller 
olika grundämnen i varierande kvantiteter. Mest 
riskabelt i detta sammanhang är Inconel, som har 
en hög nickelhalt, ca 79%, eftersom halveringsti­
den för Ni-59 är 75 000 år. 

Projektgruppen KBS "Kärnbränslesäkerhet" har där­
för uppdragit åt Cement- och betonginstitutet att 
utreda korrosionshastigheten för de rostfria stå­
len om de ingjutes i betongs k kokiller samt även 
hur lång tid det därvid kan dröja innan nickel­
föreningar börjar läcka ut ur kokillen antingen 
pga transport genöm kokillväggarna eller pga 
att behållaren blir förstörd. I utredningen måste 
då även betongens egenskaper under ifrågavarande 
tidsperiod beräknas. 

2 PROBLEMORIENTERING 

Filosofin i beräkningar av lagringssäkerheten för 
radioaktiva skadliga ämnen har varit ~ppbyggandet 
av flera olika barriärer. Därefter kan man beräkna 
varje barriärs minsta skyddande effekt. På detta 
sätt kan man teoretiskt uppskatta händelseförloppet 
om en eller flera barriärer ej får avsedd funktion. 
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KBS har i detta fall för~slagit att metallerna skall 

ingjutas i betongkokiller med kubisk form (1,6 m 

kantlängd och 30 resp 40 cm väggtjocklek) och där­

efter placeras 1 . .berg-rum rned omgivande sand- och ben­

toni tfyllni.nq, Första barriär är då metallernas be­

ständighet. Betongkokillerna är den andra barriären 

och skall dels fungera som strålskydd under den 

första förvaringstiden dE:1ls fungera som barriär 

för inträngande oxiderande ämnen samt för utträngan­

de upplösta ämnen. Bentonitfyllningen skall på samma 

sätt som betongen fungera som diffusi.onsbarrär för 

olika ämnen men också ha låg permeabilitet för 

vattenströmning också efter mindre rörelser i berg­

grunden. Omgivande berg utgör den fjärde och sista 

barriären. Lagringen sker på 300-500 meters djup. 

Metalldelarna, som är radioaktiva, kan sönderdela 

betongen om strålningen blir för stark. Detta gäl­

ler speciellt y-strålningen. 

Metallernas korrosionshastighet beror av en mängd 

olika faktorer såsom elektrodpotential, pH--värde, 

metall, tillförsel av oxiderande, reducerande och 

korrosionsinitierande ämnen. Generellt gäller att 

metallernas passivitetsegenskaper icke kan tillgodo­

räknas för tidsperioder över 100-1000 år utan korro­

sionshastigheten måste räknc.s som den maximala med 

hänsyn till inträngande ämnen. Termodynamisk immu­

nitet kan dock tillgodoräknas i beräkningarna. 

Kombinationen betong-bentonit kan medföra att ben­

tonitens svällegenskaper minskar om den är i kon­

takt med kalk. Dessutom finns risk för att bento­

niten i den alkaliska miljön omvandlas till analcim. 

Vidare försämras betongens hållfasthet och täthet 

om kalken urlakas ur betongen. Således måste ur­

lakningshastigheten beräknas för uppskattning av 

bentonitens resp betongens f6rst6ring. 
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3 METALLENS YORROGIUN 

3.1 Allmänt om korrosion av rostfritt stål 

Korrosionshärdlgheten för stål kan avsevärt ökas 

genom .Lnleqer:Ln9 av olika in2,ti:ilLer som Cr och Ni. 

De förbättrade korrosionsegenskaperna beror pA att 

metallytan överdra8 av en tunn mycket tät skyddan­

de oxid, dvs s let passiveras. Passivering för­

utsätter emellertid oxiderande miljö. I reduceran­

de miljö uppnås aktivt tillstånd med betydligt säm­

re korrosionshärdighet jämfört med passivt till­

stånd. 

Enligt uppgift från Korrosionsinstitutet har man 

lokalt uppmätt korrosionsdjup av 20 mm i rostfritt 

stål på ett år. Denna mycket extrema korrosionshas­

tighet hade uppmätts på rostfria rör som genomström­

mades av havsvatten, dvs mycket god syretillgång. 

A andra sidan finns det uppgifter på mycket små an­

grepp vid atmosfärisk korrosion av rostfritt stål 
? 

nämligen 0,01 mg/cm- på 10 år vilket motsvarar 

~100 A/10 år. 

Stål med hög nickelhalt ger mycket god korrosions­

resistens i alkaliska omgivningar. Korrosionshärdig­

heten ökar med ökande nickelmängd se FIG l och 

'I'ABELL l. 

TABELL 1. Korrosion av Ni-stål, gjutjärn och kol­
stål i Na(OH)-lösningar. Shreir /1976/. 

Metall 

gjutjärn 
kolstål 
5% Ni 
15% Ni 
30% Ni 

Korrosionshastighet mm/år 
lL\% Na (OH) 74% Na. (OH) 

(880C) (127°c) 

0,2 
0 ? 

i -

0,07 

1,93 
0,38 

0,15 
0,06 
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FIG 1. Nickelmängdens betydelse på korrosionshas­
tigheten av gjutjärn l alkalisk miljö. 
Shreir /1976/, 

Beständigheten för dessa hög-nickellegerade stål 
är således mycket god i betong där man erhåller 
pH-värdLn 12,6-14. Från passiverande och andra 
korrosionshämmande för·hå 11 anden bortses emeller­
tid i beräkrd.:nga:r som fö1·j,-:,r, A 11a ämnen som kan 
tänkas oxidera metallen antas bli förbrukade 
och därmed medföra korrosion när d,:e kommer i 
kontakt med metallen. Förhållandena i verklig­
heten blir naturligtvis icke sådana men man er­
håller på detta sätt de maximala angrepp som 
är möjliga enligt termodynamisk betraktelse. 

Praktiska och teoretiska undersökningar har visat 
att korrosionspro<lukterna f6r metallen Fe upptar 
minst den dubbla ursprungliga metallvolymen. Vo­
lymökningens storlek 0amnu'u1hänger med syretillgång­
en och ökar med 6kande syremängd. Troligen före­
ligger samma förhållande för nickeL 

3.2 Korrosion av aktiva metalldelar 

Metallerna kan tänkas angripas genom ett flertal. 
olika mekanismer, nämligen 



- Oxidati.on p 0 a 
t J. J t 1":_~ r ;~; 1n(~ ·t, ~.:;_ -1. l c-? 

cc sy~~ 2J.l8r sul~atjaner 
tr ,1.::;po1·t f::r:tn dr::n 

röra frän radio ~ 

asl1.tvE~c-kict_nrir-: .kz:Jr,r<)E., tc:tt }J ~J c.1. 1:'€:".ilJc tt.::Jn 
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fh L"~, non !-: • r, rt utif i~ån rnen vid reak tio~ 
nf"m med vatten .bres tf.fo,s r22.k Jcms.hastJ.qheten 
av borttransporten av det bildade vätet. 

Eftersom sa.i:nt1 Et mekanismer u+·.om radiolys är trans·­

portstyrda redov.i sa.:3 1Jtfön1a koi::tus ionsberäkninq ar 

med hänsyn härtill. 

3.2.1 Korrosion orsakad av transportstyrda reaktioner 

Beräkningarna är utförda med de koncentrationer av 

olika ämnen som angetts 1 rapport av Renner.fe1dt 

1978. Maximalvärde har använts, se BILAGA 1. Beräk­

ningarna finns genomförda i BIIAGA 2. 

Man finner att huvudmotståndet mot transporten ut· .. 

görs av kokillväggarna. De beräknade värdena gäller 

därför under .Långt som dessa är i huvudsak 

intakta. Allteftersom väggarna. förstörs pga kalk­

urlakning vilket enl punkt 5.2 nedan tar några hundra 

tusen år kommer motståndet att minska tills bara 

filmmotståndet äters 

seln härefter kan bli 

. Detta innebär att tillför-

i. en t.tonotens högre. 

Det framgår härav att vätgasutvecklande korrosion 

för rent nickel är rny t ll,ngr;am men rnöj lighet att 

beräkna denna hastighet även för legeringarna f5r­

utsättey- tillgång till am1 a data, Sådana 

har inte påträffats varför någon be inte kan 

göraE, u töve:c vad so.m f r:amko:rnrni. t 1mder t 3 l) 1., 

För övriga reakt 

korrosionshastigheten vid oxi 

st6rsta värdet på 

ion x1,2.d su.lfatjoner. 

För total reaktion av 100 kq metall skulle krävas 



ca 600 000 år om kokillv ~na vore intakta och 

omkring 80 000 Ar om bara fll~mot~tåndet räknas. 

Eftersom betong har förmåga Rtt i v ss utsträckning 

ta upp sulf atj oner ,öix det ,y:äker t I111r 1ånq tid det 

tar inn,,-u1 dessa in till rnetall~elarna och korro-

sionshas t:ighE,ten kan i. ::,i, C:,L 1 korn.1,1?1 att be:, U::i.m-· 

mas av an.dra reaktioner s 1.)rn <:_:ffccI. a:nnu störri::: livs-· 

.längd, 

Om det bedöms vara av intresse att förlänga metall­

skedet kan man öw:rvä,;p rnöj 1 iqhetf:!n att förnickla 

metalldelarna före ingjutningen så att porlösningen 

förhJndras att komma i kontakt med annat än rent 

nickel. Förslaget förutsätts 

tät och Att den blir så tjock 

al::t be gningen blir 

,::l.en inte förbru·-
kas pga oxidation av syre som bildats vid radio-

lys av vatten. 

3.2.2 Korrosion orsakad av sy~e som bildats genom 

radiolys av vatten 

Den från rnetaJ1avfa1 et kommande strålningen kan 
påverka ~nneslutningen i olika avseenden. Strål­

ningen kan tänkas ge upphov till radiolys av vatt­

net med bildning av syrgas och angrepp på metall­

skrotet som följd. Den u f'Jeck1ade ~:rasvolyrnen kan 

ge upprwv t.i 11 ett in.n~ som kan spränga 

kokillen. Detta fall behandlas under punkt 5.4. 

Frågan om direkta strålskador på betongen behand­

las under punkt 5.3; 

Information om den i metallskrotet förekommande 

aktiviteten har per telefon erhållits från civ ing 

Finn§, KBS och från Bengt Lönnerberg och Klas 

Lundgren, ASEA-ATOM. Aktiviteten uppgår efter 40 

år till 7200 Ci och härrör , ak från Ni-63 

{ S hal.veringst.:u:i 8~) ar) oct1 C,)'" GU (y, ha1verinqstid 5, 3 år) , 

Strålningen avklingar snabbt och har under tidsrym­

den 40-1000 år gått ned i proportionen 200:3. 
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Klas Lundgren har uppgivit att huvudbidraget av 
strålningen vid L::i.ngre tider 

och Nb-94 (y) och han har även 

från'Ni-59 (B} 

it fram dator-
beräknade värden för den integrerade y-dosen 
efter olika tider. Dessa beräkningar har gjorts 
för en typ betongkokil1er som _innehåller detaljer 
från BWR-bränsle. Närmare data om innehållet med 
avseende på materialtyper, nuklid.sammansättning 
och källstyrkor återfinns enligt uppgift i KBS 
Teknisk Rapport nr 39 "Konstruktionsstudier, di­
rektdeponering", speciellt bilagorna RF 78-222 
och RF 78-48. I dessa källor återfinns även data 
för övriga BWR-kokill-typer men det saknas en 
del uppgifter för PWR-kokillen. Det har i ett 
sent skede meddelats att vissa av dessa innehåller 
4 ggr mer Nb+Ta än vad den BWR-kokilltyp innehåller 
vars data utgjort underlag för beräkningarna av 
den integrerade y-dosen. Detta innebär eventuellt 
att PWR-kokillen kan ge ett ca 4 ggr så stort 
långtidsbidrag. Räkningarna på doser och radiolys 
i det följande är därför att uppfatta som exempel 
för en viss kokilltyp och inte som maximi-värden. 

Med utgångspunkt från~ -dosvärdena har Hilbert 
Christensen, AB Atomenergi, uppskattat storleken 
hos radiolysen i vattenfasen, se BILAGA 6. Vid 
telefonkontakt har han meddelat att uppskattning­
en är att anse som mycket konservativ och att 
en noggrannare beräkning med hänsyn till rekom­
bination av väte och syre skulle kunna ge väsent­
ligt lägre värden men kräva större räkneinsats. 
Följande värden anges för den genom radiolys av 
vattenfasen bildade syrgasmängden: 

Efter 100 " 1,8 mol 0 2/kokill ar 

500 11 3;4 I! " 
1000 ll 5,4 " il 

5000 Il 21 " " 
10 000 li 36 " il 
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Den bildade vätgasmängden är dubbelt så stor som 

syrgasmängden. Huvudbidraget härrör från y-st 1-

ningen från Nb-94 som finns i Incon~ld~len och som 

bildats qenom neutroninf Ang,LLnq av f'H, 9 3, Bidra­

get från tlden efter 10 000 år kan uppskattas då 

man känner halveringstiden f6r Nb-94 som är 20 000 

år motsvarande en s6nderfallakonstant \=tn2/20 000 

år- 1 . Den totala stråldosen efter en viss tidpunkt 

är lika med den som erhölls efter tiden J om strål-
;\ 

ningsintensiteten varit konstant. Radiolysintensi-

teten undet tiden 5000-10 000 år per kokill 36-21 

=15 mol o2 på 5000 år och hastigheten efter 10 000 

år är alltså 0,003 mol □ 2 /år. Totala radiolysbidra­

get från tiden efter 10 000 år blir därför 
20 000 . 0,003· ln 2 = 87 mol o2/kokill och sammanlagt 

erhålles 36+87=123 mol o2/kokill, 

Om man antar att all syre som bildats genom radio­

lys reagerar med metalldelarna och bildar oxid 

eller hydroxid så räcker de angivna mängderna på 

36 och 123 mol O per kokill som utvecklas efter 2 
10 000 år resp utvecklas totalt till för att oxi-

dera 4,2 resp 14,5 kg metall räknat som nickel. 

Som jämförelse kan nämnas att den maximala Ni-mäng­

den i kokillen uppgår till ca 100 kg och den to­

tala metallmängden till ca 500 kg. 

3.2.3 Slutsats 

Sammanfattningsvis kan alltså sägas att korrosions­

hastigheten vid angivna betingelser för metalldelar­

na pga reaktioner med so!-, e2s och löst syre 

blir mycket låg och erforderlig tidpunkt för total 

reaktion av enbart dessa orsaker blir av storleks­

ordningen 100 000 år. Av dessa radiolysberäkningar 

som gjorts utan hänsyn till rekornbination framgår 

att en avsevärd del av nickelmängden skulle kunna 

oxiäeras pga radiolys, Den verkliga mängden bedöms 
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emel 1.ertid vara 1 i ten. Kor ros lon lflf'd vätgas·­
bi ldning genom reaktion med vatten är för rent 
nickel :t den alkaliska mlJjdn extremt långsam 
men för de aktuella legeringarna kan man inte ute­
sluta att denna reaktion förlöper snabbt. Hur 
snabbt har inte kunnat utredas. 

4 TRANSPORT AV LÖST.A NICI<ELF'ÖRENINGAR GENOM 
KOKILL VÄGGEN 

För att qågon aktivitet skall läcka ut av kokillen 
räcker det inte med att metallskrotet överförs till 
hydroxid eJ.ler sulfid eftersom den bildade förenin­
gen även måste transporteras ut genom kokillväggarna. 
Det är därvid av intresse att veta dels hur länge 
det dröjer innan Ni-59 diffunderat genom kokillväg­
gen så att denna blir aktiv på utsidan, dels hur 
mycket nickel som per tidsenhet vid stationärt 
tillstånd kan transporteras ut ur kokillen. Det 
enda transportsätt som här kan förekomma om kokil­
len är oskadad är diffusion genom kokillväggarnas 
porsystem. 

Dessa båda problem behandlas i BILAGA 2 och 3. Sam­
manfattningsvis kan sägas att aktiviteten 9å kokill­
ernas ytterytor når ett maximalt värde efter 200-300 
år motsvarande <4 nCi/g betong för 30 cm och <2 nCi/g 
för 40 cm kokiller. När så småningom ett stationärt 
diffusionsflöde av nickel har utbildats blir trans­
portkapaciteten för en oskadad kokill av storleks­
ordningen 10-S kg Ni-59 per år och kokill (eller 
mindre om det yttre diffusionsmotståndet blir av be­
tydelse). För tiden över 1000 år motsvaras detta 
av en utläckningshastighet på 2i0 •7200• 1 ~0 -10- 5=l,08•l0- 5 
Ci/år, kok 11 eller ca 10 µCi/&w kokill. 
När kokillväggen genombrutits återstår filmrnotstån­
det och hastigheten blir då omkring en tiopo~ 
tens större. Med de gjorda antagandena finner man 
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ut transporten av nicke1~_j oner ~c;l<:er långsarnrna;re än 

tiJ.lförseln av oxidant.er, 

5 RISKEN FÖR KOKT RS'I'ÖHING 

5.1 översikt 

Kokillerna kan när de befinner sig i slutförvaret 
först6ras eller skadas så att dom inte förmår 
fylla sin avsedda funktion som barriär. Dessa ska­
dor kan ha olika orsaker och här behandlas fyra 
tänkbara skadaorsaker nämligen eventuell 

a) förstör.ingav kokiJ.lväggarna genom kalk­
urlakning 

b) förstöring av betongen pga strålning 

c) sprängning av kokillen pga inre över­
tryck från gaser (väte och syre) som bil­
dats vid radiolys av vattnet samt 

d) implosion av kokillerna pga yttre grund­
vattentryck, 

5. 2 Fl?E~~E;Ln3, av kokillvägg-? __ E__J2 _ _g a kalkurlak­
ninq 
=-.-i.-. 

Betongkokillerna är placerade i rader om 3x2 st i 
bergtunnlar som fyllts med bentonit i Na-form. 
Den senare kan byta ut natrium mot kalcium och för­
mår alltså att ta kalcium från betongen som häri­
genom så småningom blir förstörd. Samtidigt minskas 
bentonitens svällningsförmåga och plasticitet. Be­
räkningar av detta transportförlopp återfinns i BI­
LAGA 4. Det framgår härav att tidsbehovet för ett 
genombrott av kokillväggarna under de angivna förut­
sättningarna blir av storleksordningen 200 000 år. 

5.3 !3estrålning:sef fekt~r på betong 

Strålskador på betong börjar uppträda vid en dos 
av 10 10 -10 11 rad vid y-strålning (Hilsdorf 1976). 
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Uppgivna värden på radiolys av vatten - sµ punkt 
3.2.2 - kan enligt uppgift från H Christensen om­
räknas till stråldos i rad genom multiplikation 
av antalet bildade mol o2 med en faktor 10 7 och 
man finner då att vattenfasen totalt absorberar 

(' 

ca lOj rad. Då man kan anta att betongens absorp-
t:ion är av samma stor leksordn1.ng som vattnets, allt-

0 10 9 d k 1 t · t·11 tt . . k sa ra . an man siu a sig -1 a· ingen ris 
föreligger att betongen blir strålskadad. Viss re­
servation måste dock göras för de PWR-kokiller 
för vilka definitiva data inte föreligger. 

5. 4 Ri~:!'.:~~_nin'.L.E_ g a inre övertryck 
från gaser som~_~ildats genom radiolys och 

från korro3:ionsprodukte.r 

Det pga radiolysgaserna uppkomna innertrycket 
har uppskattats i BILAGA 5. Det för BWR-kokillen 
erhållna värdet på ca Of2 MPa tryck är inte far­
ligt med hänsyn till kokillväggarnas dimensioner. 
Dessutom torde det yttre vattentrycket vara stör­
re då lagret ligger på 300-500 m djup. Detta ar­
gument hänger dock på frågan om grundvattennivåns 
eventuella framtida förändringar. 

Risk för sprängning föreligger även pga eventuell 
bildning av korrosionsprodukter vilka uppta minst 
den dubbla metallvolymen. Ett motsvarande expansions­
utrymme bör därför finnas tillgängligt. 

5.5 Yttr? tr5c9_!cpåverkan av grundvattnet 

Kokillerna kommer att utsättas för ett yttre 
vattentryck motsvarande 300··500 mvp. Om kokillerna 
inte är helt utfyllda kan detta innebära risk för 
att kokillskalet kollapsar. Då kokillväggarna inte 
är helt vattentäta kommer en tryckutjärnning med 
tiden att äga rum varför den verkliga påkänningen 



beror på hur fort iratcentrvck:r::t sti9er efter det 

att. förvaret stängts. Detta ä,:· inte k,'int. 30~, och 

40-cm kokillerna uppskattas 

av grovt r~knAt 4 resp 9 

U:1. L:~ 1,,d: t y t tertryck 
'') 
::_ .. 

kok1Ll-locket beräknats som frilt upplagd 

platta med jämt fördelad last. Böjdragsbrott­

spänningar har approximerats till 20 kp/cm2 

Lockets d.LrnenstonP.r 1100 x 1100 x 240 mm resp. 

900 x 900 x 300 ll'Jl!, Inflödet i kokillen 

r . r, 
.Y .l 

blir vid dessa yttertryck med ett lågt antaget 

K-vf:irde på. 10-"12 111/s siunt r. ::c,o,n rn och r.=0,5 y l, 

resp 0 1 4 m för resp kokiller 21 och 29i/kokill, 

år. oet antas som räkneexempel att kokillens in­

nehåll a·v luft från början är= 60 l motsvarande 

500 kg metall. Vid resp övertryck har denna tryckts 

ihop till 12. resp 62, alltså minskat med 48 resp 

542, vJ.lket motsvarar i.npressad vätskevolym. Detta 

skulle grovt räknat kräva 2,3 resp 1,9 år. Grund­

vattennivån i förvaret får alltså i exemplet inte 

st:Lga snabbare än resp 14,03 •'"' 17 och {~ = 48 m/år 

för att erforderltg tryckutjämning skall hinna kom­

ma till stånd. Om grundvattennivån väntas stiga 

snabbare är det gynnsamt ur denna synpunkt att 

kokillen fylls helt så att ingen luftvolym blir 

kvar. En sådan är å andra .sidan motiverad som ex­

pans;lonsutrymme för c0ventuella korrosionsproduk­

ter,., En 1ösn:Lng vore ,:itt ha expan::,ionsutrynimet vat­

tenfyllt från början. 

Med hänsyn till att både bentonit och betong ned­

bryts vid kontakt med varandra föreslås att materia­

len åtskiljs eller att enbart ett av materialen 

användB. 



Ef tersorn av Ea lle t tran·3por t:era och del förva cas i 

betongkokiller ar d8t l 

fylls med lxi 

Denna lösninq har nga ördelar jämfört med ben-

- den betydligt större kalkmängden vid be­
tongalternativet medför en avsevärt ökad 
tid innan t icke alkaliska grundvattnet 
når metallskrotet 

- risk för sprängning pga inre gastryck 
och svällande korrosionsprodukter är obe­
fintlig 

- risken för kollaps av kokillskalet pga 
yttre vattentryck minskar betydligt, för 
övrigt spelar en kollaps vid denna utform­
ning ingen roll. 

Vissa nackdelar föreligger dock med betongalterna­
tivet: 

- Tektoniska rörelser i berget kan medföra 
sprickor i betongen, vilket medför ström­
ningskanaler för grundvattnet. Ri~ken för 
sådana sprickor kan minska~ om ett tätt 
och plastiskt glidskikt appliceras mellan 
betong och berg. 

Beträffande cementsorten bör man med hänsyn till 

uppvärmningen med åtföljande risk för sprickbildning 
välja ett cement med låg värmeutveckling - alltså 

ett LH-cement. Det bör emellertid framhållas att om 
det därvid inte blir fråga om portlandcement utan 

om slaggcement kommer porvattnet pga detta ce­
ments höga halt av sulfider - omkring 0,7% -

att få en väsentligt h6gre sulfidhalt än vad som 

förutsattes i avsnitt 3.2.1. 

Detta kon~er att mlnsk mAt81l~tadie~c varaktighet 

i förhållande till gjorda beräkningar. Det bör där­

vid påpekas att lösJ.igheten för nickelsulfid är vä-
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sentligt lägre än för nickelhydroxid över större 
delen av det aktuella pH- det (Neretnieks el al, 
1978, diagram 1) och att man därför kan räkna med 
en troligen väsentligt lägre utdif ion från för-
varet så länge som sulfidhalten är hög i porvattnet. 
Skulle det osannolika inträffa att det uppstår oxi­
derande betingelser i förvar,;;t kan sulfider koITITT1a 
att oxideras till sulfat men någon sänkning av pH 

kan ändå inte komma tills nd pga den stora 
mängden kalk i betongen. Det är därför svårt att 
se att närvaro av sulfider le utgöra någon 
olt-1genhet, i synnerhet som problemet med metall­
stadiets varaktighet inte kunnat besvaras (annat 
än för rent nickel) pga ovissheten om hastig­
heten hos den vätgasutdrivande korrosionen hos 
le9eringarna. 

7 SA-MMANFAT'I'NING 

En konservativ beräkning av korrosionshastigheten 
har utförts för aktiverade metalldelar som ingju­
tits i betong och omges av kvarts/bentonitblandning 
i ett bergförvar på 3-500 meters djup. I rappor­
ten-behandlas utlösningen av aktiva beståndsdelar 
ur kokillen, om denna är intakt. Betongens bestän­
dighet mot .förekommande strålning har undersökts. 

Vidare har försök att bedöma kokillens tillstånd 
med hänsyn till kalkurlakning och eventuell inre 
gasutveckling utförts. 

Resultaten visar 

- att h~sti~he~!n för metal!ielarnas ned; 
brytning ar lag, c:a 2.10 kg Ni per ar 
och kokill, såvida inte vätgasutdrivande 
korrosion uppstår 

- att den maximala aktiviteten på ytterytan 
uppgår till mindre än 4 nCi/g för 30 cm 
och mindre än 2 nCi/g för 40 cm kokiller. 
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- att transpor:::en av nLckelföreninq,1r 
genom <;,n oskad;.1d kc i 11 väCJ<:f uppql'ir Li 11 

1 ... ·'"' l \ ;_ _. "'· o , ' . = - -ca 1.U ~ meca 1 per ar och kokill 
vilket för tider över 1000 år mot­
svarar ett akt1v tetsläckage på ca 
10 uC år, koklll 

Beträffande kokillens beständ ne 

- :f.örekom.mande strålninq från metallskro­
tet medför inga skador på betongen 

- tiden för en väggenomträngning pga 
kalkurlakning blir ca 200 000 år 

- att sprängn isken av kokill p u a ut-
vecklade radiolysgaser knappast fbrolig­
ger 

- att ingen risk för kokillförstörin0 p g u 
yttre tryck från grundvattnet beh~ver fö-
rel orn en expansionsutrymmet i 
kokillen är vattenfyllt från början eller 
om grundvattennivån inte tillåts stiga 
för snabbt. 

Slutligen framförs ett alternativt förslag som går 
ut på att bentonit/kvartsbehandlingen ersätts med 
betong. För- och nackdelar med detta förslag berörs 
i korthet. 

Stockholm den 14 juli 1978 

CEMEN'I'~· OCH BE'I'ONGINS'I'ITU'I'E'I' 

: ', 
,it>",. l je,.. ;,t(-t':·, ,}1 -~. i . i-~,, t \ I 

Lars Romben Kyösti Tuutti 

Vidit 

N11s Petersons 



1G 

REFERENSER 

d~lrns. Lax. "Taschenbuch fiJr Ch.:::!mikcr und Physikcr". 
GdI. Oritte Auflage Sprinye~ ·Verlilg Berlin 1967. 

Bi rd R B, Stewart W E,. Lightfoot: E N, "Tro.nsport 
Phenomena 1'. § 17, 5. John Wi ley & Sons Inc. New York 
1960 ., 

Crank J. "The Mathernattcs of Diffusion". Second 
edition, sid 4 9-~ 50, f o:rme 1 4. 22, CL:.1.rendon Press 
Oxford 1975. 

Hilsdorf H K, Kropp J, Koch H-J. -Deutscher Ausschuss 
fUr Stahlbeton. Heft 261 (1976). 

Hodgman CD et al (eds). "Handbook of Chemistry 
and Physics''. 38th ed. Chernical Rubber Publishing 
Co 19 5 6 ··- 5 7, 

Matsuzura H, Ito A. Annals of Nuclear Energy 4 
{1977) 465. 

Neretnieke I. "Transport of Oxidants and Radionuclides 
through a Clay Barrier~. Kemisk Apparatteknik KTH. 
1978°=02•»20, 

Neretnieks I, Andersson K, Henstam L. "Utläckning av 
Ni-59 från ett bergförvar 11 • Kemisk Apparatteknik, 
K'rlL 1978-04-24, 

Rennertelt J 1 Jacks G. "Sannolik sammansättning av 
grundvatten i ett urberg på större djup''. Stockholm 
7 mars 1978. 

Shreir L L. 81 Corrosion", Vol 1 Newness-Butterworth 
London-Boston 1976. 

Taylor H F w. J. Chem. Soc. 1950, 3682; se även 
Greenberg SA, Chang T N. J. Phys. Chem. 69 (1965) 
182. 

Ushiyama H, Goto S. The VI Int. Congr. Chemistry of 
Cement, Moscow Sept 1974. 

Wranglen G. "Metallers korrosion och ytskydd 11 • 
Almqvist & Wiksell, Stockholm 1967. 



Tillhör CBI-rapport nr 7853 
BILAGA 1 1 (1) 

GRUNDVA'I'rrNETS SAMMANS.Ä.TTNING 

Följande tabellvärden är härncade från J Rennerfelt, 
G Jacks "Sannolik sarn.mansättning av grundvatten i 
urberq på större djup", Stcckholrn 7 mars 1978. 

,-•----~--
Analys Sort Sannolikt Minivärdex) Maxvärdex) 

Intervall 

Lednings förmåga µS/cm 400-600 1100 
pli 7,2-8,5 9,0 
KMn0 4 ·-föbr, mg/1 20-40 50 
COD " 5-10 12,5 Mn 

Ca 2+ 
" 25-50 10 60 

.Mg 
2+ 

li 5-20 30 
Na 

+ 
Il 10-100 100 

K+ " l·-5 10 
F'e·-tot " 1-20 30 
Fe 2+ 

" 0;5-15 30 
Mn 

2+ 
" 0,1-0,5 3 

l:-ICO, 
.J 

Il 60·-400 500 
co 2 " 0-25 35 

Cl " 5-50 100 
S0 4 

2-
" 1-15 50 

N0 3 " 0,1-0,5 2 

PO 4 
3-

Il O,Oi·-0,l 0,5 

F' " 0,5-2 8 
SiO " 5-30 40 2 

HS " <0,1·~1 5 
NH. il 071-0,4 2 4 

N0 2 " <0,0l·-0,l 0,5 

02 " <0;01-0,07 0,, l 

x) 
Uppskattad sannolikhet för att minivärdet ej skall under-
skridas resp. maxvärdet ej överskridas är 95%. 



Tillh6r CBI-rapport nr 7853 

BILAGA 2 1(8) 

UPPSKATTNING AV HASTIGHETETI FÖR TR~NSPORTS~~RDA 
REAKTIONER 

Beräkningar har gjorts för en placering av kokillerna 
i rader om 3 x 2 enl Fig B2-1 och avser dels tillförsel 

2- -via vattenflödet av so4 , HS och ev o2 genom bentoni-
ten fram till kokillytan dels transport genom kokill­
väggen. Dessutom beräknas motsvarande uttransport 
för eventuellt bildat väte samt för nickeljoner som 

gått i lösning. Motståndet Rbent i bentoniten beräk-
nas som "filrnmotstånd" öch motståndet Rb t i ko-e ong 
killen som ett rent diffusionsmotstånd. Totala mot-

ståndet R = Rb t + R t och diffusionsflödet blir en ~be ong 
= totala koncentrationsdifferensen/R. 

Uppskattning av filmmotståndet i bentoniten 

Vätskeströmningen i berget antas fortsätta in i ben­

toniten och passera kokillraden varvid det uppstår 
ett materieutbyte pga ett koncentrationsfall som 
sträcker sig från kokillväggen ett stycke ut i bento­

niten. Detta avstånd - filmtjockleken - bestäms av hur 
snabbt vätskan förnyas ovanför kokillytan och beror 

alltså på dennas lineära strömningshastighet. Beräk­
ningen av f ilrnmotståndet sker enl Bird el. al. (Jmf 
även Neretniecks "Transport ... ") 

där 

L1 Cf ilrn = R 
bent 

.. transporthastigheten 

( 
I /4D) -1 

Rbent = arean . V rr . t 

t = ytans längd i strömningsriktningen 
u 

u = p 

D 

p 

strömningsflödet 
porositeten 

- diffusionskoefficienten 

och ~Cf.l = koncentrationsfallet över filmen . l ffi 



Följande värden har använts 

1) Arean. Vid den angivna kokillplaceringen kommer 

av sex kokiller 10 kokillytor att expo­

neras utåt. Medelarean per kokill blir 
') ' alltså 10xl,6'/6=4,27m~/kokill. 

2) Ytans längd i strömningsriktningen. Minsta värde 

==2xl,6=3,2m 

3) Vätskeflödet. Detta är i berget 0,2t/m 2 ,år. 

Strömningen i bentoniten bestäms av förhållandet 

mellan dennas och bergets permeabiliteter. Upp­

givna resultat från laboratoriemätningar visar 

att packad bentonit kan vara mycket tätare än 
berg men osäkerheter som är förknippade dels 

med de praktiska möjligheterna att packa bento­

niten på platsen dels med bentonitens volym­

beständighet och kemiska beständighet vid kontak-
ten med den alkaliska kalciumhydroxidlös-

ningen som avges från betongen har gjort att de 

båda permeabiliteterna i det följande har an­
tagits vara lika. Därmed kan även strömnings­

flödet i bentoniten sättas lika med den i berget 

dvs 0,2f/m2 , år. I verkligheten torde emellertid 

flödet i bentoniten bli något lägre av den anled­

ningen att strömningen i berget enbart äger rum i 

sprickor. Härigenom får flödet i bentoniten ett 

reducerat tvärsnitt nära sitt ut- och inlopp vil­

ket ökar motståndet. Om sprickavståndet är litet 

jämfört med tunnelns diameter är emellertid denna 

effekt marginell. En stark minskning av flödet i 
bentoniten skulle emellertid erhållas om sprickor­

na fylls med bentonit. 

4) Porositeten. Denna avser en kvartssand - bentonit­

blandning vars totala porositet har uppgivits va­

ra omkring 40 %. Porositetsvärdet behövs för att 
översätta volymflödet till lineärhastighet och 
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det är därför väsentligt att i räkningarna an­
vända bara den del av porositeten som är till­
gänglig för vätskeströmning. Denna är inte känd 
och det ansätts därför ett värde på 10 % dvs 
på 0,1 för denna porositet. 

S) Diffusionskonstanterna. Diffusionskonstanterna i 
bentonit och berg har satts till } 0 av motsvarande 
värden i vatten. 

För väte är detta 3,81·10-S cm 2 s-l vid 20°c (d~Ans­
Lax. 1967, sid 1-1443) och för övriga är värdet omkring 

-5 2 -1 -10 2 -1 2·10 cm s . Härav erhålls 0 8 =4·10 m s och 
-10 2 2 Dövriga =2·10 m /s. 

Insättning av ovanstående värden ger 
fo., r l- HS O h 9 '" SO 4 1 2 oc Ni Rhen t = 

för H~ 
,L. 

Il 

105 år/m 3 

74 

.1:PESkattning av diffusionsrnotståndet i kokillväggen 

Kokillen approximeras med en sfär vars inner- och 
ytterdiametrar 2 I". och 2 r sätts lika med kokil-l. y 
lernas inner- resp yttermått. Man får att koncentra-
tionsfallet A c - R . diffusionsflödet vägg - ·· betong 

där 
~etong = 

och där Där diffusionskonstanten. När kokillerna 
är anordnade i rader om 3 x 2 kan man bortse från 
utflödet från mellanrummen mellan angränsande ko­
killer. Då i en rad bara 10 av totalt 36 ytor ex-

36 poneras utåt blir motståndet lo av ovanstående värde 
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Erforderliga värden: 

2 '(' = 1,6 rn 
\l 
J. 

2 r. = 1,0 m (30 cm kokiller) 
~ 

D. Värden på diffus ionskonstanter i betong är säll­

synta men för cementpasta har Ushiyama 1974 för 

natriumjoners diffusion erhållit värden på (1,7 
-12 2 -1 ..•• 2, 95) · 10 m s vid försök under statio-

nära betingelser. Dessa värden är omkring 3 tio­

potenser lägre än värdena i rent vatten. Diffu­

sion av flervärda joner är i regel långsammare. 

I det följande användes ett schablonvärde på 

10-11 m2 s -l för samtliga diffunderande ämnen 
H .. d t 2 '10-ll 2 -l utom 2 som ges var e _ m s • 

Insättning ger 

för so~-, HS o 2 och Ni 2+ Rb = 680 år/m3 etong 

" = 340 Il 

Totala motståndet och transportmängderna 

Totala motståndet R = R + ¾etong blir för bent 
2- - Ni 24" för SO4 , HS , 02 och = 105 + 680 == 785 år/m 

för H2 74 + 340 = 414 Il 

Tydligen ligger huvuddelen av motståndet i kokill­

väggen. 

Koncentrationer. Här har följande värden använts: 

3 

för sulfat.joner 50 mg so!-a enl Rennerfelt 1978 

svavelväte 5 mg HS /J " ,. " 
(som HS-) 

syre (reduce- 0,1 mg o2 /j 
rande miljö) 

il " 

syre (oxide- 8,8 mg o2 /i motsvarande luftmättad 
rande miljö) lösning 

vätgas(utdif- 0,29 
fusion) 

se not på sid 6 "vätgas­
koncentration vid .. " 

nickel joner 2+ 10 mg Ni 11 enl Neretniecks et al 
"Utläckning " 
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för omräkning till korroderad mängd metall har 

följande reaktioner använts 

4 
"' 2-Ni + so,:,- :::::: 4 Ni 0 + s 4 

Ni + H2S :::::: Ni s + H2 

2 Ni + 02 = 2 Ni 0 

Ni + H20 = Ni 0 + H2 

Följande värden på materialtransporterna per kokill erhålles: 

so 2 - inflöde 6,4-10- 5 kg SO~/år 
-4 

4 motsv l,6•10 kg Ni per 

HS Il 6' 4 . 106 kg s /år " l,1•10- 5 Il 

02 (red) " l,3•1Ö7 kg 02 /år il 4,7•10- 7 Il 

02 (ox) " l,1·10-S Il " 4,1•10 
-5 Il 

H2 utflöde 7 . 10-lOkg H2 /år Il 2•10-B Il 

N, 2+ 
.l Il l,3•10-S " 



Not. 

Vätgaskoncentration vid vätgasutvecklande korrosion 

av rent. nickel. 

Enligt Pourbaix-diagranunet ä:r: rent nickel imnunt mot 

vätgaskorrosion vid pH-värden över 6 (Wranglfn 1967), 

se FIG B2-2. Linjerna i detta diagram gäller emeller­

tid för vissa antagna koncentrationer i vattenlös­

ningen varför en separat beräkning görs för den 

speciella reaktionen 

Enligt Handbook of Chernistry and Physics är de fria 

bildningsenergierna för vatten -56,69 och för 

Ni(OH) 2 (S)-108,3 kcal/g-mol. Vidare är fria energin 

för vätgas med trycket p 8 atm=RT in pH . För reak­

tion blir alltså ~G= -10873+RT,in pH -2~~6,69)-0. 
2 

Vid 25C 0 blir vid jämviltp8 =1,9·10- 4 atm. 
2 

Är alltså vätgasen löst i vattnet till en mängd mot­

svarande ett högre tryck kan en vätgasutvecklande 

reaktion inte äga rum. Är vätgasens halt lägre kan 

reaktionen ske men dess hastighet begränsas då av 

hur snabb vätgasen kan transporteras bort från me­

tallytan. 

Koncentrationen motsvaras av den koncentration av 

i vattnet löst vätgas som står i jämvikt med det 

ovan beräknade trycket. Enligt Handbook of Chemistry 

and Physics är vätgasens l6slighet i vatten vid 2s 0 c 
=0,0001535 g per 100 ml \atten när totala gastrycket 

(vätgas+vattenånga) är 760 mm Hg, Vid ovan uträkna­

de tryck löses om B:enry- s lag gäl ler 

C=l,9·10- 4 •0;0001535· f~~-Q =0,29 )Jg H2/t 
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Tillhör CBI-rapport 7853 BILAGA 3 1(5) 

UPPSKATTNING AV TIDRYMD INNAN KOKILLYTAN BLIR 

AKTIV 

Aktiviteten i metallerna går i lösning i parvätskan 

och transporteras genom kokillväggarna fram till des­

sas ytteryta. 

Huvudsakliga transportsättet är i detta fall diffusion 

men en konvektiv transport kan äga rum om kokillen får 

torka. Efter placering i förvaret antas ingen uttork­

ning äga rum. 

Beräkningarna skall egentligen omfatta samtliga akti­

va nuklider som finns i avfallet. Detta skulle innebära 

ett mycket omfattande arbete och uppgiften har därför 

begränsats till aktiviteten från Ni-delen. Bidraget 

från Co-60 kan försummas på grund av dess korta hal­

veringstid (5,3 år). Reservation för PWR-kokillen 

gäller även för detta avsnitt. 

Beräkningsmetod 

Aktivitetens spridning från kokillväggens insida till 

dess utsida beräknas som ett diffusionsfall. Kokillens 

utseende framgår av fig B3-1. Det antas att porlösningens 

koncentration på väggens insida är konstant= C. motsvarande 
1n 

den aktuella aktiviteten hos mättad lösning av Ni(OH) 2 • 

För väggens yttersida antas att diffusionsflödet = 0 vilket 

är ett konservativt valt randvillkor. Kokillväggens tjoc~ek 

betecknas med a, x är en löpande koordinat 0~ x~ a, tär 

tiden och C=C(x,t) är aktivitetens koncentration i por­

lösningen. Man får förutom diffusionsekvationen följande 

Begynnelsevillkor C (x,O)=O 

Randvillkor, utsidan x=O. Snabbaste koncentrations­
ökningen erhålles i fallet 
med helt isolerad ytteryta: 

insidan x=a 

2C = O 
dX 

C = C, 
in 

Detta problem löses lättast för fall med symmetrisk dubbel 
Va,. cJg - a ~ x ~ a h C C fo·· r + . , oc = . x == -- a. Lösningen finns in 



hos Crank 1975, sid 49, punkt 4.3.J. Man får enligt 
formel (4.22) med Crank's beteckningar: 

C = 0 0 C. och J = 2a 1n att 

Detta är alltså sambandet mellan aktivitetens koncentra­
tion i ytterytan C(0,t) och tiden. Ingen hänsyn har 
därvid tagits till aktivitetens avklingande men detta 
kan göras genom tillfogande av en faktor som motsvarar 
aktivitetsnedgången. 

Erforderliga siffervärden 

D 

Inget värde för nickels diffusionskonstant i betong 
är känt men den är med största sannolikhet mindre 
än för alkalijoner vilkas diffusionskonstant i cement­
pasta bestämts under stationära försöksbetingelser 
till l,7-2,95·10- 8cm 2 s-l (Ushiyama 1974). 

I det följande väljes värdet 3°10-B cm 2 s- 1=3·10 -l2rn 2/s 
(jmf för övrigt BILAGA 4 där värdet 2•10-lO m2/s an-
vänts för kalcium, bentonit och i kalkurlakad betong, 
jmf även Neretniecks et al 1978). Nämnas kan att man 
för det kemiskt närbesläktade grundämnet kobolt an-

. . .. d • 10-12 10-9 2/d 10-21 10-18 2/ givit var en pa - cm ygn; .•. m s 
för lakningskoefficienten (citerat av Matsuzuru 1977). 
Ett så lågt värde beror på att Co absorberas i cement­
pastan och detta värde kunde därför inte användas vid 
beräkningen av det stationära fallet i bilaga 2 men det 
kan anses ha viss relevans för bedömning av marginalen 
vid beräkningen av hur snabbt kokillytan blir aktiv. 
a 

Väggtjockleken är 30 resp 40 cm. 

C. in 

För innerlösningens koncentration C. antages en in 
aktivitet motsvarande mätningsvärdet för Ni(OH) 2 . 
Det är dock inte troligt att porlösningen blir 
mättade under tidrymder på~ 100 år varför detta 
val är konservativt. 
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Lösligheten för Ni (OH) 2 i oskadad betong med pH-ornråde 
på 12.6-14 är 0,1-10 mg/i (Neretniecks et al 1978). 
Lösligheten kan vara högre om komplexbildande substan­
ser finns i vattnet. Dessa finns dock inte inuti ko­
killen och som övre gräns sätts därför= 10 mg Ni/ = 
10- 2 kg Ni/m 3 . 

Kokillen har efter ingjutningen en aktivitet av 7200 Ci 
som huvudsakligen härrör från Ni-63 ~, halveringstid 
85 år) och från Co-60 (X, halv.tid 5,3 år). 
Aktiviteten har efter 1000 år gått ner till 

2 ~0 ·7200=108 Ci som huvudsakligen härrör från 
Ni-59 (S, halvtid 75 000 år). bå Ni-59 inte änd-
ras nämnvärt på 1000 år kan man anta att denna 
även vid ingjutningen var 108 Ci och att återsto-
den 7092 Ci bestod av Ni-63. Denna aktivitets-
mängd finns i ca 100 kg Ni. Porlösningens aktivi­
tetskoncentration blir alltså 0,0108 Ci Ni-59/m3 

ocb 0,7092 Ci Ni-63/m 3 . Antager man att betongen 
innehåller 400 kg cernent/rn3 och har vet 0,5 blir 
porlösningsvolyrnen 200 1/m3 varför 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. C. blir alltså om avklingningen inklu­in 
deras 

!n 2 tn 2 t ·t l,08·e- 75000 +70,92 e- 85 n Ci/g. (t i år) 

Kokillytans aktivitet återges i Fig B3-2 för 30-
och 40-cm kokiller. Här återges även de indivi­
duella bidragen från Ni-59 och Ni-63. Som jämförel­
se har inlagts nivån 2 n Ci/g vilket utgör IAEA:s 
def ini tian av begreppet "radi.oacti ve material" (Re­
gulations for the Safe Transport of Radioactive 
Materials, 1973 Revised Edition, IAEA, Vienna 
1973, punkt 134). Sor,1 synes kommer 30·-cm ko­
killernas yta att i denna mening vara aktiv mellan 
lOO och 400 år och aldrig att överskrida gräns­
värdet med mer än en faktor 2. 40-cm kokillernas 
ytor når aldrig upp till gränsvärdet. 
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Tillhör CBI-rapport nr 7853 

BILAGA 4 1 ( 5) 
DIFFUSION AV KALK UR BETONGKOKILLER OMGIVNA AV BENTONIT 

1. Beräkningsrnetod 

Problemet behandlas som 1-dimensionellt, 2-dimensionellt 
cylindersymmetriskt och som 3-dimensionellt sfäriskt 
symmetriskt fall. 

En fullständig matematisk behandling av diffusions­
fallet genomförs inte utan istället görs en approxima­
tion som går ut på att man betraktat fallet som kvasi­
stationärt dvs man antar att koncentrationsprofilen 
i varje ögonblick är densamma som den vore i ett sta­
tionärt fall med fasta ränder. Detta är en god appro­
ximation i det fall när mängden av det diffunderande 
ämnet i lösning är liten jämfört med motsvarande mängd 
i bunden form. Så är fallet eftersom porlösningens 
Ca-koncentration är låg jämfört med koncentrationen 
av Ca i betong och i kalkmättad bentonit. 

a) Först behandlas fallet med stationärt flöde mellan 
två fixa n-dimensionella "sfärer" (n=l,2-,3) med 
radierna r 0 och r och med randkoncentrationerna 

3 c0 och, mol Ca(OH) 2/cm 

ac q=-D -ar 
där C=konc. av Ca(OH) 2 , r=radien, D=diffusionskoef­ficienten och q=diffusionsflödet i mol Ca(OH) 2 per m2 tvärsn~ttsarea och sekund. 

s :: - w r "'-1 • 1"'\ 

da··r n-1 .. wn r ar ytan av d_en n-dimensionella sfären 
(w1=2, w2=2~ och w3=4~) 

1 
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b) Här betraktas fallet med diffusionstransport av 
kalk från en betongsfär vars ursprungsradie varit 
r men som vid tiden t har radien r 1 (<r0 ) ~enom betong­
r~stskiktet och genom ca 2+ -mättad bentonitmassa 
fram till en radie r 2 där kalken tänks absorberas 
av ännu oangripen bentonit. Vid tiden O är r 2=r 0 • 

Ca- mättad bentonit 

Ca - fri bentonit 

FIG B4-l 

Man får följande ekvationer om man antar att flödena 
kan approximeras ur de stationära värdena enligt 1. 

där o1 och D2 är diffusionskoefficienterna i urlakad 
betong resp i kalkmättad bentonit. 

s ~ -c w 11'\-1 d ""1 
r1 -1 t'\ di: 

C~wn ~ 
n-1 d"'n. -dt 

2 
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Sö.lles 

där c 1 är betongens halt av urlakningsbar ca 2~ och 
, k . t f" C Z+ C? är bentonitens absorptions apacite · or a . J;. 

s :s -w n 

LV C~) ~ .[.--ct>n(P) PY\- 1 dP 
" r 0 

1 t:> <Pn (r) - (rl. - rot) s.c.. 
~\"I 

C1 
lVn (r1) + 

C:z. lVn (r~) - - -D1 D.,_ 

• 

1 V'\ - '1 = 'r • 'ti 

'\~'< VV"I c,.. V") 

(e1 -c,._J· t 

(1) och (2) bestämmer sambandet mellan r 1 , r 2 och t. 

2. Antagna utgångsdata 

c1 är den ca 2~ -koncentration som är i jämvikt med 
betongen. Här kunde man använda för den fria kal­
ciumhydroxidens löslighet 0,02 mol/t men då den 
fria kalken utgör bara omkring 10-15% av cement­
vikten torde det vara riktigare att sätta in ett 
värde motsvarande lösligheten av kalciumsilikat-

--

-3 3 hydraterna dvs 0,002 mol/i c1~2·10 Kmol Ca(OH) 2/m 
(Taylor 1950). 
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c2 är ca 2+-koncentrationen i jämvikt med Na-bento­
nit/Ca-bentonit och antas vara= 0. 

?+ är betongens halt av ca-·· (exklusive kalciumhydroxid). 
Antag att det finns 400 kg cement/m 3 betong med 
65 % CaO i cementet. Det finns alltså 

400 · 65 
100 

85 ··· 90 ~ 220 kg CaO/m 3 betong 100 

= 4,0 kmol silikat- och aluminatbunden ca 2 +;m3 betong. 

c 2 Bentonitblandningen består till 90 % av kvartssand 
och till 10 % av bentonit med en utbyteskapacitet 
av ca 1 rnekv/g. 1 crn 3 bentonitblandning som tor­
de väga omkring 1, 6 9 , innehåller i~o . 1, 6 = 0 1 16 g 

-3 1 -3 bentonit som kan ta upp 10 • 0,16 ekv Ca =2 . 10 
2+ • 3 0,16 mol Ca ••• c 2 = 0,08 kmol Ca/m bentonitbland-

ning. 

o1 ,D2 Diffusionskonstanterna för Ca(OH) 2 i kalkurlakad 
betong respektive i kalkmättad bentonitblandning 
antas båda vara 2 • 10-lO m2 s-l 

r Kokilldimensionerna är 
0 

Yttermått 

Gods tjocklek 

2 

0,6 

1,6 

0,4 

1,6 

0,3 

1,6 m 

0,2 m 

Då de placeras i parallella rader om 3x2 kokiller 
kan man anse att radien vid denna placering mot­
svaras av halva minsta radkantlängden dvs av 
yttre kokillrnåttet. 

Erforderlig tid i år för olika angreppsdjup 

Diameter 2 X 2 ITl 2 X 1, 6 ffi 

Dimensions tal l 2 3 l 2 

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

4 

3 

000 

000 

000 

000 



Då kokillerna ordnas i rader torde det tvådimen­
sionella fallet komma sanningen närmast och mot­
svara en väggenombrytning på omkring 300 000 år. 

Vid dessa räkningar har ingen hänsyn tagits till 
vätskeflödet i bentoniten. En beräkning av ett film­
motstånd i bentoniten där effekten av kalciumjon­
absorption i bentoniten försummats gav för 30 cm 
kokillen 190 000 och för 40 cm 250 000 år. Dessa 
båda värden är av samma storleksordning som de som 
erhållits enligt diffusions-absorptionsmodellen. 

För ändstående kokiller är det 3-dimensionella fal­
let troligen mer realistiskt och värdet blir här om­
kring hälften. Eventuellt kan man undvika denna svå­
righet genom att placera inaktiva kokiller i rad­
ändarna. 

5 



Tillhör CBI-rapport 7853 
BILAGA 5 

INNERTRYCK I KOKILLEN SOM FÖLJD AV GASBILDNING VID 
RADIOLYS 

De under punkt 3.2.2 angivna värdena på gasutveck­
lingen är som nämnts beräknat utan hänsyn till re­
kombinationsreaktioner och är med största sannolikhet 
för höga. Följande beräkningar utgår emellertid från 
dessa värden och är därför sutillvida på säkra sidan. 

På grund av osäkerheten med PWR-kokillen bör det föl­
jande dock hava uppfattas som räkneexempel. 

De bildade gasernas volym kan beräknas ur de på sid 7 
angivna moltalen. Efter 10 000 år utvecklas 36 mol o2 
+ 2•36 molH2 som vid NTP intar en volym på 2,4 m3 . 
Totalt utvecklas 8,3 m3 . På ett djup av 300 m under 
grundvattennivån skulle motsvarande volymer bli 80 
resp 275 1. Om en fri volym av denna storlek finns 
tillgänglig i kokillen sker ingen tryckökning men om 

1 ( 4) 

så inte är fallet eller om avståndet till grundvatten­
nivån skulle bli mindre måste man räkna med att få ett 
alltmer ökande tryckfall över kokillväggen. Denna tryck­
stegring motverkas emellertid av att gaserna p ~ a 
sitt tryck kan pressa ut en del av porlösningen ur ko­
killerna om det hydrostatiska trycket utanför lir lägre 
och sedan i gasform passera kokillväggen om trycket blir 
högre än väggens sk "bubbling pressure". Värdet på 
detta är emellertid inte känt. Gaserna kan dessutom 
genom att lösa sig i porvattnet diffundera genom 
kokillväggen. Om man ansätter rimliga värden på dif­
fusionskoefficienterna kan man uppskatta storleksord­
ningen av det tryck som kan uppstå inuti kokillen. 

Beräkningar för tiden fram till 100 år 

Om metallerna oxideras kräver de bildade produkterna 
ett expansionsutrymme för att inte kokillen skall 
spricka. Detta utrymme antas i det följande ha en 



volym som åtminstone motsvarar metallernas samman­
lagda volym som är maximalt c:a 60 l räknat på 500 kg 
metall. Den utvecklade gasmängden för tiden 40-100 år 
är 1,8 mol o2 + 2 1,8 mol H2 dvs 5,4 mol gas mot­
svarande ungefär 120 1 vid normalt tryck och tempera­
tur. 

Om man antar att expansionsutrymmet är vätskefyllt 
från början vilket kan vara motiverat med hänsyn till 
risken för implosion i samband med att förrådet vatten­
fylls bestäms innertrycket av hur fort vätskefasen kan 
pressas ut genom väggarna. Uppskattning av hastigheten 
hos detta förlopp har beräknats ur uttrycket för vätske­

,r'J. r· ( 
flödet ·</J :: "iTT: K r..,.- 'f"k• • p~ - 'P~) som gäller om kokillen 

J . l, 
approximeras mctl ett sfäriskt skal ( P. =innertryck, 

l 
P =yttertryck) samt ur gaslagen ?t•V~n-~~Tvid statio­Y 
närt förlopp är den per tidsenhet utpressade vätske-

. dV 
volymen t, :: ~ . 

Vid lågt värde på 
.in _ 3 1,8 

samt ;/t - 60 

Insättning ger 
r':S •ri: dn 
r _ r-· · ( Pi. - f>~) = Jr · R T 

!:I I. 

-12 K = 10 m/S och r1 
mol/år får man vid P 

y 

= o,8, ri= o,4"" 
=latmP.-P = ]_ y 

0,5 t1l1n och vid P = 300 mvp = 30 atm att P.-P = 0,02 atm. y ]_ y 

Om man i stället antar att expansionsutrymmet är luft­
fyllt från början blir tryckökningen om det då blir 
någon radiolys = 2 atrn. Om förrådet efter 100 år ännu 
inte vattenfyllts blir det ett övertryck i kokillen 
på 2 atm vilket kokillen anses tåla. Givetvis finns 
möjlighet att få mindre övertryck genom att använda 
större expansionsutrymme. Är förrådet vattenfyllt före­
ligger givetvis inget inre övertryck. 

Beräkningar för tiden efter 100 år 
Här antas att gasen transporteras genom diffusion ut 
genom kokillväggen och hastigheten för detta uppskattas 

på följande sätt. 
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Man får att vid en koncentrationsdifferens över ytan 

= c blir utflödet Antar man att 

Henry .. s lag gäller Äc=K·~p får man 

s 
'4rc D K 

Antagna utgångsdata: 

K-värden: (Handbook of Chemistry and Physics, sid 
1606) 

H2 K==0,000135/2 100 mol H2/g H20, atm (25°C) 

02 K=0,003931/32 100 mol 02/g H2o, atm 

D-värden: (d .. Ans-Lax, sid 1-1443). 

I vatten: H2, 21°c 3,81 10- 5 2 -1 cm s 

02, 21°C 2,33 10- 5 2 -1 cm s 

1 I betong ansätts värden som är 100 av 

ovanstående värden för vatten. 

s-värden: SH =2 s 0 erhålles ur radiolysdata 
2 2 

För tiden mellan 100 och 500 år anges att det utveck­
las 3,4-1,8=1,6 mol o2 eller 0,0040 mol o2/år. 
Under denna tid erhålls inget bidrag från Co-60. 

s 0 =0,0040 mol o2/år. 
2 
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Radien: För första kokillen sätts 2r =1,6 m, 2r.=0,8 m. y l 

Insättning av dessa data i formeln ger 

A p=l,4 atm. 

Trycket kommer att ligga på detta läge under lång tid 
framöver då det orsakas avNb- 94 vars halveringstid är 
ca 20 000 år. 

Sammanfattningsvis kan sägas att trycket på kokillernas 
insida orsakat av radiolysgaser i BWR-fallet blir av 
storleksordningen 0,2 MPa vilket kokillen bör tåla. 
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1. INLEDNING 

Avfall i form av metallskrot framkommer tex 

vid upparbetning av kärnbränsle. Skrotet avses 
förvaras efter ingjutning i betongkuber. På 

uppdrag av Lars Romben, Cement och Betongin­

stitutet, har jag tidigare gjort en uppsk~tt­

ning av den maximalt tänkbara gasproduktionen 

genom radiolys av det vatten som finns i be­

tongen. Här nedan redogörs för förutsättningarna 

och resultaten. 

2 • FÖRUTSÄTTNINGAR 

Betongkuber (0.8 m3 ) med totalvikten 1500 kg 

innehåller 500 kg skrot och 100 kg vatten. 

Strllningen kommer i huvudsak från 60 co (y) 

(i början), 94 Nb (y), 63 Ni (i3) och 59 Ni (e­

c~pture). Integrerade doser till olika tider 

har beräknats av K Lundgren, se Tzbell 1 . 

a:IL.---------------------------------------..J 
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STUDSVIK ENERGITEKNIK AB E2-78/24 

1978-10-10 
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Pga s-strålningens låga energi (<0.07 MeV) är 

dosen till vatten försumbar från 63 Ni. Detsarr~a 

gäller för dosen från 59 Ni. Det maximalt tänkbara 

G-värdet för syreproduktion i neutralt vatten sätts 

lika med summan av oxiderande ämnen, som bildas 

primärt vid vattnets radiolys, dvs g(02 ) = 1 (mot­

svarar fyra oxidationsekvivalenter). Jag har här 

negligerat rekombinationsreaktioner, som annars 

skulle minska syrebildningen. En ekvivalent mängd 

väte antas bildas, dvs g(H 2 ) = 2. 

3. RESULTAT 

Resultaten redovisas i Tabell 1. 
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Tabell 1 

E2-78/24 
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Integrerade doser o~h gasutveckling i betong inne­
hållande metallskrot. 

Förvaringstid, år 100 500 1000 5000 10000 

Integrerad y-dos, 
107 rad 1.8 3.4 5.4 21 36 

,· 
Integrerad a-dos, 
109 ws 1.2 3.2 3.4 3.7 .3. ~ 

o2-konc (mM) 18 34 54 210. 3fiO 

H2-konc (mM) 36 68 108 420 720 

Mol o2 per kokill 1.8 3.4 5.4 21 36 

Mol H2 per kokill 3.6 6.8 10.8 42 72 

Total gasmängd .. 
1 (NTP) * per -~iJ.l rl20 230 360 1400 2400 

• Liter vid o0 c, 760 mm från en kokill ·med 500 kg 
metallskrot, totalvikt 1500 kg. 
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