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9.1

9.2

9.2.1

BUFFERT- OCH ATERFYLLNADSMATERIAL

ANVANT ANLAGG- NAR- l-— GEOSFAR |—m] BIOSFAR |—s SAKERHET

BRANSLE NINGAR OMRADE o

BUFFERT

Detta kapitel behandlar det lermaterial, hir kallat buffertmate-
rial, som appliceras mellan kapsel och berg i deponeringshilen,
samt den lera/sandblandning med vilken tuanlar och schakt ater-
fylls vid forsegling av fOrvaret.

ALLMANT

Buffertmaterialets uppgift dr att utgdra en mekanisk och kemisk
skyddszon runt kapseln samt begridnsa intransporten av korrosiva
dmnen fradn grundvatten till kapselyta och i ett senare skede be-
grinsa uttransporten av lakade radioaktiva dmnen fran kapseln.

Aterfyllningen i tunular och schakt har till uppgift dels att be-
vara den mekaniska stabiliteten hos de utspridngda utrymmena,
dels att Aterstdlla de hydrologiska fdrhdllandena i omrddet.

I figur 9-1 visas hur buffertmaterialet appliceras i deponerings-
hal och tunnlar.

BUFFERTMATERIALETS EGENSKAPER

Allmint

Genom att anvinda ren bentonit med hdg densitet erhdller man ett
buffertmaterial, som har mycket lidg hydraulisk konduktivitet och
diffusivitet och som i Svrigt har fdljande Onskvidrda egenskaper:

- god birighet, si att kapseln hdlls i sitt ldge i deponeringsha-
let

~ god virmeledningsfSrmdga, sd att den vdrme som bridnslet i kap—
seln avger Overfdrs till berget utan att kapseln eller buf-
fertmaterialet fir fOor hdg temperatur
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Figur 9-1. Principskiss for deponering.

- langtidsstabilitet, sa att materialet bibehdller sina egenska-
per under den mycket 1lianga tid som slutfdrvarets funktion
skall vidmakthallas.

Materialet bdr inte innehdlla komponenter, som pa ett avgdrande
siatt kan Oka korrosionstakten hos kopparkapseln. En pH-buffrande
funktion Hr Onskvdrd ur korrosionssynpunkt och hdrvidlag dr ben-
tonit gynnsam: pH #r ca 8-9 i vattenmdttat tillstdnd. Bentonit
har vidare god jonbytesf&rmdga, sd& att positivt laddade radionu-
klider som kan licka ut fran kapseln f8rdrdjs.

Bentonit med hdg densitet karakteriseras av férmigan att svidlla
kraftigt vid vattenupptagning. Vid forhindrad svdllning uppkom-
mer i stdllet ett hogt svdlltryck /9-1/. Denna egenskap leder
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till sjdlvldkning och homogenisering och f6rhindrar att vatten-
forande passager uppkommer i materialet. Pa grund av svdlltryc-—
ket tringer bentoniten till viss del ocksi in i och tillsluter
sprickor, som kan finnas i deponeringshdlets vdggar.

De for buffertmaterialets funktion grundldggande egenskaperna ir
beroende av att en tillrdckligt hdg densitet erhdlls i depone-
ringshdlet. Bentoniten appliceras dirfér i deponeringshdlen i
form av hdgkompakterade block. Under inverkan av intridngande
grundvatten svdller bentoniten, varvid de spalter och halrum,
som finns efter appliceringen, fylls ut. Svdllningen begridnsas
av det omgivande berget och av fyllningen i den ovanfSrliggande
tunneln, si att en tillrdckligt hSg densitet bibehdlls. Bentoni-
tens vattenupptagning sker lingsamt och motverkas ocksd i viss
médn av virmen fran kapseln.

Aven om en hSg densitet hos buffertmaterialet Hr Onskvird, finns
det en Yvre grins, eftersom fOr hdga svdlltryck kan ge icke Onsk-
virda spinningar 1 det omgivande berget. Den valda utformningen
ger en densitet av 2,0 - 2,1 ton/m3, vilket beddms vara ett
ldmpligt vidrde med hinsyn till materialets funktion. Den medfor
dessutom ett relativt enkelt tillverknings— och appliceringsfor-
farande.

Sammansdttning

Bentonit #r den geologiska beteckningen pad i naturen fdrekomman-—
de av vulkaniska askor bildade leror. De #r rika pa svdllande
lermineral, s k smektiter, varav montmorillonit Hr en vanlig va-
riant. Siddana leror har ett flertal anvindningsomraden, savdl
inom gjuteri- och oljeborrningstekniken som inom byggnadstekni-
ken och finns kommersiellt tillgidngliga i olika form. Som refe-
rensmaterial har wvalts en bentonit med beteckningen Volclay MX-
80, som utvinns i Wyoming och South Dakota, USA. Andra typer av
naturlig eller syntetiskt framstdlld smektit kan ocksi anvidndas.
MX-80 dr en s k natriumbentonit som till 907 bestdr av mineralet
montmorillonit, med natrium som dominerande adsorberad jon. Med
denna jonbeldggning fis de bista tdtnings— och svdllningsegenska-—
perna men dven bentoniter mHttade med kalcium kan ha tillfreds-—
stillande egenskaper /9-2/. Sdlunda ger kommersiellt tillgdngli-
ga kalciumbentoniter ungefdr samma svdlltryck som natriumbento-—
nit vid de densiteter det H#r frdga om i hSgkompakterat till-
stdnd. Den hydrauliska konduktiviteten &r dock ca fem ganger
hogre och formdgan till homogenisering sdmre #n hos natriumbento-
nit. Partiellt jonbyte frén natrium till kalcium kan intrdffa i
deponeringshdlen, men den hirav betingade Jkningen i hydraulisk
konduktivitet blir utan praktisk betydelse /9-3/.

De kemiska huvudkomponenterna i Volclay MX-80 dAr kisel och alumi-
nium. Till detta kommer mindre widngder natrium, magnesium och
jirn samt kalcium och kalium.
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Figur 9-2. Isostatiskt pressad bentonit kan formas till block med regelbunden form som sedan
kan byggas ihop med god passning.

Kornstorleken fdr granulat dr ca 0,07 - 0,8 mm och kompaktdensi-
teten 2,7 ton/m3. For en mera detaljerad redovisning av bentoni-
tens egenskaper och strukturella uppbyggnad, se /9-4/.

Bentonit kan innehdlla organiskt material, som kan ha betydelse
for kapselkorrosion, se kapitel 10. Halten av detta material bor
ej Sverstiga 200 mg/kg bentonit. Overskrids denna halt bSr bento-
niten renas, vilket kan ske genom uppvirmning i luft till 425°C
under 15 timmar. F8rsdk har visat att en siddan vdrmebehandling
inte paverkar bentonitens svdllningsegenskaper.
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Densitet

Bentoniten appliceras i deponeringshialet i form av tillpassade
block (fig 9-2), som pressats under ca 100 MPa tryck. Den spalt,
som mdste finnas mellan blocken och berget for att mojliggdra ap-—
pliceringen, fylls med 18st bentonitpulver. Fyllningen kan anpas-—
sas med hinsyn till Onskad slutdensitet hos det vattenmdttade
materialet. Skrymdensiteten fdr lufttorrt material dr 2,1 - 2,2
ton/m> £8r blocken och ca 1,2 ton/m> £Sr pulvret i spalterna. Me-
deldensiteten, nir all bentonit i deponeringshdlet vattenmittats
och svdllningen fdrdigutbildats, blir 2,0 - 2,1 ton/m3. Den be-
stdms av den volymbkning som blir foljden av att fogarna mellan
blocken fylls igen och bentoniten i spalterna (se fig 9-1) kom~-
primeras, samt av att bentonit fran deponeringshilet ndgot tryc-
ker undan och komprimerar den ovanfdrliggande tunnelns sand/ben-
tonitfyllning.

Kemisk stabilitet

Bentonitlager, som i naturen varit utsatta fOr temperatur, grund-
vattenfdrhallanden och tryck liknande dem som rider i slutfSrva-
ret, visar att smektitmineralen kan fOrutsdttas forbli kemiskt
stabila under de tidsrymder, som buffertmaterialet maste bibehdlla
de egenskaper, som #r vdsentliga for slutfdrvarets funktion. Sdlun-—
da har det visats att den dominerande delen av smektitinnehdllet
kommer att vara kemiskt intakt under mer Hn en miljon ar, om tem-
peraturen inte H#r Sver 100°C /9-4, 9-5/. Med denna temperaturbe-—
grinsning kommer ocksd& andra icke Onskvirda kemiska fOridndring-
ar, sdsom cementering genom kvartsutfillning, att bli fOrsumbara
/9-4/.

Hydraulisk konduktivitet och diffusivitet

Smektitrika lerors hydrauliska konduktivitet (permeabilitet) som
funktion av densiteten dr kind fran sdvdl litteraturen som fran
omfattande laboratorieundersdkningar med olika bentoniter /9-3/.

Det generella sambandet illustreras av diagrammet i fig 9-3. Vid
en densitet av 2,0 ton/m3 dr konduktiviteten ca 5 x 10714 m/s.
Detta innebdr att materialet dr praktiskt taget ogenomtridngligt
for vattenfldde sedan full vattenmittnad uppnitts.

Den liaga konduktiviteten gdr att diffusion blir den helt domine-
rande mekanismen f0r transporter av joner genom buffertmateria-
let. Diffusionsegenskaperna hos hogkompakterad bentonit har be-
stimts i laboratoriefdrsdk och det har hdrvid visats att wvaria-
tioner i skrymdensiteten inom omradet 1,6 - 2,1 ton/m” har ringa
betydelse /9-6/. Diremot spelar jonstorleken och laddningen en
avgorande roll for den hastighet med vilken jonen diffunderar /9-
7/. Sdlunda visar det sig att icke-sorberande joner (anjoner),
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Figur 9-3. Forhdllandet mellan hydraulisk konduktivitet (K) och skrymdensitet ( p,,,) fOr vatten-
mdttad natriumbentonit vid rumstemperatur. Bandet ticker de variationer som orsﬁas av inverkan
av varierande salthalt i porvattnet och spridningen av experimentella mdtdata.

sdsom jodid och klorid, migrerar mycket langsamt. Diffusionskoef-
ficienterna for dessa joner ir mindre dn 6 x 10712 mz/s.

Katjoner migrerar snabbare och hidr framgdr inverkan av jonstorle-
ken tydligt; diffusionskoefficienten fOr strontium Hr hdgst 5 x
1071l %2/s, medan den fSr cesium ir hdgst 8 x 10712 n?/s.

Birighet

De block av hogkompakterad bentonit som appliceras i deponerings-—
hdlet har god biarfdrmiga. Till utseendet och fdr kdnseln liknar
materialet tHljsten. Skjuvhdllfastheten Hdr jimfSrbar med den
for sedimentira bergarter. Vattenkvoten, dvs fdrhdllandet mellan
vattnets vikt och fasta substansens vikt, hos blocken fore appli-
ceringen i deponeringshdlen #r ca 10%. Vid full vattenmittnad av
bentoniten i deponeringshdlen blir vatteunkvoten ca 257%.

Birigheten Ar en funktion av materialets densitet. Vid den medel-
densitet som bentoniten far i deponeringshdlen vid full vatten-—
mittnad, 2,0 - 2,1 ton/m3, blir den av tyngdkraften fororsakade
neds junkningen av kapseln efter en miljon &r mindre #n 10 mm /9-8/.
Aven vid en skrymdensitet av endast 1,5 ton/m> Hr barformagan
tillrdcklig for att kapseln inte ens pa mycket lang sikt skall
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sjunka ned genom hela det underliggande bentonitskiktet. Det in-
nebdr att bentoniten har tillrdcklig bdrfdrmiga dven vid osanno-
1likt stora materialfdrluster ut i berget /9-9/.

Bentounit i kontakt med vatten i en spricka i berget kring depo-
neringshdlet svdller och trdnger ut i sprickan. Uttringningen i
sprickan beror pd att svdlltrycket i sprickan avtar med avstan-
det frdn borrhdlsviggen. Uttrdngningen motverkas av ett strom—
ningsmotstidnd beroende pid inre krafter i bentonitmaterialet samt
pd friktionen mot sprickvidggarna.

Om strémningsmotstindet f8rsummas fdr alla sprickor kommer ut—
trdngningshastigheten enbart att begridnsas av vattenupptagning-
en. Antas berget kring ett deponeringshdl ha 15 sprickor med max
vidd av 0,5 mm, kommer bentoniten att trdnga ut mindre En 3 m
under en miljon ar. Hogst 0,2 w’ bentonit rymmes i denna bergvo-
lym, dvs ca 2% av bentonitvolymen i hdlet /9-9/.

En berdkning med fem ginger flera sprickor och fem ginger stirre
sprickvidd men med strSmningsmotstidnd kvar i sprickor som &r
mindre E3n 1 mm ger att 3 m3 bentonit med densiteten 1,5 ton/m3
fyller och dirmed tHtar sprickorna i hdlets nirhet. Denna volym
bentonit motsvarar en densitetsminskning av bentoniten i depone-
ringshilet fran 2,05 ton/m3 till ca 1,9 ton/m3. /9-9/

Strommande grundvatten kan inte transportera bort lerpartiklar i
sddan mingd att det fir betydelse for densiteten hos bentoniten
i deponeringshdlet. Vattenhastigheten i sprickor med en vidd
mindre #n 0,5 mm dr i storleksordningen 0,1 3 1 mm/s. Denna has-
tighet 3dr inte tillricklig for att mekaniskt lossgdra bentonit-
partiklar dven i den 18saste gel i aktuella grundvatten /9-9/.

Svalltryck

Bentonit, som tar upp vatten vid foSrhindrad svdllning, utdvar
ett svdlltryck som Hr en funktion av materialets densitet. FOr
MX-80 har sambandet svdlltryck/densitet faststdllts vid omfattan—
de f8rsdk och jidmfdrts med teoretiska berdkningar /9-1/. Vid en
skrymdensitet av 2,0 - 2,1 ton/m3, blir svdlltrycket ca 10 MPa,
vilket verifierats av storskaliga fdltfSrsdk 1 Stripa gruva.
Ett svdlltryck av denna storleksordning dr 1ldmpligt dels
for att det i huvudsak Aaterstiller det ursprungliga spdnnings-—
tillstdndet i berget, som omger deponeringshdlen, dels fdr att
det ger en tillr3dckligt hdg svdllningspotential. Fig 9-4 wvisar
det generella sambandet mellan skrymdensitet och svdlltryck.

Virmeledningsformiga

Vdrmeledningstalet hos lufttorr hSgkompakterad bentonit med en
skrymdensitet av 2,1 ton/m3 och ea vattenkvot av ca 5 - 14% har
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Figur 9-4. Samband mellan svdlltryck (Ps) och skrymdensitet (p). Bandet ticker ungefir de varia-
tioner som orsakas av skillnader i grundvattensammansittning.

bestdmts till 0,96 - 1,15 W/(m*K). /9~10/ Motsvarande virden pa
virmekapacitiviteten dr 2,02 - 2,56 MJ/(m3-K). I deponeringshi-
len kommer vatten att tringa in i bentoniten, vilket leder till
att virmeledningsfSrmigan ®kar till 1,5 W/(m-K). Under en Gver-
gangstid kommer virmeledningstalet att vara ligre pa grund av
spalter mellan bentonitblock, kapsel och berg samt viss uttork-
ning av bentoniten nirmast kapseln. Mitningar i laboratorium /9-
11/ och i fHltfdrsdk i Stripa visar att effektiva virmelednings-
talet blir ca 0,75 W/(m*K). Kapslarnas hBgsta temperatur berik-
nas bli 80°C (jfr avsnitt 4.5.4), vilket innebir en god margi-
nal till 100°C och att smektitmineralens kemiska stabilitet be-

varas /9-4/.

Jonbyteskapacitet

Pa grund av sin hBga halt av lermineralet montmorillonit har ben-—
tonit en betydande fSrmdga att genom jonbyte fordrdja vissa nuk-
lider. Dessa fragor behandlas i kapitel 12.
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BUFFERTMATERIALETS FUNKTION

Efter deponeringen kommer vatten att tridnga in i deponeringshid-
len. Vattenupptagningen i bentoniten sker relativt langsamt; i
flertalet hidl drojer det flera ar tills full vattenmittnad upp-
nds och i vissa hal kan det dr6ja flera tiotal ar. Om ytvatten i
tunnlar hindras strdmma in i deponeringshalet, kommer vattemmztt-
nad i normalfallet inte att hinna intriffa under tiden fB8re dter-
fyllning av en fOrvaringstunnel. Ytvatten avskdrmas genom att
man gjuter en betongplatta med sarg fdre borrningen av hilet,
vilket fOrses med tickning sedan det fyllts med kapsel och bento-
nit. Betongen och tidckningen avldgsnas strax fore tunnelfyllning-
ens anbringande. Tendenser till alltfdr snabb svdllning kan, om
det visar sig behdvligt, bemistras under tiden tills tunnelater-—
fyllning skall ske genom stdmpling mellan tdckning och tunnel-
tak.

I samband med vattenupptagningen alstras s k bevidtningsvidrme,
som leder till viss temperaturfdrhdjning. Upptagningen av vatten
ger emellertid samtidigt en Okning av virmeledningsfBrmigan och
bevitningsvirmets inverkan kan ddrfdr inte urskiljas fran inver-
kan av vdrmen frdn kapseln. Det bekrdftas av de pigdende fdltfdr-
sbken 1 Stripa.

Ndr slutfdrvaret fOrseglats aterstdlls de ursprungliga grundvat-
tenférhidllandena efter hand. Vatten fir da tilltrdde ocksid fran
Sverliggande tunnel och tas upp av den hOgkompakterade bentoni-
ten. Allteftersom bentonitens vattenupptagning fortskrider, mins-
kar dess hydrauliska konduktivitet, vilket gOr att vattenupptag-
ningen gar allt lingsammare.

Svalltrycket gdr att bentonit pressas in i och tdtar sprickor i
hdlviggarna. I bentonit, som tringt in i en spricka, avtar svill-
trycket snabbt med avstandet fran hadlvdggen genom att densiteten
hos bentoniten i sprickan avtar. I de sprickor (sprickvidd < 0,5
mm), som kan mynna i ett deponeringshidl, medfdr viggfriktionen
att bentonitens intrdngning avstannar efter nigra decimeter.
Yttre delen av den intringande bentoniten bildar under inverkan
av kalciumjonerna 1 grundvattnet en stabil gel, vilket innebir
att borttransporten av lerpartiklar frdn sprickor genom grundvat-
tenerosion blir ovidsentlig /9-9/.

Till £51jd av svidllningen kommer den hSgkompakterade bentoniten
i deponeringshidlen att trdnga upp ndgra dm i sand/bentonitfyll-
ningen 1 tunneln ovanfdr. Den tidigare angivna, slutliga densite-
ten av 2,0 - 2,1 ton/m> har beriknats med hdnsyn till denna volym-—
Bkning. Densiteten kan bli ndgot ligre i deponeringshilets Ovre
del och hdgre i nedre delen. Skillnaderna blir dock ej sa stora
att det paverkar buffertmaterialets funktion. Nidgon intringning
av buffertmaterialet i sand/bentonitfyllningens porer liknande
den i sprickor kan ej ske, di porstorleken ir alltfsr liten.
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Figur 9-5. Aterfyllning med sand/bentonit i tunnel vid faltforsok i Stripa, ajskiktvis packning med
vibrering, b) sprutning med utrustning for sprutbetong.
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Vid en ogynnsam ursprunglig spdnningsfordelning och sprickorien-—
tering 1 berget kan svdlltrycket vidga vissa sprickor. Det kan
emellertid visas att denna inverkan endast stricker sig Over
ndgra meter i ldngd och ger upphov till en obetydlig bentonitfdr—
lust. Buffertmaterialets densitet paverkas ddrfdr endast margi-
nellt /9-9/.

ATERFYLLNINGSMATERIAL

Slutfdrvarets tunnlar och schakt Aaterfylls med bentonitbaserade
material, vars frimsta uppgifter dr att utgdra ett langtidsbestdn-
digt st8d for berget samt att dterstd#lla de hydrauliska fdrhal-
landena i omridet. Aterfyllningen skall ddrfdr ha minst lika 1ldg
hydraulisk konduktivitet som den bergmassa den ersitter. FOr
detta dndamdl anvindes lHmpligen en homogen blandning av 10-20%
bentonitpulver och resten sand med ldmplig korngradering /9-2/.
Blandning och homogenisering gdrs med fordel i stora blandare
och anbringandet sker ldmpligen i lager som packas med ett fler-—
tal Overfarter. Niarmast taket fylls tunneln genom insprutning av
massan. Erfarenheter fran packningar vid filtfdrsbk i Stripa, se
fig 9-5, visar att densiteten 1,8 - 2,2 ton/m3 resp 1,1 - 1,8
ton/m3 uppmitts med dessa packningsmetoder, varvid vattenhalten
varit 8 - 13% resp 11 - 227 /9-12/.

Den hydrauliska konduktiviteten hos bentonitsandblandningen upp-
gir till hogst 10™9 m/s /9-10/.

PLUGGNING AV BORRHAL OCH FORSEGLING AV TUNNLAR OCH SCHAKT

Aven om slutfSrvaret fOrliggs i ett utvalt bergparti med 1lag
sprickfrekvens, fiar man r#kna med att tunnlarna pa nagra st#llen
kommer att korsa partier av berg med forhdjd grundvattenfdring.
Sddana partier utnyttjas inte f8r deponering och isoleras fréan
omgivningen pad sa siAtt som visas i fig 9-6. Schakten Aaterfylles
till stdrsta delen med samma Aterfyllningsmaterial som tunnlarna,
dock den 6vre delen med betong och mordn. Pluggar med hdgkompak-
terad bentonit utfdrs i kombination med slitsar £for tdtning av
den bergzon som kan ha paverkats av spridngningen. Liksom i depo-
neringshdlen svdller den hSgkompakterade bentoniten och skapar
en tdt kontakt med berget samtidigt som en viss fOrskjutning av
anslutande fyllningsmassor sker, tills ett jidmviktslige uppkom-—
mer. Slutdensiteten berdknas bli 1,9 - 2 ton/m3 hos den hogkompak-—
terade Dbentoniten, vilket ger en hydraulisk konduktivitet av
10—12 m/s eller mindre, vilket motsvarar ett mycket tdtt berg.

For tdtning av borrhdl, som borrats i samband med fdrundersdk-—
ningar av olika slag, infdrs hdgkompakterade cylindriska bento-
nitkutsar i hdlen. Kutsarna anbringas i rBr, som skarvas och
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med skiktvis packning av sand/bentonit-
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HYDRAULISK KONDUKTIVITET d) Aterfylining av 6vre del av schakt med skiktvis
<«b—>»a—a—p»a«b» packning av morén och med plugg av betong.

Figur 9-6. Pluggar med hégkompakterad bentonit i slutforvarets tunnlar och schakt.

skjuts in successivt 1 hdlen. R8ren dr till ca 50% perforerade
med hal med diametern ca 1 cm. Vid vattenupptagning svidller ben-
toniten ut och fyller borrhdlet som en homogen massa med en slut-—
densitet av 1,7 - 2,0 ton/m3, se fig 9-7 /9-13/. D&ar borrhdlen pas-
serar starkt uppsprucket berg, didr det finns risk for material-
forlust, kan man anvinda kutsar av sand/bentonit eller magnesium-
oxid. Den fOrstnimndas innehdll av grdvre korn blockerar sprick-
Oppningar. Magnesiumoxiden hydratiseras, sviller och bildar tit-
slutande stabila pluggar av Mg(OH), (brucit).
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Figur 9-7. Perforerat metallrér med kutsar av hégkompakterad bentonit. Vinstra bilden fore ned-
sinkning i vatten. Hogra bilden efter 24 timmar i vatten.

MATERIALKONTROLL

Rommersiell bentonit kan anvindas som utgingspunkt f8r framstdll-
ning av block av hOgkompakterad bentonit. Bentoniter med stdrre
inslag av vissa mineral, t ex kalcit, grafit och pyrit, bSr dock
undvikas. De egenskaper som framfdr allt Hr Onskvirda, dvs lag
hydraulisk konduktivitet, god svdllningsfdrmiga och jonbyteskapa-
citet, stdr i proportion till smektithalten. Det H#r ddrfdr gynn-
samt att anvidnda sd smektitrik bentonit som mdjligt. Foljande
kriterier och kontrollmoment bhdr tillHmpas:

1. Lerhalten (andelen partiklar mindre dn 2 um) b8r vara minst
ca 80 viktprocent. Detta kontrolleras med slamningsanalys.

2. Smektitmineral bBr utgdra minst 70% av lerfraktionen. Mi-
neralidentifiering gbrs med rontgendiffraktionsanalys. LG-
pande leveranskontroll gdrs med hjdlp av flytgrdnsbestim-
ning (WL > 250%) eller likvdirdig metod.

3. Halten sulfider och organiskt material skall vardera vara
ldgre dn 200 mg/kg (jfr kapitel 10). Kontrolleras med kemisk
analys.
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Den bentonit av typ Volclay MX-80, som utprovats inom KBS, upp-
fyller dessa krav, varvid emellertid vdrmebehandling har erford-

rats for att minska halten av sulfider och organiskt material
till ovan angivna vidrde.
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KAPSEL OCH KAPSELKORROSION
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KAPSEL

Detta kapitel beskriver grunderna for valet av kapselmaterial,
tilldmpliga metoder for tillverkning och kontroll samt den meka-
niska och kemiska paverkan som slutfdrvaringen kan ge. Kapitlet
avslutas med en beddmning av den minsta tid det kommer att ta
for kapslar med olika viggtjocklek att penetreras.

KAPSELNS FUNKTION

Kapselns uppgift dr att under lang tid helt innesluta det anvin-
da brdnslet och ddrmed forhindra spridning av radioaktiva Hmnen
med grundvattnet. FOrst ndr kapseln penetrerats genom korrosion
eller om kapselbrott orsakats av mekaniska pak#nningar kan sadan

spridning ske.

Kapselns vidggtjocklek dr avgdrande for vid vilken tidpunkt pene-~
tration pa grund av korrosion tidigast kan fdrutses iga rum. Va-
riationer inom ett slutfdrvar av grundvattenfldode, gruandvattensam—
mansdttning, och korrosionsangreppets karaktdr leder till en avse-
vidrd utspridning i tiden av de enskilda kapselgenombrotten. For-—
utom att en stdrre viggtjocklek leder till en stOrre livslidngd
hos kapslarna, leder den ocksd till en stdrre utspridning i tiden
av de enskilda kapselgenombrotten. Dessa fdrhdllanden samt av-
klingningstakten hos de radioaktiva Hmnena i bridnslet utgdr grun-—
den for val av viggtjocklek hos kapseln.

MATERIALVAL

I slutfdrvaret kommer paverkan pa kapslarna att bestimmas av den
kemiska milj8 som rader i deponeringshalet. Grundvattensamman-
sittningen dr hdr av grundliggande betydelse. Eftersom mycket
hdga krav stdlls pd kapslarnas livsldngd vore det OJnskvirt att
ha tillgang till ett kapselmaterial, som #Ar termodynamiskt sta-
bilt i den aktuella miljdn. Korrosionskinetiska data skulle da
inte behdva virderas 1 samband med livstidsbedSmningen. Koppar
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Figur 10-1. Svetsad kopparkapsel.

dr det ddlaste av de vanliga konstruktionsmaterialen. Den Hr ter-
modynamiskt stabil i rent vatten. Detta innebdr att i grundvat-
ten kommer korrosionen av koppar att bestdmmas av tillfSrseln av
i vattnet 16sta korrosiva Hmnen. Dessa 3dr huvudsakligen 16st
syre och for reducerande grundvattenfdrhdllanden, 18st sulfid.

Olegerad koppar har ddrfor valts som kapselmaterial. Av dels korro-
sionsbestdndighetsskdl, dels tillverkningstekniska sk#l har tva
typer av syrefri koppar studerats, dels s k Oxygen Free High Con-
ductivity Copper (OFHC), dels syrefri fosfordesoxiderad koppar
med hdg elektrisk ledningsfdrmiaga (PHC).
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Figur 10-2. Kopparkapsel framstilld med het isostatisk pressning.

TILLVERKNINGSTEKNIK OCH KONTROLL

Som framgdtt av avsnitt 4.4 finns det tva alternativa inkapslings-—
forfaranden, dels ett alternativ ddr kapseln fylls med bly och
forsluts med elektronstralesvetsning och dels ett alternativ dir
kapseln fylls med kopparpulver och forsluts, samtidigt som koppar-
pulvret kompakteras, med het isostatisk pressning (HIP). I bada
alternativen Ar kapseln fOrtillverkad av syrefri smidd koppar.

Forslutning med elektronstridlesvetsning

Vid alternativet elektronstralesvetsning fylls utrymmet mellan
brinslepatronerna och kopparviggen med bly. Midngden brinsle i en
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kapsel bestims av brdnslets resteffekt (jfr avsnitt 4.4.2).

Efter att blyets Overyta planbearbetats, paldggs ett lock (se
fig 10-1) som fastsvetsas radiellt med elektronstralesvetsning

/10-2/.

Forslutning med het isostatisk pressning

Vid alternativet het isostatisk pressning fylls utrymmet mellan
brinslet och kopparkapseln med kopparpulver, som packas genom vib-
rering till en nivd motsvarande lockets underkant, se fig 10-2.
Diarefter liggs locket pa och kapseln med lock placeras i en tunn-
viggig behdllare. Efter att luften pumpats ut, pressas behalla—
ren och kopparpulver och kapsel vid 500°C och 150 MPa till en ho-
mogen kropp. Dirvid sintras samtidigt locket ihop med kapseln

/10-1/.

Kvalitetskrav och kvalitetskontroll

F6r att upprdtthdlla sikerhet och drifttillgdnglighet i inkaps-
lingsstationen och sdkerhet i slutfdrvaret krdvs en effektiv kva-
litetskontroll. Till denna kontroll hor dels kvalitetsdvervak-
ning av leveranser av ramaterial och halvfabrikat, dels Gvervak-
ning av processer och kvalitetskontroll av slutprodukterna.

I anslutning till projekteringen och konstruktionen av utrust-
ningarna fOr kapseltillverkning fOrutses sdvdl tillverknings-
som kontrollmetoder bli utvecklade och testade i pilotuppstdll-
ningar.

Kontroll och Overvakning av firdiga kapslar och ramaterial som
koppar och bly genomfdors med etablerade kvalitetskontrollmeto—
der.

Ankomstkontroll av ramaterial kan omfatta

~ kemisk analys av grundmaterial

- mekanisk och metallografisk kontroll av grundmaterial
- okulidrkontroll av ytor och ultraljudkontroll av gods
Processkontroll kan omfatta

- ©Yvervakning och registrering av produktionsparametrar
Kontroll av kapseln kan omfatta

- okuldrkontroll av kapselns ytor och fogar

- dimensionskontroll
~ ultral judkontroll av fogar
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Registrerade avvikelser fran normala processparametrar skall for-
anleda mer omfattande kontroll och eventuell kassering av slut-
produkten, dvs den felaktigt utfdrda processen gors om.

Det mest kritiska momentet i kapseltillverkningen dr forslutning-
en av kapseln. Kontroll av fdrslutningen tdnks ske, dels med oku-—
ldirkontroll for att faststdlla att fogens ytteryta dr slit och
porfri och dels med ultraljudkontroll av de djupare delarna av
fogen.

Kontrollmetodiken anpassas till tilldmpad fogteknik f&r att de-
tektera de mest sannolika defekterna. For en varm isostatpressad
fog dr dessa bristande bindning (laminering) mellan tvAd plana
ytor. En elektronstridlesvetsad fog fdrvintas i fdrsta hand kunna
ha defekter i form av porer, antingen 1 ni#ra sfirisk form eller
som utdragna (cylindriska) kaviteter /10-2/.

Prov med wultraljudkontroll har visat att man genom 100 mm tjock
koppar och med immersionsprovning med fokuserat ultraljud kan de-
tektera porer (kaviteter) med en diameter mindre #n 2 mm /10-3/.

MEKANISK PAVERKAN PA KAPSELN

I koppargodset kommer att fSrekomma mekaniska spanningar, som
kan ha sitt ursprung i sdvdl tillverkning och hantering som f&r-
hédllandena i slutfdrvaret. Beroende pa tillverkningsteknik ar
dessa mekaniska spinningar nagot olika fdr den svetsade kapseln
och den hetisostatpressade kapseln.

Kvarblivna spdnningar fran tillverkningen

Genom anspidnningsglddgning kan utgingsmaterialet, dvs den tomma
kapseln och locket gdras spinningsfria fore fyllning och fdrslut-
ning. Vid hetisostatpressning kommer emellertid kompakteringen
av kopparpulvret tillsammans med skillnaderna i vdrmeutvidgning
mellan koppar och brinsleelement att ge upphov till kvarstdende
spanningar i ytan av kapseln efter kylning till jidmviktstempera-
tur. Dessa spidnningar dr sd stora att man mdste fOrutsdtta att
koppargodset deformeras plastiskt. Berdkningar har visat att kap-
seln fidr ringspinningar p& 45-105 MPa, medan axialspdnningarna
blir ca 120 MPa/10-1/, dvs klart under brottgridnsen for koppar
(£f6r mjukglddgad koppar ca 225 MPa, for kalldragen koppar ca 450
MPa).

For den svetsade kapseln kan kvarstdende spinningar uppkomma i
samband med pasvetsningen av locket. Det #r rimligt att fSrutsit-
ta att dessa spdnningar ir sd stora att godset deformeras plas-
tiskt i svetszonen och att storleken pa spdnningarna ir jamforba-
ra med vad man fir vid hetisostatisk pressning.
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Yttre krafter

Vattenupptagning och svdllning av bentoniten tillsammans med det
hydrostatiska trycket pa deponeringsdjupet ger upphov till ett
nira isostatiskt tryck pa maximalt ca 15 MPa. For den isostat-
pressade kapseln, som under tillverkningen varit utsatt for ett
betydligt hSgre tryck (ca 150 MPa), kommer detta yttre tryck sna-
rast att minska dragspinningarna i koppargodset och leder alltsa
knappast till Skade mekaniska pakdnningar pa kapseln.

Den svetsade blyfyllda kapseln far f8rutsittas ha porer i bly-
fyllning, dels pd grund av ofullstidndig blyfyllning och dels pa
grund av att ett tomrum maste ldmnas mellan blyets Overyta och
lockets underkant for att lockpasittning och igensvetsning skall
kunna genomfdras problemfritt. Det yttre trycket leder da till
att blyet genom krypning fyller dessa porer med resultatet att
kopparkapseln kan deformeras. Spinningarna orsakade av yttre
kraft bedoms ligga klart under brottgrinsen for koppar.

Inre krafter

Under slutfdrvaringstiden kommer ett inre tryck av helium att
byggas upp pa grund av alfasdnderfall i briZnslestavarna. Detta
heliumOvertryck kommer i de mest ogynnsamma fallen (PWR brinsle
45 MWd/kglU /10-4/) att uppgd till ca 16 MPa efter 10° &r. Detta
ir ungefir samma tryck som det yttre trycket pd kapseln fran ben-—
toniten och det hydrostatiska trycket pd ca 500 m djup. Heliumut-
vecklingen i bridnslet kommer alltsd inte att ge upphov till spidn-
ningar i kapseln, som Overstiger de initiala kapselspdnningarna
orsakade av hetisostatpressningen respektive elektronstrdlesvets-—
ningen.

KEMISK PAVERKAN PA KAPSELN

Kemisk miljo

Eftersom koppar H#r stabilt i rent vatten kan korrosion endast or-
sakas av dmnen 18sta i grundvattnet. Kapselns kemiska miljo defi-
nieras av den kemiska sammansZttningen pd det grundvatten, som
kommer i kontakt med kapseln, och dessutom av buffertmassans sam-
mansittning. Ovriga parametrar, som kan paverka korrosionen, ir
temperatur och tryckfdrhdllanden i forvaret.

Avfallets virmeutveckling ger upphov till en fOrhdjd temperatur
intill kapseln. Den maximala temperaturen, ca SOOC, nas 50 -
400 ar efter deponeringen beroende pd forvarsutformningen. Efter
ndgra tusen 4r har temperaturen sjunkit till ca 50°C.
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Det hydrostatiska trycket motsvarande 500 m grundvattendjup &r
ca 5 MPa. Detta skall adderas till den omgivande buffertmassans
svdlltryck pa 5 - 10 MPa.

Sammansdttningen pa det vatten, som star i kontakt med kapseln,
bestdms dels av sammansittningen pa det regionala grundvattnet i
deponeringsomradet och dels av sammansdttningen pia buffertmassan.
Vid kapseltjocklekar pd flera centimeter kommer radiolys av vat-
ten inte att ge ndgon paverkan av betydelse /10-5/.

Sammansdttningen av det grundvatten som anvidnts vid korrosionsbe-
domningarna finns angivet i tabell 10-1. Dessa virden grundar
sig pd analysresultat fran vattenprovtagningar i undersSkta omra-
den, se kapitel 7.

Tabell 10-1. FOrutsatt sammansdttning av djupa granitiska grund-
vatten (halter i mg/1)

pH 7-9
Eh(V) 0 - (- 0,45)
HCO} 90 - 275
soZ‘ 0,5 - 15
NO3 0,01 - 0,05
c1- 4 - 151)
HS™ 0-0,5
ca2t 10 - 40
relt 0,02 = 5

Fe (tot) 1 -5
NHZ 0,05 - 0,2
TOC 1 -8

1) BedOmning har gjorts dven for kloridhalter upp till 35 000
mg/1.

Korrosionsprocesser, allmint

Korrosion dr en redoxprocess dir metaller oxideras. Reaktionen
kan ske antingen elektrokemiskt eller genom direkt kemisk at-
tack. Koppar dr termodynamiskt stabil i rent vatten, eftersom vid-
tejoner inte dr ett tillridckligt starkt oxidationsmedel.

Vdtejoner kan emellertid tjdna som oxidant under fOrutsdttning
att bildade kopparjoner binds i en fOrening med mycket 1lag fri
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energi (ligre dn kopparoxidens). En siddan fdrening dr kopparsul-
fid. Finns sulfidjoner nirvarande kan didrfor kopparkorrosion ske
i en omfattning som motsvarar tillgdngen pa sulfid.

Den genomgang av fdrutsittningarna for korrosionsreaktioner vid
kopparytan som redovisas i /10-5/ visar att fritt syre och sul-
fid, dr de enda dmnen som i praktiken kan orsaka korrosion. Rent
termodynamiskt kan visserligen ocksa sulfat fungera som oxidant
under bildning av kopparsulfid om reaktionen dr kopplad med en
oxidation av t ex tvavirt jdrn till trevdrt. Geologisk evidens
gor det emellertid sannolikt att denna reaktion i praktiken inte
alls #ger rum (den Hr kinetiskt hZmmad). Detta senare gidller
dven en annan termodynamiskt m8jlig oxidant, nimligen nitrat.
Halten nitrat #r dessutom si lag att denna oxidant inte torde be-
hdva beaktas /10-5/.

Eftersom vattenflddet genom det mycket tdta buffertmaterialet Hr
forsumbart sker materialtransport enbart genom diffusion.

Ut8ver dessa allmdnna korrosionsfenomen kan dven viss lokalise-

rad korrosion upptridda. Dessa har identifierats som spaltkorro-
sion, spdnningskorrosionssprickning och gropfridtning.

Syrekorrosion

Fritt syre saknas i stort sett i grundvatten i berg p& stora
djup. Detta beror pd f8rekomsten av tvavidrt jdrn i mineraler i
berget. Konservativt har den hSgsta halten 18st syre i aktuella
grundvattnet satts till 0,1 ppm. Detta ger med flodet 1 1/ (m?.
iar) en maximal mingd genom syre oxiderad koppar pd mindre #n 3 kg
pd en miljon ar.

Utdver den midngd syre, som tillfdrs med grundvattnet, blir rela-
tivt stora midngder luftsyre instdngda i buffertmassans porer
vid fOrseglingen av fOrvaret. Den dominerande mdngden luftsyre
finns i bentonitsandblandningen i tunneln ovanfdr deponeringsha-
len. Detta syre kommer att reagera med Fe(II) i berget. Syret
vandrar littare till tunnelvdggen och diffunderar in nagra mm i
berget #n det diffunderar 2,5 m genom kompakterad lera i halet
till kapseln. Ber#kningar visar att endast nagra f4 procent av
syret i tunneln (ndgra fi mol 0,) kommer att nd kopparkapseln.
Detta kan oxidera mindre #n 0,5 kg koppar /10-5/.

Ytterligare bidrag till oxidanttillfdrseln kommer frin radioly-
tisk sOnderdelning av vatten pd grund av gammastralningen frén
avfallet. P3 grund av skdrmningen fran kopparbehdllaren och re-
kombinationsreaktioner blir denna effekt emellertid relativt be-
grinsad. I n#rvaro av jirn(II) skulle mingden oxiderad koppar pa
grund av radiolys vara mindre #n 10 kg p& en miljon &r fdr en
kapsel med en viggtjocklek pa 60 mm. Om viggtjockleken Okas till
100 mm eller mer blir oxidationen genom radiolys helt fOrsumbar.
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Ndr kapseln genombrutits kan Hven a-stralningen ge upphov till
radiolys. Efter det fOrsta genombrottet tillskrivs dock inte kap-
seln nagon barridrfunktion.

Sulfidkorrosion

Liksom fo6r syrekorrosion kan man indela den av sulfid orsakade
korrosionen i tva bidrag; dels sulfid till1f8rd genom grundvattnet
och dels sulfid fran buffertmaterial och tunnelfyllning. Liksom
f8r syre Hr emellertid ocksia sulfidtillgdngen i djupa grundvat-
ten begrinsad, bland annat genom ndrvaron av jdrn, som binder
sulfiden som svarl8slig jdArnsulfid /10-6/.

Utdver den sulfid, som kommer genom grundvatten och buffertmas-
sa, kan sulfid teoretiskt bildas genom mikrobiologisk reduktion
av sulfat i grundvatten och bentonit. Denna reduktion kriver nir-
varo av nedbrytbart organiskt material, som dels kan tdnkas till-
foras genom grundvattnet, men som dven finns tillgdngligt i buf-
fertmassan (konservativt uppskattat till maximalt 200 mg/kg).
Den totala mingd sulfid som kan finnas tillgdnglig genom direkt-
til1fdrsel och mikrobiell aktivitet motsvarar en korrosion av ca
25 kg koppar per kapsel och en miljon ar.

Buffertmaterialet innehaller (efter eventuellt oxiderande vHrme-
behandling) mycket smd mdngder sulfid; ca 200 mg/kg, huvudsakli-
gen som svarldslig pyrit. Denna sulfidmingd kan korrodera maxi-
malt ca 3,5 kg koppar.

Det sammanlagda bidraget till kopparkorrosionen frdn sulfid fran
tunnlar, deponeringshdal och grundvattenflddet skulle pad en mil-
jon Ar uppgd till hogst 30 ke.

Kloridkorrosion

Vdtejoner kan oxidera koppar i ndrvaro av Cl~ vid lagt pH-virde.
Sadant kan tdnkas uppkomma i vissa spalter och porer, dir det sé&-
lunda finns risk fOr spaltkorrosion. Detta kan wundvikas genom
att tillse att inga utvidndiga spalter eller porer finns i kapsel-
konstruktionen. Den spalt, som finns mellan buffertmassan och
kapselvidggen, bedoms dock ej leda till spaltkorrosion, eftersom
buffertmassan hindrar uppkomsten av lagt pH-vdrde i denna spalt.

Oxidation med sulfat

Utredningar har visat att reduktion av sulfat till sulfid i frén-—
varo av katalysator forldper sa extremt langsamt vid temperatu—
rer under 200°C, att oxidationen Hr fOrsumbar Hven under geolo-
giska tidsperioder. Sulfat har ddrfdr bedOmts som en osannolik
oxidant vid fdrvarsfdrhidllanden. Reaktionen #r dirutSver begrin-
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sad av tillgangen till tvavdrt jdrn. Vid det till synes osannoli-
ka antagandet att denna reaktion Hger rum kan korrosionen ned-
bringas genom en granitplugg i hdlets mynning for att begridnsa
diffusionsarean frén tunneln, eller genom val av en svavelfattig
bentonitkvalitet.

Den enda kdnda katalysatorn for sulfatreduktion dr mikrobiolo-
gisk katalys. Mikroorganismerna kriaver dock for sin livsprocess
tillgdng till organiskt material. Vid Sverskott p&d sulfat blir
d& tillgdngen pd& organiskt material bestdmmande f8r korrosionens
omfattning, som tagits i beaktande i 10.6.4.

Spidnningskorrosion

Undersdkningar av kdnsligheten for spidnningskorrosionssprickning
med den s k konstanttSjiningsmetoden har visat att bade OFHC-kop-
par och PHC-koppar har en viss spidnningskorrosionskidnslighet i
nitrithaltiga vattenlSsningar /10-7/. Nitrithalter av betydelse
forekommer inte 1 de fOr slutfdrvaret aktuella grundvattnen.
Spdnningskorrosionssprickning beddms diErfdr som osannolik for
kapslar av OFHC-koppar eller PHC-koppar under de deponeringsfor-
hiallanden som preciserats.

Angreppets form och tillvixt

Pa grund av den l8ga tillfSrseln av oxidanter till kapseln har
endast de lokala korrosionsangreppen avgorande betydelse for kap—
selns livslingd. Den viktigaste lokala korrosionen Hr da grop-
frdtningen.

Erfarenhetsmdssigt kan sambandet mellan fritgropsdjup (P) och
tid uttryckas med ekvationen /10-5/

P = A(t-ty)"

ddr typ Zr inkubationstiden innan gropfridtningen startar
A dr en konstant
n dr en konstant med vdrde mellan O och 1.

Denna ekvation visar att tillvixthastigheten £for en frdtgrop
avtar med tiden.

Tiden f£0r genomfritning Okar starkt med viggtjockleken och vid
tillrdckligt tjock vdgg fSrvintas fritgropens tillvdxt praktiskt
taget avstanna med tiden. Det fortsatta angreppet sker da sd att
befintliga gropar tillvixer pa bredden och nya fritgropar initie-
ras. Vid extremt tjocka viggar far angreppet dirfdr nirmast ka-
raktdren av en bortfrdtt ytzon med variationer i djupet.
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Kvoten mellan frdtgropsdjup och medelfridtning kallas gropfrdt-
ningsfaktorn och det st8rsta virde pd gropfritningsfaktorn som
observerats vid exponering av koppar i jord dr 25. Detta virde
kan betraktas som mycket konservativt och undersSkningar av ar-
keologiskt material, nativ koppar och s k jordtag for askledare
har visat att ett sannolikt hdgsta vidrde fOr gropfridtningsfak-
torn dar 5 /10-5/.

Utifrdn tillgdnglig kopparyta hos varje kapsel och tillfdrseln
av oxidanter har medelfrdtningen pa varje kopparkapsel kunnat be-
riknas som funktion av exponeringstiden. Ur medelsfrdtningen har
maximala fridtdjupet berdknats genom att multiplicera med grop-
fratningsfaktorn. BerZkningarna har genomfdrts f8r ett sannolikt
fall med den hdgsta gropfratningsfaktorn satt till 5 och ett
ogynnsamt fall med den hdgsta gropfridtningsfaktorn 25. Resulta-
ten redovisas i tabell 10-2.

Tabell 10-2. Maximala fritgropsdjup (mm) vid olika tider och for olika

kapseltjocklekar.
Exponeringstid
(3r) 103 104 100 106
Gropfridtnings—
faktor 5 25 5 25 5 25 5 25
Kapseltjocklek Fridtgropsd jup (mm)
10 mm 0,6 3,0 0,7 3,3 1,1 5,8 5,5 penetrerad
60 mm 0,6 3,0 0,6 3,0 0,9 4,5 3,6 18
100 mm 0,6 3,0 0,6 3,0 0,9 4,5 3,5 17
200 mm 0,6 3,0 0,6 3,0 0,9 4,5 3,4 17
10.6 KAPSELNS LIVSLANGD OCH GENOMBROTTENS FORDELNING I TIDEN

Den expertgrupp, som behandlat kapselkorrosion har sammanfattat
resultaten av sina beridkningar enligt tabell 10-3.

Genomfratning kommer inte att ske samtidigt fSr alla kapslar,
utan avsevird spridning kan fOrvintas beroende pa variationer i
det omgivande bergets sprickighet, tunnlarnas fyllning, bentoni-
tens fororeningsgrad, grundvattnets sammansdttning etc.
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Tabell 10-3. [Kapselns livslingd for olika vidggtjocklekar enligt

/10-5/.
Vdggt jocklek Tid till fSrsta genomfrdtning
(mm) (3r)
Sannolikt fall Ogynnsamt fall
10 >100 107
60 >106 >100
100 >106 >10°

200 >100 >106
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BRANSLE OCH BRANSLEUPPLOSNING

r=======r
ANVANT ANLAGG- NAR- A A A
BRANSLE 1 NINGAR OMRADE GEOSFAR BIOSFAR SAKERHET

BRANSLE

I detta kapitel redovisas mekanismer och egenskaper som paverkar
uppldsningen av radioaktiva dmnen i det anvidnda k#rnbrinslet om
detta kommer i kontakt med grundvatten.

BRANSLEUPPLOSNINGENS BETYDELSE

Det anvinda brinslet sjdlv utgdr den innersta av de barriidrer
som ingdr i slutfdrvarets barriidrsystem. Om kopparkapseln pene-
treras medfSr brinslematrisens (urandioxidens) laga 13slighet en
begrdnsning av spridningstakten for de lianglivade radionuklider-
na, frimst aktiniderna.

KARAKTARISERING AV BRANSLEMATRISEN OCH NUKLIDFORDELNINGEN
I BRANSLET

Efter bestralning i reaktorn dr bridnslekutsarna starkt sdnder-
spruckna. Under driften di brdnslet varit utsatt f8r f8rhdjd tem-
peratur (1l 200°C - 1 300°C) kan gasformiga klyvningsprodukter ha
migrerat till korngridmserna och bildat bubblor. Detta kan i en
del fall dven ge upphov till Oppen porositet. Cesium, jod och
dven t ex tellur kan delvis medfdlja fissionsgaserna och anrikas
i brdnslets porer eller spalten mellan kuts och holje.

Vissa besldktade metaller, som teknetium, molybden, rutenium,
rhodium och palladium kan bilda metalliska inneslutningar huvud-
sakligen vid korngrinserna, men ibland ocksda i anslutning till
porer. Mingden av dessa inneslutningar 4dr okdnd, men bildningen
anses bero pa faktorer som driftstemperatur, utbrdnning och for-
hdllandet syre-metall i brinslet.

Aktiniderna forekommer i fast 18sning i UOjp-matrisen, med en an-
rikning mot ytan av brdnslekutsen. Detta beror pa att aktinider-



11:2

11.3

11.3.1

11.3.2

na till Overvidgande del bildas genom absorption av epitermiska
neutroner och att fl8det av dessa dr stSrst i ytan p& brinslekut-
sen. Den hdgsta halten aktinider finns ddrfSr i en smal zon i
kutsens periferi.

EXPERIMENTELLA UNDERSOKNINGAR

Relativt fA& undersBkningar av korrosion/lakning av anvint kirn-
brinsle har gjorts. Vid sidan av de svenska insatserna /11-1, 11~
2/ har undersSkningar utfdrts av AECL, Whiteshell Nuclear Re-
search Establishment, Kanada /11-3 till 11-6/, Battelle, Pacific
Northwest Laboratory, USA /11-7, 11-8/ och Los Alamos Scientific
Laboratory, USA /11-9/. UndersBkningarna har varit av tva slag;
dels mer grundldggande studier av korrosionen av U0y under oxide-
rande forhdllanden /11-10, 11-11/, dels rena laknings/korrosions-—
prov pad utbrdnt kdrnbrdnsle. Under sdvdl oxiderande /11-1, 11-2,
11-3, 11-4, 11-7, 11-8/ som reducerande fdrhdllanden /11-2, 11-
6/. Resultaten av dessa f8rsSk som genomfdrts under i Odvrigt
ridtt skiftande f8rhallanden visar i huvudsak samma tendenser.

Cesium och jod

Cesium, som delvis segregerat till spalten mellan bridnslekutsar
och zircaloyhBlje, lakas selektivt och fOr oskadat brinsle frén
normal drift kan pad ndgra veckor en eller nigra procent av hela
cesiuminventariet 1 bri#nslet lakas ut /11-2, 11-3, 11-6/. En
mindre andel av BWR-stavarna fran normal drift har visat sig ha
hogre frigdrelse av fissionsgaser och erfarenhetsmissigt foljer
frigérelse av cesium och jod fissionsgaserna. Dessa stavar skul-
le ddrfor kunna sldppa inda upp till 10% av cesium- och jodinven-
tariet pa ndgra veckor. For PWR-brdnsle kan for ett mindre antal
av brdnslestavarna dnda upp till 30% av cesium— och jodinventari-
et vara snabbt tillgingligt.

Strontium och Ovriga fissionsprodukter

Strontium frigdrs i langsammare takt #n cesium och jod. Halten
av strontium i lakldsningen Okar med tiden, se figurerna 11-1
och 11-2. Lakhastigheten i de svenska fOrsdken Ar omkring 3 x 1076
d} som andel av inventariet utlakat per dag /11-2/. Ty?iska
lakhastigheter i de kanadensiska undersSkningarna dr 1 x 10~ at
for de flesta av fissionsprodukterna /11-6/. Resultaten fran
Battelle och Los Alamos /11-7, 11-8, 11-9/ #r rapporterade i en-—
heter, som dr svira att Overfdra till "del av inventariet per
dag"”, vilket f8rsvarar en jdmfdrelse. Ett Sverslag visar emeller-
tid att Hven dessa resultat ligger 1 samma intervall som de
svenska och kandensiska vdrdena. Avvikelser pd en till en och en
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Figur 11-1. Koncentration av Iost strontium i lakvatten (grundvatten) som funktion av kontakttid.
(Frdn data ur [11-2/).
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Figur 11-2. Koncentration av I0st strontium i lakvatten (grundvatten) som funktion ay kontakttid.
(Frdn /11-6/).

halv tiopotens mellan resultaten fran olika laboratorier kan for-
klaras med olikheter mellan brdnsleproverna, som t ex utbrin-
ning, specifik yta etc.
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Strontium tycks ha en relativt homogen fOrdelning i allt uran-
dioxidbridnsle och strontiumlakningen, med undantag f5r en fOr-
hdjd initial lakhastighet, har dirfdr fOreslagits som ett matt
pa upplBsningshastigheten f8r brinslematrisen /11-2, 11-6/.

Uran och Ovriga aktinider

Uran och aktiniderna visar oregelbundenheter vid lakningen. Lak-
hastigheten avtar med tiden och ett mdttnadstillstand uppnds vid
relativt 1liga koncentrationer /11-2, 11-9, 11-11/. De lakhastig-
heter f£fOr uran som observerats i de svenska fOrsOken ligger
under 1077 a7l och £6r plutonium omkring 1072 d”! /11-2/. De ka-
nadensiska undersdkningarna uppvisar lakrater £f8r uran omkring 5
x 1078 a1 och for plutonium omkring 1078 a1 /11-6/. Fér Battel-
le och Los Alamos giller dven hir att det #r svart att direkt
jimfSra pga andra enheter, men ett Overslag visar Aaterigen att
resultaten ir av samma storleksordning /11-7, 11-8, 11-9/.

De undersSkningar som gjorts pa brdnsle under reducerande fdrhal-
landen visar, att upplOsningstakten fOr utbrdnt bridnsle Hr ligre
i reducerande miljé /11-2, 11-6/. Mitt som lakhastigheten f£0&r
905y sjunker upplSsningshastigheten med en faktor 30 /11-2/. Kon-
centrationen av uran i 18sning 1ligger pd nagra tiotals ppb.
Detta #r hOgre halt #n vad man kan f8rvdnta sig utifrdn termo-
dynamiska Overviganden, men de indikerar att under reducerande
forhdllanden kommer brinsleuppldsningen att gd avsevirt langsam-
mare in under ovan angivna oxiderande fdrhallanden.

MODELLER FOR BRANSLEUPPLOSNING

Matrisuppldsning baserat pd uppmdtta lakhastigheter

Under syrefria (reducerande) fdrhdllanden ir U0y mycket stabil
och svarldslig i vatten. De mekanismer fOr reaktion mellan U0,
och vatten under oxiderande f&rhallanden, som fOreslagits, inne-
bir en oxidation och upplSsning med utfdllning av nya fasta uran-
(VI)fSreningar /11-6, 11-10/. Skulle detta dven gdlla fSr upplds-—
ning av utbrdnt brdnsle i kontakt med grundvatten innebdr det
att Hmnen inneslutna i urandioxidmatrisen skulle kunna frigSras
kontinuerligt i takt med omvandlingen av matrisen fran fyrvidrd
oxid till nya fasta uran(VI)fOreningar, dven om halten uran i
18sning inte 8kar. Denna omvandling styrs d4 bland annat av ox-
idanttillfdrseln, som ir nddvindig for att oxidera uran{(IV) till
uran(VI). UtOver oxidanter, som tillforts med grundvattnet kan
man fO8r ndrvarande inte utesluta att en viss tillfdrsel av oxide-
rande Hmnen sker pa& grund av radiolys av det vatten, som kommer
i kontakt med exponerat brinsle.
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Frigbrelsen av 9OSr, som bSr vara tidmligen jdmnt fordelad i
brinslematrisen, kan anvidndas som madtt pad matrisomvandlingen vid
lakfSrsSk. Aven Bvriga nuklider kan i princip frigBras samtidigt
med upplOsningen av den ursprungliga uran(IV)oxidmatrisen men i
realiteten kommer man att f4 en betydande medfidllning med de nya
uran(VI)fdreningarna. Detta gHdller frdmst aktiniderna som Hr ke-
miskt mycket lika uran. Experimentellt har detta verifierats for
medfdllning av plutonium i uran /11-12/. For de dmnen som i 1lik-
het med aktiniderna tenderar att medfillas med uran styrs sale-
des frigdrelsen till 18sningen av sjdlva nettouppldsningen av
uran i den min dessa #mnen i sjdlva verket inte har mycket ligre
16slighet dn uran sjdlv. Uppldsningen av den fasta uranmatrisen,
vare sig den har omvandlats eller inte, bendmns i fortsdttningen
matrisupplSsning och 4r styrd av uranlSsligheten. Ovriga Hmnen
antas ddrvid jdmnt fSrdelade i de fasta uranfaserna och frigSres
i takt med nettouppldsningen av uran. En snabbare frigdrelse av
14ttlosliga dmnen med ringa tendens att bindas i fasta uranfaser
kan emellertid inte uteslutas.

De strontium—lakhastigheter, som uppmidtts £0r hdgutbrdnt brdnsle
(~40 MWd/kg U) under oxiderande fdrhiallanden och relativt korta
experimenttider, Hr ungefir 3 x 1070 471, petta motsvarar en om-
vandlingstid pa ca 1 000 ar for hela bridnslemdngden i en kapsel.
Lingtidsexperiment (upp till 900 dagar /11-5, 11-8/) visar emel-
lertid en successivt sjunkande lakhastighet for strontium under
de forsta 300 dagarna av experimentet. Efter ca 300 dagar dr lak-
hastigheten for Sr ungefdr en 100-del av begynnelsevirdet, vil-
ket ger en motsvarande ldngre omvandlingstid for hela bridnsle-
mdngden. De lakhastigheter som uppmitts £0r uran ger en upplos-
ningstid p& cirka 30 000 ar, medan lakhastigheterna f8r plutoni-
um och americium skulle leda till fullstdndig utlakning av pluto-
nium- och americiuminventariet p& 200 000 - 300 000 &r. Detta
forutsitter emellertid fri tillgang till vatten och med tanke pa
att vattenomsittningen i f8rvaret dr mycket 1lig, 0,2 - 1,6 1 per
kapsel och ar (jfr kapitel 13), kommer med denna upplSsningshas-
tighet koncentrationen av uran och aktinider i vattnet sanabbt na
mdttnad.

Matrisuppl8sning baserat pa uppmidtta koncentrationer i lakldsning-

arna

Losligheten av uran under oxiderande fdrhdllanden bestdms till
stor del av halten karbonat som dr den viktigaste komplexbilda-
ren i grundvattnet (se kapitel 12).

I de undersdkningar av bridnslelakning, som gjorts, har man inte
i nagot fall kommit ndHra den teoretiska 18slighetsgrdnsen (360
mg/1l vid en totalkarbonathalt av 275 mg/l) £8r uran /11-2, 11-4,
11-6, 11-9, 11-11/. De halter, som uppmdtts vid rumstemperatur
har varit i intervallet 0,5 - 10 ppm. Det finns dessutom indika-
tioner pa att halten uran i 18sning Hr konstant eller till och
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Figur 11-3. Koncentration av lost uran i lakvatten {grundvatten) som funktion av kontakttid.
(Frin data ur [11-2/).
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Figur 11-4. Koncentration av uran i laklosning (grundvatten) som funktion av kontakttid. (Frdn

/11-6/).

med minskar vid 1linga kontakttider mellan grundvatten och uran
/11-2, 11-6/ (se figurerna 11-3 och 11-4). Denna laga synbarliga
18slighet kan bero pad sorptionsfenomen, med A&terutfdllning av
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uran och aktinider pa brdnslekutsar och zircaloyhdlje, eller pa
en faktisk sHnkning av 18sligheten i grundvatten pd grund av
bildning av svirldsliga uranatfaser. Berikningar dir sadana
faser (NajU907) antagits existera leder till 18sligheter av den
storleksordning som observerats /11-13/. Detta antagande styrks
av geologiska evidens, ddr de liga uranhalterna i ytliga, oxide-
rande, grundvatten f8rklarats med n#drvaron av svarldsliga, 6-—
virda, vittringsmineral fran uraninit.

Om dessa observerade liga uranhalter i lakproverna 4r representa-
tiva fOr situationen i slutfOrvaret, skulle de leda till upplds-
ningstider pa Over 108 ar fdr uran och de nuklider som dr bundna
till upplSsningen av uran.

DISKUSSION OCH SLUTSATSER

De tva modeller fOr tolkning av mitdata frdn brdnslelakningsfdr—
s8k, som beskrivits i fdregdende avsnitt ger mycket olika upplds-
ningstider for totala brinslemdngden i en kapsel; ndgra tiotal
tusen ar baserat pd uppmitta lakhastigheter och 108 ar baserat pa
uppmdtta uranhalter i lakproverna.

I slutfSrvaret Hr vattenomsittningen mycket lig. Uppldsningshas-
tigheten f0r urandioxidmatrisen kommer ddrfor att bestidmmas av
tillgangen pd vatten och 18sligheten f8r uran i aktuellt vatten,
se kapitel 13. Lakhastigheter fran lakfdrsdk med god tillgang pa
vatten dr ddrfdr inte tilldmpbara vid bedSmningar av bridnsleupp-
18sningshastigheten i slutfdrvaret.
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RADIONUKLIDKEMI I GRUNDVATTENMIL]JO

ANVANT ANLAGG- NAR- GEOSFAR

BRANSLE [ ™ NINGAR OMRADE =1 BIOSFAR |—w SAKERHET

[ rapionukLiDKEm |

I detta kapitel behandlas de radioaktiva dmnenas kemiska egenska-
per 1 grundvattenmiljo. LOslighets— och sorptionsdata diskuteras
liksom bildning av kolloider och komplex.

AKTINIDERNAS KEMI

Aktiniderna utgbr en egen grunddmnesgrupp i periodiska systemet.
Som framgdr av tabell 12-1 kan U, Np och Pu alla fdrvintas fdre-
ligga i flera oxidationstillstand i grundvattenmil jo.

De kemiska egenskaperna Hr helt skilda f6r olika oxidationstill-
stind av samma aktinid. Diremot har olika aktinider i samma oxida-
tionstillstidnd mycket snarlika egenskaper. Ndgra i detta samman-
hang avgdrande skillnader fOreligger alltsa ej mellan Pu(III),
Am(IIT) och Cm(III) och ej heller inom gruppen U(IV), Np(IV) och
Pu(IV). Allmidngiltiga slutsatser rBrande kemiska egenskaper kan
som regel dras ur modellfdrsdk med t ex Am(III) (eller nagot
grunddmne 1 lantanidgruppen, t ex Ce(III), Nd(III), Eu(III),
etc), representerande trevidrda aktinider, U(IV) (i vissa fall
dven Th(IV)), representerande fyrvirda aktinider, Np(V), repre-
senterande femvidrda aktinider och U(VI), representerande sexvir-
da aktinider /12-1/.

Aktiniderna bildar starka komplex med syreligander (oxider, hy-
droxider, karbonater, fosfater, sulfater, humussyror etc) liksom
med fluorid. Olika oxidationstillstdnd hos aktinidatomerna ger
olika starka komplex. Hydroxid-, fosfat- och fluoridkomplexen
liksom oxiderna #r som regel mycket svarldsliga.

Eftersom samtliga de ovan nidmnda komplexbildande jonerna Hr wvan-
ligt fBrekommande komponenter 1 grundvattensystem dr aktinider-
nas beteende, och didrmed ocksd mobilitet och transportegenska-
per, starkt beroende av grundvattensammansittningen. En analys
av aktuella komplexbildningskonstanter och grundvattensammansiZtt-
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ningar visar dock, att komplexbildningen ndstan helt domineras
av hydroxid—- och karbonatkomplex, samt mSjligen av organiska fSre-
ningar /12-2, 12-3/. Komplexbildningskonstanter motsvarande
bildningen av 1,l-komplex (en ligand per aktinidatom) liksom 18s-—
lighetsprodukter ir sammanstd#llda i tabell 12-2 /12-4/.

Forvintade aktinidspecier i grundvattenmiljd har sammanstdllts i

tabell 12-3 och diskuteras separat for varje element nedan. Tota-
la berdknade 18sligheter sammanfattas i tabell 12-6.

Tabell 12~1. Oxidationstillstind fdr aktiniderna i vattenl8s-

ning.
Element Oxidationstillstdnd?®
11T v \% Vi VII
Th +
Pa (+)
: oL
Np (+) + (+) +)
Pu + + )
Am (+) (+) (+)
Cm +
& 4+ = kan existera i vattenlSsning vid pH 7-9.
(+) = extrema betingelser kridvs for existens vid pH 7-9.

fSrvintade tillstdnd i ostdrda djupa grundvatten i
kristallint berg (jfr kapitel 7).

®

b yid hSga karbonathalter.

Thorium

Thorium foreligger i fyrvidrt tillstand oberoende av redoxpotentia-
len i grundvatten. Hydrolysprodukter dominerar och totala 18slig-
heten begrdnsas av 1l8sligheten for oxiden ThO,(s) /12-5/.

Uran

Under oxiderande fdrhdllanden existerar uran enbart i sexvirt
tillstand med oxider eller mBjligen silikat— eller fosfatkomplex
som 18slighetsbegridnsande fasta fOreningar. Den totala 1ldslighe-
ten domineras dock av anjoniska komplex av typen UOZ(Co3)§'2x re—
dan vid pH 5-6 eller higre vid de karbonathalter, som dr aktuella i

grundvattensystem /12-6, 12-7/.
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Under reducerande betingelser begrdnsas 1Gsligheten av UO0,(s).
Fortfarande kan sexvidrda karbonatkomplex dominera vid pH Gver 6-
8, dock med en lig totalkoncentration. Vid 1lHgre pH kan fyrvidrda
hydroxidkomplex liksom femvird UOE forvintas.

Tabell 12-2. Komplexbildningskonstanter och 18slighetsprodukter
publicerade under de tio senaste Aaren fdr aktini-
derna U, Np, Pu och Am i olika valenstillstand
(I1I-VI).

An + L = AnL, [AoL]/[An][L] =K,
xAn + yL = An. 1 (s), [an]®[L]Y = K

Ligand log K1
(-log K.)
111 v v VI
OH~ 5-7 12-14 4-5 8-9
(22-25) O 47) (8-9) (22-25)
co%‘ 5-6 ~ 5 10-11
(31-33) (14)
F- 3-4 8-9 4 5-6
(10) (24-28)
orgd , 7-9 13-16 7-9

2 Humus- eller fulvosyra; pH-beroende bindningskonstanter.

I djupa grundvatten dominerar fyrvirt uran vid ldga potentialer
(ligre #n 0,24 - 0,06pH) och/eller liaga totala karbonathalter.
Dessa betingelser ir inte ovanliga i djupa vatten. Vid hdgre po-
tentialer och/eller hdga karbonathalter dominerar sexvidrt wuran
(U02(C03)§_), dock med UO, som 1&slighetsbegrinsande fast fas
(jfr figur 12-1).

Negtunium

Den fyrvidrda oxiden NpO,(s) dr 18slighetsbegrinsande fast fas
bidde under oxiderande och reducerande betingelser. I oxiderande
system dominerar femvdrda karbonatkomplex av typen NpOZ(COE})}(—2X s
jdmte NpO;.

Reducerande fBrhdllanden ger hydrolysprodukter, huvudsakligen
Np(OH)A.
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Tabell 12-3. Dominerande oorganiska aktinidspecier 1 13sning
(Grundvattensystem, pH 7-9).

Element Reducerande Oxiderande
betingelser, Fe(II) betingelser, 0,

Th Th(OH)4 Som for red

Pa Pa(V)-hydrolysprod? Som fdr red

U U(oH),,, Uo; U05(€05)272%, x=1-3

X
U05(C03)272%, x=1-3 (U02)3(C04)8"
+
Np Np(OH), NpO3

NpO, (CO4)L™2%, x=1-3

Pu Pu(€04)372%, x=1-3 Pu(OH),,
Pu(OH)g—y, y=1,2 Pu0s
Pu(OH)4

Am Am(C04)372X, x=1-3 Som for red

Am(oa)g‘y, y=1,2

Cm b b

4 M&jligen inslag av Pa(IV).
b Analog med Am.

Plutonium

Under oxiderande betingelser &r PuO 2(s) 1oslighetsbegrinsande
fast fas med Pu(OH)4 som domlnerande spec1e i 18sning vid pH 6-
9. Vid ldgre pH dr den femvirda Pu02 sannolikt dominerande. En
oxidation till Pu(VI) krdver hdgt pH, hdg karbonathalt och ndr-
varo av ett relativt starkt oxidationsmedel /12-4/.

Under reducerande f8rhdllanden H#r plutonium trevirt, méjligen
med vissa inslag av fyrvidrda specier vid hdga pH. LGslighetsbe—
grinsande fast fas ir Pu, (CO4 )3(s) vid l.fa pH och Pqu(s) vid
hoga pH. Karbonatkomplex av typen Pu(CO )X X dominerar i 18sning.
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Americium

I grundvatten kan enbart trevdrda americium specier existera med
Am,;(CO3)3(s) som 1ldslighetsbegridnsande fas, och mdjligen dven
Am(OH)3(s) vid hoga pH. LOsningskemin domineras av karbonatkomp-
lex av typen Am(CO3);i"Zx (jfr figur 12-1).

KLY VNINGSPRODUKTERNAS KEMI

I tabell 12-4 har oxidationstillstanden hos ndgra klyvningspro-
dukter sammanstdllts, och fdrvdntade specier i grundvattenmil jo
ges i tabell 12-5 /12-8, 12-9/.

Tabell 12-4. Oxidationstillstand f8r klyvningsprodukter och ak-
tiveringsprodukter i vattenldsning.

Element Oxidationstillstand?®
1 1I III v v Ovrigt
Ni
Sr
Zr +

Nb (+) @

Te C) +d
Pd | +

Sn (:) +

I ®e
Cs +

Lantanider? (:) (+)¢

Ra +

a Beteckningar som i tabell 12-1

b 7 ex Nd, Sm, Eu
¢ ce
d VII; dominerande oxidationstillstdnd i luftat vatten

€ -1, 0
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Cesium

Cesium kan enbart fdrekomma som icke—-komplexbundet Cst i grundvat-

tenmil j6.

Strontium, radium

Bide strontium och radium f3religger nistan helt som sr2+ respek-

tive Ra2*. vid mycket hdga pH och karbonathalter kan en liten
fraktion av karbonatkomplex av typen MCO3 erhiallas, liksom MSOy
vid hSga sulfathalter. Lslighetsbegrinsande fasta fOreningar ir
som regel SrCO3(s) respektive RaSO4(s).

Lantanider
Liksom fOr americium dr det karbonatkomplexet M,(C04)43(s), och

vid hoga pH Edven M(OH)3(s), som dr ldslighetsbegrdnsande fasta
faser. Losningskemin domineras av karbonatkomplex.

Zirkonium, niob, nickel

Zirkoniums och de fyrvdrda aktinidernas kemiska egenskaper Hr
likartade. Liksom f6r t ex thorium dr dioxiden Zr02(s) 16slighets—
begrinsande fas. Dominerande specier i 16sning dr hydrolysproduk-

terna Zr(OH), och Zr(OH)3.

Niob #r femvirt under bade oxiderande och reducerande betingel-
ser och foreligger som hydroxider eller som NbOZ" eller NbO3. Los—
lighetsbegrdnsande fasta faser &r NaNbO3 eller Ca(NbO3)y och
md jligen Nb205. En reduktion till fyrvdrt tillstand #r osannolik
/12- 10/.

Nickel Hdr tvavdrt under de aktuella betingelserna. Bildning av
hydrolysprodukter dr obetydlig vid pH under 9. Flera potentiella
16slighetsbegrinsande komplex kan £Oreligga 1 grundvattenmil j5,
t ex NioQ, NiCOB, Ni3(PO4)2 och Nis /12-11/.

Teknetium

Under oxiderande betingelser fOreligger teknetium som TcOZfigrund—
vattensystem. En potentiellt 16slighetsbegrinsande fast fas &dr
TcoS7, som dock sHllan kan fOrvdntas, eftersom sulfidhalten
under oxiderande betingelser som regel Ar fdr 1lag.

Under reducerande betingelser Hdr teknetium huvudsakligen fyrvirt
(sannolikt som en hydrolyserad produkt) med Tc02(s) som 18slig-
hetsbegrinsande fas. En reduktion dnda till elementdrt tillstand
dr termodynamiskt m8jlig i reducerande grundvattenmil jSer /12-12/.
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Tabell 12-5. Dominerande oorganiska specier i 1dsning for nagra
klyvningsprodukter och aktiveringsprodukter (Grund-
vattensystem, pH 7-9).

Element Reducerande Oxiderande
betingelser, Fe(II) betingelser, O,

c HCO3, CO§~ Som for red

Ni Ni2t Som for red

Sr Sr2+ Som for red

Zr Zr(OH)i‘x, x=4,5 Som for red

Nb NbOZ™, NbO3 Som £5r red

Nb(V)-hydrolysprod

Tc Tc(0H), Tc04
Pd Pd(OH)2 Som for red
Sn Sn(OH), m £l sn(oH)4* m £1
I i I—’ 12’ IO§
+ .

Cs Cs Som for red
Lantanider M(CO3)%_2X, x=1-3 Som fdr red

M(OH);"Y, y=1,2 (dven Ce(OH),)
Ra Ra2+ Som for red

Jod

Under milt oxiderande eller reducerande betingelser dr I
stabilaste tillstandet i 18sning. En oxidation till 12 eller til1l
105 kan dock astadkommas /12-13/.

Jodid bildar svarldsliga komplex med vissa Overgingselement,
t ex koppar, silver, kvicksilver, bly m fl.

Tenn, palladium

Tenn dr fyrvirt under oxiderande betingelser med SnO2 som SvVAr-
16slig fas. I neutrala pH-omrddet dominerar hydrolysprodukter.
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Tenn kan bilda 16sliga alkylfSreningar 1 naturliga vatten, men
dven dessa dr starkt hydrolyserade vid pH Over 4.

Under reducerande betingelser Hr tenn tvavidrt. Hydrolysprodukter
dominerar vid pH Over 5, och 1l0slighetsbegridnsande fasta £for-
ening dr Sn0.

Palladium dr tvavirt under de aktuella betingelserna. Starka komp-
lex bildas med t ex klorid, men hydrolysreaktioner dominerar
vid pH Over 5-6 utom vid extremt hoga kloridkoncentrationer.

Bdde Pd(0H), och Pd0 ir mycket svirldsliga.

KOLLOIDBILDNING

Madnga katjoner har en tendens att bilda flerkdrniga polymera hyd-
roxider. Speciellt gdller detta fOr tre- och fyrvidrda joner,
t ex bland aktiniderna (Am(III), Pu(III), Pu(IV), Th(IV) etc). Po-
lymeriserade hydroxidkomplex kan utbilda aggregat med hog mole-
kylvikt och ndrmast partikelegenskaper. HSga restladdningar hind-
rar dessa aggregat, som brukar bendmnas sanna kolloider, fran
ytterligare tillvdxt och utfdllning genom elektrostatisk repul-
sion. Hirigenom kan skenbart den termodynamiska 18slighetsproduk-
ten avsevirt Overskridas /12-14, 12-15, 12-16 och 12-17/.

Polymera kolloidala hydroxidspecier som bildas i sura eller neut-
rala l6sningar bdr en positiv restladdning. Dessa kolloider ten-
derar dHrfdr att kraftigt sorberas pa t ex exponerade silikat-
eller oxidytor, som oftast har en negativ nettoytladdning. Denna
typ av kolloidala specier representerar nirmast ett metastabilt
tillstand. En fdrsk kolloidal hydroxidutfillning av t ex en fyr-
vird hydroxid av plutonium eller thorium Svergdr gradvis fréan ett
amorft till ett kristallint tillstdand och en langsam tillvdxt i
partikelstorlek kan observeras. Denna process kan snarast betrak-
tas som ett led i ett spontant utfdllningsforlopp. Stabilitet,
tillvixt etc hos kolloidala hydroxidaggregat dr starkt pH-beroen-
de.

Utfdllning och kristallisation av neutrala hydroxidspecier dr ur
termodynamisk synvinkel ett reversibelt fSrlopp, dven om kineti-
ken #r langsam. En uppldsning av en utfilld aktinidhydroxid bor
alltsd ske, om totalhalten av aktiniden i vattnet sinks. Dock un-—
dergdr den firska hydroxidutfdllningen av t ex en fyrvdrd akti-
nid (Pu(OH),, Np(OH); etc) en langsam successiv dehydratise-
ring, och den di bildade oxiden (PuOy, NpOs etc) har en 18slig-
het som #r Aatskilliga tiopotenser ldgre dn fdr den primdra hyd-
roxidfasen.

Bildningen av flerkdrniga hydroxidspecier vid 1ldga pH och hbga
totala metallhalter, t ex f6r thorium och plutonium i fyrvdrt till-
stdnd dr dock inte alltid reversibel. En bildning av termodyna-
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miskt stabila hOgmolekyldra aggregat kan ske vid partiell neutra-
lisation av en starkt sur hdghaltig 18sning. FOrutsdttningar £or
en motsvarande process finns ej i ett avfallsfOrvar, dir en lang-—
sam utldsning av radionuklider sker, begransad av uranoxidens
termodynamiska 18slighet och uppldsningsfdrloppets lingsamma ki-
netik, och vid ett hdgt pH.

Hydroxidkolloidernas starka tendens att sorberas pid fasta ytor
och partiklar i 18sningen liksom den svarberdkneliga kinetiken
for Bvergangen fran metastabila aggregat med hdg ytladdning till
termodynamiskt stabila specier har i mdnga system omdjliggjort
detaljerade kvantitativa studier av kolloiders egenskaper.

Sorption av kolloidala hydroxidspecier pd geologiska material
liksom sorption och desorption av radionuklider p& naturligt fo-
rekommande kolloidala aggregat (t ex lerpartiklar) diskuteras i
avsnitt 12.8.

ORGANISKA KOMPLEX

HSgmolekyldra humus— och fulvosyror dr potentiella metallkomplex-
bildare, som bildar komplex med aktiniderna jdmfSrbara med hy-
droxid- och karbonatkomplexen i styrka (se tabell 12-2) /12-18,
12-19/. Djupa grundvatten innehdller organiska Hmnen, som regel
i haltomrddet 1-8 mg/l. En mindre del av den organiska fraktio-—
nen utgdrs av humussyror och hdgmolekylira fulvosyror. Den tota-
la kapaciteten av dessa potentiella komplexbildare kan wvara av
storleksordningen 10-5-1076 ekv/1, vilket Hr jHmforbart med tota-
la karbonathalten 1 grundvatten vid pH 7.5-8 och ddrunder (se
kapitel 7).

For aktinider i fyrvidrt och sexvdrt tillstdnd dominerar troligen
hydrolysreaktioner respektive karbonatkomplexbildning Over bild-
ningen av humus- och fulvosyrakomplex i grundvattenmiljo. For de
trevidrda aktiniderna ddremot (americium, liksom plutonium under
starkt reducerande betingelser och ldga pH) kan en avsevird frak-
tion av de 16sliga specierna fOreligga som organiska komplex,
speciellt vid pH 7 eller ddrunder /12-3, 12-18 och 12-19/.

LOSLIGHET

Den totala halten av aktinider och klyvningsprodukter i grund-
vattnet bestdms av vilka 18slighetsbegrdnsande fasta faser som
kan bildas och halten av potentiella komplexbildare i wvattnet. I
tabell 12-6 har sammanstdllts 19slighetsdata fOr aktiniderna och
teknetium beriknade ur termodynamiska data, figur 12-1.
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NpO(s)

PuO,(s)

Figur 12-1. Beriknade losligheter och kemisk sammansittning for uran, neptunium, plutonium
och americium i reducerande karbonatrikt grundvatten (data frdn avsnitt 7.6). — (I beteckningen
Nabc anger n oxidationstalet, a antalet metallatomer, b antalet hydroxidgrupper och ¢ antalet
karbonatgrupper i respektive komplex).
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Om den metastabila 1,4-hydroxiden (Th(OH)4, U(OH),, Np(OH)4 och
Pu(OH),) ansitts som 18slighetsbegrinsande fast fas erhdlles to-
tala 18sligheter, som #Ar flera storleksordningar hdgre dn vdrdena
i tabell 12-6 (se dven avsnitt 12-9) /12-3/. Vid utfdillning av
metallhydroxider kan #ven medfdllning av andra metaller med nHr-
liggande jonradie fOrvidntas, trots att 18slighetsprodukten £for
motsvarande hydroxid ej Sverskrids. Sdlunda sker en medfdllning av
Pu(III) tillsammans med U(OH), langt under 18slighetsprodukten
for svarldsliga Pu(III)-fdreningar.

Tabell 12-6. BerZknade 10sligheter fOr aktinider och teknetium
i grundvatten. Inom parentes anges 18slighetsbe-
gridnsande fast fOrening (se dven tabell 12-8).

Maximal halt ug/l

Element Reducerande Oxiderande
betingelser, Fe(II) betingelser, 0,

Tc 0,2(Tc0,) (Hog) 2

Th 0,4(ThOy) 0,4(ThO5)

U 10 (U0,) b

Np 1 (NpOy) c

Pu 10 (Pu0,, Puy(CO)4) 14 (Pu0,)

Am 102 (Amy(C03)3) 102 (Amy(CO3)3)

8 g5 hBg, att 18sligheten ej begrinsas i forhallande till uranox-—
idens upplodsningstakt.

b Loslighetsbegrinsande fast fas i naturen kan vara en fosfat-
eller silikatfdrening, eller mojligen en oxidfas. Tillforlitli-
ga termodynamiska data fSr dessa fOreningar saknas dock. Max—
imal halt, begrinsad av tillgdngen pa karbonat i vattnet, ir
360 mg/l1 beridknad fo5r UOZ(CO3)g— och 275 mg/1 totalkarbonat.

Loslighetsbegrdnsande fast fas dr sannolikt en fOrening av
typen Na, _;Np0,(CO3),, ddr x = 0,8-1 /12-20/. Vid hdga natri-
umhalter begrinsas 18sligheten till 10-tals mg/l. Maximal halt
berdnsad av tillgdngen pa karbonat 1 vattnet Hr 360 mg/l,
beriknad for NpOz(CO3)g_ och 275 mg/l totalkarbonat.

d Loslighetsminimum erhdlles vid milt oxiderande betingelser.

Av speciellt intresse H#r uransystemet, eftersom uppldsningen av

U0y-oxiden i det utbrdnda brinslet ocksd styr utlSsningen av Ov-
riga aktinider och klyvningsprodukter ur br#Znslet. Mdtningar av

totalhalter och uranisotopsammansidttningar i naturliga vatten
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Figur 12-2. Uppmidtta uranhalter i djupa svenska grundvatten. Halter motsvarande mdtnoggrann-
heten eller ligre markeras med pil. A representerar data fran Kamlunge, 106 meters djup (3 mat-
ningar). redoxpotentialen dr har positiv.

visar, att wuranets 1ldslighet under reducerande betingelser som
regel Hr 1ldgre dn 1 ug/l /12-21/. Haltnivder av denna storleks-—
ordning har ocksa uppmitts i djupa svenska grundvatten, figur 12-
2, dir sannolikt mittnad fdreligger med avseende pa U02(s). Be-
tingelserna dr hidr starkt reducerande (se kapitel 7).

Uran dr vanligt fOrekommande i granitisk berggrund. Halter av
storleksordningen 5-10 mg/kg kan f8rvdntas. Beriknade 18slighe-
ter fOr uran ur termodynamiska data under de aktuella betingel-
serna ger acceptabel Overensstdmmelse med de uppmdtta halterna
enligt figur 12-2. (Jfr figur 12-1).

SORPTIONSPROCESSER

Interaktion mellan uppldsta dmnen i t ex en vattenfas och fasta
faser i kontakt med vattnet 3ir ett generellt fenomen, som i all-
minhet medfdr ett partiellt upptag av det 18sta Hmnet pa den
fasta fasen.

Ett flertal olika mekanismer kan sHrskiljas £6r dessa sorptions-
processer, vars nettoresultat dr att midngden uppldst Zmne reduce-
ras 1 ett statiskt system, eller att transporthastigheten £f0r
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uppldsta komponenter reduceras i ett dynamiskt system /12-22, 12-
23/.

Fysikalisk adsorption

Fysikalisk adsorption av spdrelement pd fasta ytor orsakas av ic-
ke-specifika attraktionskrafter mellan det 10sta #dmnet och den
fasta fasen. Liknande krafter verkar mellan molekyler i alla 16s-
ningssystem. Denna adsorptionsprocess Hr i allmidnhet snabb, re-
versibel och relativt oberoende av temperaturen, men HAven obero-
ende av spirelementets koncentration (vid 1ldga totalhalter) och
i manga fall ocksd den fasta sorbentens mineralogiska sammansdtt-
ning. Flera konsekutiva molekyllager kan utbildas p& sorbenten,
och en gradvis Bvergdng fran adsorption till utfidllning kan ske,
om halten av spiridmne Bkar.

Elektrostatisk interaktion

Attraktion mellan elektriskt laddade ytor och joner i 10sning
med motsatt laddningstecken leder till sorptionsfenomen. Vanligt
forekommande Hr substitutionsfdrlopp, dd en jon fran vattenfasen
ersitter en jon med samma laddning, vilken sorberats pa den
fasta fasens yta (jonbyte). Jonbytesjdmvikter Hdr som regel
starkt beroende av spidrelementets halt liksom av totala salthal-
ten i vattnet, men ocksd beroende av den fasta sorbentfasens ke-
miska sammansittning. Elektrostatiska interaktioner dr oftast re-
versibla.

Kemisorption

I vissa system erhdlles specifika kemiska krafter mellan den upp-
16sta komponenten och den fasta ytan, vilka leder till en sorp-—
tionsreaktion som ndrmast kan liknas vid kemisk bindning. Dessa
sorptionsfSrlopp &dr koncentrationsberoende, 1icke sdllan starkt
temperaturberoende och kan vara langsamma och delvis irreversib-
la.

Substitution

I vissa system kan en substitution mellan specier i 16sning och
motsvarande element i den fasta fasen #ga rum. Detta Hr en ling-
sam, haltberoende och ofta delvis irreversibel process, som kan
leda till en permanent fixering och mineralisering av det substi-
tuerade #mnet.
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Utfdllning — mineralisering

Utfdllningsreaktioner kan inte betraktas som sorptionsprocesser,
men resultatet dr detsamma, dvs en uppldst komponent fixeras pa
en fast yta. Utfdllda svarlSsliga hydroxider (t ex Pu(OH),,
U(OH),, Np(OH), m fl) kan dehydratiseras och Svergd till oxidfa-
ser, vilket kan innebidra en nirmast irreversibel mineralisering.

Fordelningskoefficientbegreppet

Fordelningskoefficienten f0r ett Hmne, definierad som (totalhalt
i fast fas)/(totalhalt i vattenfas), dAr en parameter som ofta an-
vinds fOr att kvantitativt ange sorptionen av ett sparelement i
ett system under givna betingelser /12-23/. F6rdelningskoeffi-
cienten kan enkelt berdknas ur modellfdrsdk och ocksa modifieras
eller omrdknas sd att den kan anvidndas fOr berikning av retarda-
tionen i transportfdrlopp (se kapitel 14). Dock mdste betonas
att uppmitta sorptionskaraktdristika fOr ett spiarelement Hr en
funktion av ett stort antal kemiska och fysikaliska parametrar,
sasom

- vattenfasens sammansdttning (radionuklidhalt, halt av Ovri-
ga an- och katjoner, pH, redoxpotential)

- fasta fasens sammansdttning (mineralogi-kemi, ytegenskaper,
kristallinitet, yt/volymkvot m m)

- ovriga parametrar (temperatur, kontakttid).

Generellt Okar fdrdelningskoefficienten med kontakttiden, delvis
beroende pa& att nya ytor blir tillgingliga f8r sorption i den
fasta fasen allteftersom de 13sta komponenterna tringer in i
porer och mikrosprickor.

Tva olika reaktionsfdrlopp kan alltsd sidrskiljas. Efter en snabb
ytreaktion f8ljer ett langsammare diffusionskontrollerat volymsbe-
roende reaktionsfdrlopp.

Fordelningskoefficienter bestimda i modellfdrsdk utgdr totalsum—
man av alla bidrag fran olika sorptionsprocesser och dr alltsi
inte nigra elementspecifika storheter. Laboratoriefdrstk under
simulerade naturliga betingelser har dock givit en godtagbar
Overensstdmmelse i de fall ddr fidltobservationer r8rande sparele-
menttransport finns tillgdngliga /12-24, 12-25/.

RADIONUKLIDSORPTION PA GEOLOGISKA SYSTEM

De fodrdelningskoefficienter som anges nedan f8r individuella ra-
dionuklider gdller under foljande betingelser:
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- Vattenfas: Grundvatten, med sammansdttning enligt f£Srvintat
intervall i tabell 7-4; i de fall redoxpotentialen, hoga
salthalter eller nidrvaron av specifika komponenter direkt
paverkar sorptionsfdrloppet, diskuteras detta separat.

- Radionuklidhalt: Lag (10-6 - 10~/ M) eller under maximala
halter som bestims av 18sligheten hos svarldsliga faser
(t ex Pu0p, U0y etc). I de fall radionuklidhalten signifi-
kant pdverkar sorptionsreaktionen diskuteras detta separat.

- Temperatur: 20-25°C; en temperaturhdjning med ndgra 10-tals
grader medfdr inga drastiska fordndringar i sorptionsfdrlop-
pen. Som regel ©okar fdrdelningskoefficienten med wupp till
en faktor tvd vid en temperaturhSjning frén 25 till 50-75°C
/12-26, 12-27/.

- Fast fas: Mineral och sprickfyllnadsprodukter representati-
va fOr granit-granodiorit (se kapitel 7).

Tre- och fyrvidrda aktinider - lantanider

Generellt sorberas hydrolyserade metalljoner pa t ex oxid- eller
silikatytor genom fysikalisk adsorption. For aktiniderna i de
ldgre oxidationstillstidnden (III och IV) liksom f8r lantaniderna
(III) och zirkonium (IV) hydrolyseras metalljonen vid 1laga pH,
dvs bildar hydroxidkomplex genom reaktioner med vattnet. For de
trevirda aktiniderna bdrjar hydrolysreaktionerna bli patagliga
vid pH Bver 4~5 och f8r de fyrvdrda (uran, neptunium, plutonium)
redan vid pH Sver 0-1.

Sorptionsfdrloppet speglar kvalitativt hydrolysfSrloppet genom
att sorption och hydrolysgrad tilltar parallellt med pH. FOr de
tre- och fyrvidrda aktiniderna erhdlles ett sorptionsmaximum i pH-
intervallet 6-10, vilket ocksd motsvarar bildningen av hydroxid-
komplex som har lag laddning eller dr oladdade.

Den viktigaste sorptionsbestimmande parametern Hdr alltsd pH,
jidmte redoxpotentialen 1 reduktions-oxidationskdnsliga system,
medan vattnets totala salthalt, aktinidernas totala halt (under
15slighetsprodukten) samt Zven till stor del mineralfasens jonby-
tesegenskaper 3Er mindre betydelsefulla.

Sorptionen av tre- och fyrvidrda aktinider (americium, respektive
plutonium, som huvudsakligen Hr fyrvdrd under de aktuella experi-
mentella betingelserna) pad totalt 30-35 mineral illustreras i
figur 12-3 /12-28, 12-29, 12-30/.
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Fem- och sexvidrda aktinider

Precis som f6r de tre- och fyrvdrda elementen kan en koppling
mellan sorptionsegenskaper och hyrolysgrad observeras fOr aktini-
derna i fem- och sexvdArt tillstidnd, med en begynnande sorption
vid pH Sver 8-9 respektive Sver 3-4. Dock bildar framfdr allt de
sexviarda aktiniderna mycket starka negativt laddade karbonatkomp-
lex (t ex UOZ(CO3)g_ i uransystemet, figur 12-1) med en kraf-
tigt reducerad sorptionsbendgenhet som fdljd. Sorptionen av fem-
vidrt neptunium pa geologiska material illustreras i figur 12-3.

Cesium, strontium

Upptaget av cesium och strontium pd8 fasta geologiska material
sker framfdr allt genom jonbytesreaktioner. Betydelsefulla para-
metrar for sorptionsprocessen Hdr jonbyteskapaciteten £f0r den
fasta mineralfasen, figur 12-4, men ocksd radionuklidhalten (spe-
ciellt for cesium) och totala salthalten i vattnet (konkurrerande
positiva joner) /12-30, 12-31/.

Teknetium

Teknetium, i form av perteknetat, TcOZ, (oxiderande mil j¥) sorberas
mycket diligt pd de flesta vanliga geologiska material. Forekoms-
ten av jidrn(II)-haltiga mineral och av jdrn(II) i vattnet gObr
emellertid, att teknetium kommer att fSreligga 1 fyrvdrt till-
stand. Te(IV) bildar i likhet med de fyrvidrda aktiniderna starka
hydroxidkomplex, som da 18slighetsprodukten Overskrids kan om-
vandlas till oxiden TcO,(s) /12-30, 12-32/.

Jod

Jodid (I~) sorberas patagligt av mineral som innehiller metall jo-
ner vilka sjdlva bildar starka metall-jodidkomplex, t ex
bly(II), koppar(I) m fl. Mineral med hdg anjonbyteskapacitet kan
ocksd patagligt sorbera jodid, men sddana mineral Hr ovanliga. I
de flesta grundvattenmiljSer H#r jodupptaget pa fasta geologiska
material obetydligt /12-13, 12-30/.

Fordelningskoefficienter

I tabell 12-7 har experimentellt bestimda men konservativt valda
fordelningskoefficienter sammanstdllts. Dessa virden &dr midtta
under betingelser repesentativa fdr djupa grundvatten (reduceran—
de betingelser och ett vatten med 1lag eller intermedidr salt-
halt, dvs upp till 1 000 mg/l totalt saltinnehdll). Fdr aktinid-
systemen anges dessutom troliga bista vdrden. Motsvarande upp-
skattning har ej gjorts for t ex cesium och strontium, f6r vilka
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Figur 12-3. Fordelningskoefficienter for americium (I11), plutonium (huvudsakligen (IV)) och
neptunium (V) som funktion av pH i mineral-grundvattensystem. De streckade linjerna markerar
det omrdde, inom vilket majoriteten av uppmdtta virden for de 30—35 studerade mineralsystemen

faller. Inforda dr nivder for granitiskt berg motsvarande a. Anvinda virden, b. Bista ansats enligt
tabell 12-7.
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Figur 12-4. Fordelningskoefficienter for cesium och strontium pd vanliga granitiska huvudmineral
och sprickfyllnadsprodukter som funktion av jonbyteskapaciteten (CEC).

vattnets totala saltinnehdll, liksom de vattenfSrande sprickor-—
nas mineralinnehdll m m starkt kan paverka vidrdena. Inom paren-—
tes ges vdrden for de redoxkinsliga grunddmnena under oxiderande
betingelser (jdmvikt med luft). BHsta ansatsvdrden f8r aktinid-
systemen avser en kvartsrik granit med 1liag halt av biotit och
hornbldnde, pH 8-8,5 och ett karbonatrikt grundvatten. De flesta
av de aktuella bergarterna har en hodgre andel glimmer och amfibo-
ler, vilket medfSr hogre fordelningskoefficienter dn de ansatta
vidrdena. De vidrden som anvints 1 sdkerhetsanalysen dr ldgre idn
"Bdsta ansats"” fOr att inkludera Hven extreamt kvarts- och fdlt-
spatrika berg. Genomgdende har hdgre experimentella virden erhdl-
lits for de ca 5 olika graniter som studerats.

Givetvis dr inte fOrdelningskoefficienten en elementspecifik
konstant, som tabell 12-7 kan antyda. For aktiniderna liksom for
cesium och strontium har empiriska samband framtagits som defi-
nierar fOrdelningskoefficienten som funktion av betydelsefulla
parametrar, t ex pH (fOr aktiniderna), nuklidhalt och jonstyrka
(for cesium och strontium), mineralsammansittning, jonbyteskapa-
citet (fSr cesium och strontium och i viss utstrdckning for akti-
niderna) etc. Speciellt f6r cesium och strontium, som sorberas
pa fasta material genom jonbytesprocesser, dr totala salthalten
en betydelsefull parameter. Variation av dessa parametrar ger
dock som regel virden som dr hlgre #n vad som anges under "Anvin-
da vdrden" i tabellen /12-28, 12-31/.
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Tabell 12-7. Fordelningskoefficienter for radionuklider i grani-

tiska berggrund-grundvattensystem. (Lag salthalt,
reducerande betingelser.) Inom parentes ges fdr de
redoxkinsliga elementen vdrden fOr oxiderande be-
tingelser.

Fordelningskoefficienten, m3/kg

Element Anvdnda vidrden Bdsta ansats
Co 0,2

Ni 0,2

Sr 0,0042

Zr 4

Nb 4

Tc 0,05 (0,0002)

I 0

Cs 0,052

Lantanider 5

Ra 0,12

Th 5 13b

Pa 5 23

U 5 (0,01) > 13b (0,06)¢
Np 5 (0,01) > 13 (0,03)
Pu 5 (3) 6 (4,3)
Am 5 6

a

Betydligt hSgre virden kan erhdllas f8r hdgkapacitetsmineral,
liksom Hven ligre for rena ligkapacitetsmineral, t ex kvarts.
Fordelningskoefficienten kan antas avta proportionellt mot
halten konkurrerande positiva joner 1 vattnet vilket kan ge
ligre virden i vatten med h8g salthalt (hdgre dn 1 000 mg/1).

Avser fyrvdrt uran respektive neptunium; vHrdet fOr torium har
ansatts som minimivirden.

Avser sexvirt uran: Vid mycket 1l4dg uranhalt (under 10—10 M)
kan upp till en tiopotens h¥gre virden erhdllas.
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SORPTION AV KOLLOIDALA SPECIER OCH MAKROMOLEKYLER

Sanna kolloider

Bildning av kolloidala specier kan fdrekomma fOretrddesvis £0r
de tre- och fyrvirda elementen (t ex Am(III), Pu(III), Pu(IV),
Th(IV) etc) och m6jligen fOr sexvdrda aktinider (t ex U(VI)) i
karbonatfri miljo.

Tendensen till kolloidbildning #r som regel fSrsumbar f6r OSvriga
element av primdrt intresse i avfallssammanhang (t ex Np(V),
Cs(I), Sr(IIl), Ra(Il), Tc(VII) etc).

Sanna kolloider uppbyggda av metallhydroxidaggregat uppvisar
samma generella sorptionsmBnster som molekyldra hydroxidspecier,
dvs fysikalisk adsorption pa de flesta silikatmineral for icke-
anjoniska specier /12-14, 12-15 och 12-17/. Vid hdga pH, da anjo-
niska specier kan fOrvidntas, medfdr den negativa laddningen en
reducerad sorption pd minga geologiska material, bade f6r moleky-—
ldra och kolloidala specier.

Eftersom hydroxidkolloiderna ej dr termodynamiskt stabila dndras
de kolloidala partiklarnas egenskaper med tiden (aggregatstor-
lek, kristallinitet, ytladning etc). Generellt tycks dessa ald-
ringsfenomen, som tilltar med h8jd temperatur och/eller dkad jon-
styrka, 8ka upptaget pd tillgingliga fasta ytor. Ndgon irreversi-
bel bildning av icke-sorberbara och didrmed mobila kolloidala
fraktioner har ej observerats fOr de tre-och fyrvdrda aktinider-
na /12-17/.

Pseudokolloider

Kolloidala partiklar i naturvatten kan uppkomma genom kondensa-
tion 1 Bvermdttad 16sning, t ex av metallkatjoner + silikat, fos-
fat, karbonat, hydroxid etc. Kolloider kan ocksd bildas genom dis-—
persion, t ex vid vittring av berg och ddrmed sammanhdngande sus-
pension av smd partiklar och/eller nybildning av mineral.

Naturliga kolloider i grundvatten bestdr vanligen av lermineral,
hydratiserade oxider och hydroxider av Si, Fe, Mn och Al m f1,
forutom organiska makromolekyler.

Kolloidala aggregat kan tjdna som radionuklidsorbenter och benidm-
nes di pseudokolloider. Sorptionen av 18sta radionuklider pa kol-
loidala partiklar skiljer sig som regel ej fenomenologiskt fran
sorption pa makroytor. Kring en kolloidal partikel med en nega-
tiv nettoladdning pd ytan orienterar sig vattenmolekyler med
sina positiva delar riktade mot partikelytan. Hydratiserade me-
talljoner orienteras pa liknande sitt och kan sorberas genom upp-
komst av vdtebindningar till lokaliserade laddningscentra, eller ad-
sorberas direkt pa partikelytan, dock utan hydratvattnet.
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Vid kontakt mellan en radionuklidbdrande pseudokolloid och nya
fasta sorbenter fdrefaller nya sorptionjdmvikter instdlla sig,
ddr total tillginglig sorbentyta dr den parameter som framfor
allt bestdmmer fOrdelningen av radionukliden mellan vattenfas,
fast sorbentfas och pseudokolloidfas. I vattensytem med hdg
stromningshastighet och hog halt naturliga kolloidala partiklar
torde sparelementtransport via pseudokolloider spela en avgdran-—
de roll, speciellt i de fall da partikelfraktionen utgdrs av ler-
mineral med hBg jonbyteskapacitet /12-33/. I t ex djupa granitis-
ka grundvattensystem, ddr flddeshastigheterna dr ldga och halten
partiklar dr 1lag ir pseudokolloidtransporten sannolikt utan prak-
tisk betydelse av foljande skidl:

- Tillginglig sorbentyta i bergets vattenforande sprickytor
och mikrosprickor dr flera storleksordningar stOrre dn ytan
hos rorliga partiklar i vattnet.

- Liga flddeshastigheter medger 1ldnga kontakttider, vilket
gdr att jdmvikt kan instdlla sig mellan specier 1 18sning
och tillgdngliga ytor.

- Transport genom tringa materialfyllda vattenvigar reducerar
partikelfldden genom filtreringseffekter.

Transporten av kolloidala aktinidspecier (Am(III) och Pu(IV))
genom krossat berg och lera har studerats i modellfSrsdk, bade
for sanna hydroxidkolloider och for pseudokolloider med jadrnhyd-
roxid, kiselsyra eller lermineral som birare. Under fOrutsidtt-
ning att flddet Hr 1langsamt, dvs kontakttiden 1lang, erhdlles
inga snabbt migrerande kolloidala fraktioner.

Ddremot har en snabbt migrerande fraktion observerats vid t ex
transportstudier i kolonner eller sprickor, d& flddet har varit
snabbt, och kontakttiden dirmed kort.

Ej heller har indikationer erhdllits, att en irreversibel bild-
ning av kolloidala radionuklidspecier skulle ske under de aktuel-
la betingelserna.

DA vattenfasen med kvarvarande icke-sorberad fraktion av t ex
Am(III) i ett granit-grundvattensystem kontaktas med en ny fast
fas har sdlunda denna fraktion sorberats i en ny fdrdelningsjdm-
vikt efter ndgon tid (dagar).

Humus—~ och fulvosyrakomplex

Aktiniderna bildar starka komplex i alla oxidationstillstand med
vissa av de hbgmolekyldra humus~ och fulvosyror, som kan patrdf-
fas framfor allt i ytliga vatten (se avsnitt 7.2.4). Speciellt for
de trevdrda aktiniderna kan komplex fdrvintas, som kan utgdra en
dominerande fraktion av samtliga 10sliga molekylslag vid relativt
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Figur 12-5. Férdelningskoefficienten for americium som funktion av pH i granit-grundvattensystem
i ndrvaro av en starkt komplexbildande humussyra, o utan humus, ® 0,1 mg/l humus , % 10 mg/!
humus.

Nivdn motsvarande anvint virde enligt tabell 12-7 dar inford i figuren.

l3ga pH, da karbonatkomplexbildningen ej dominerar. (Se jimvikts-—
konstanter i tabell 12-2.) Ndrvaron av hdga halter av komplexbil-
dande humussyror kan fOrsdmra upptaget av en trevdrd aktinid pa
en kristallin mineralfas, vilket illustreras i figur 12-5 /12-18/.

Komplexbildning med thorium vid hdga humushalter tycks dock ha en
obetydlig pdverkan pd migrationsegenskaperna i naturen /12-34/.

Nedfallsplutonium frdn kdrnvapenprov har visat mycket liten migra—
tionsbendgenhet i ytliga jordar med patagliga halter av humus-
och fulvosyror, dir alltsid en betydande plutoniumfraktion kan
forvintas fOreligga som humus— eller fulvosyrakomplex /12-35/.
Liknande slutsatser har dragits fran studier av plutoniums r&r-—
lighet 1 humusrikt vatten i anslutning till ytliga avfallsforvar
m m. Trots att en stor del av plutoniet (Pu(IV) och Pu(III)) &dr
associerat till organiskt material dr migrationsbenigenheten 1lag
/12-36/.

Laboratoriefdrsdk har ocksd visat, att neptunium (Np(V)), savil
som americium och curium sorberas kraftigt pa jordpartiklar med
varierande halt organiskt material (upp till 3-4%) /12-33/.
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Sammanfattningsvis kan alltsd konstateras:

Vid liaga totalhalter av humus~ och fulvosyror kan en signifi-
kant fraktion av trevidrda aktinider foreligga som organiska
komplex; £8r Ovriga oxidationstillstidnd dominerar hydrolys
och karbonatkomplexbildning. Detta motsvarar betingelserna i
ett djupt bergfdrvar. I t ex ytliga jordar och i vatten med
hog halt organiska syror kan dock humus- och fulvosyrakomp-
lexen helt dominera.

Nirvaron av humus i1 hdga halter sidnker de trevdrda aktinider-
nas fordelningskoefficienter i granit—-grundvattensystemet.

Aktinider i form av humus~ eller fulvosyrakomplex har liten
bendgenhet att migrera i naturen. Detta kan bero pd att de
organiska komplexen i sin tur sorberas pa geologiska materi-
al (om #n med ligre fdrdelningskoefficienter #n motsvarande
hydrolysprodukter).

I system med hdga vatenfldden och hdga partikelhalter dr ak-
tinidtransport i partikelform av stOrre betydelse Hn trans-
port av 10sliga komplex; dessa partiklar kan vara jord med
hSgt innehdll av organiska komplexbildare. Denna transport-—
mekanism #r ej av betydelse i djupa grundvatten med liga vat-
tenfldden, 1lag partikelhalt och stora bergytor tillgidngliga
for sorption (se kapitel 14).

REFERENSDATA

Vid berdkning av 10slighet, har dataunderlag anvidnts enligt ta-
bell 12-8.

Tabell 12-8. Radionuklidldoslighet i grundvatten.

Maximal halt, ug/1l

Element Reducerande Oxiderande
betingelser, Fe(II) betingelser, 0y
a b a b
Te 0,2 (0,2) Hog (HSg)
Th 0,4 (0,4) 0,4 (0,4)
U 10 (10) 3,6x10° (3,6x10°)
Np 8 (1) Hog (3,6x102)
Pu 3x103 (10) 8 (1)
Am 6x103 (102) 6x10° (10%)
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Vdrden enligt kolumn a, motsvarande bildning av en metastabil
18slighetsbegriansande hydroxidfas, har anvdnts. I kolumn b ges
motsvarande data under antagandet av bildning av en oxidfas (jfr
tabell 12-6).

For berdZkning av retardation till £fo6ljd av radionuklidsorption
har fordelningskoefficienter under rubriken "Anvidnda virden” i
tabell 12-7 anvints.

For Am och Pu, under reducerande betingelser och vid ndrvaro av
humusdmnen anvidnds fdrdelningskoefficienten 0,5 m3/kg.
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NUKLIDSPRIDNING I NAROMRADET
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BRANSLE [ ™ NINGAR OMRADE »| BIOSFAR [—w1 SAKERHET

SPRIDNING I

Detta kapitel behandlar de processer som styr upplOsningen och
uttransporten av radionuklider wur niromrddet i hi#ndelse av
kapselgenombrott. De transportprocesser som fdrekommer i niromrd-
det har dven betydelse for kapselkorrosionen och den aspekten be-
handlas ocksa hdr. Den vidare spridningen av radionuklider i bios-—
fdren beskrivs i kapitel 14.

ALLMANT

Med niromrade avses hdr det omridde omkring kapseln, dir fdrvaret
och dess komponenter direkt paverkar nuklidspridningen, da kap-
seln genombrutits. Paverkan kan vara av kemisk, hydrologisk
eller mekanisk art. WNiromrddets utstrdckning varierar i tiden
och kan inte exakt anges men kan praktiskt anses stricka sig upp
till ndgot tiotal meter fran kapseln.

Hindelsefdrloppet i ndromradet kan h#nféras till tvd princi-
piellt olika skeden. I det fOrsta skedet, #&r kapslarna fortfaran-
de tita och ndgon nuklidspridning till omgivningen Hger inte
rum. FOrloppen i detta fOrsta skede behandlas i kapitel 10. I
detta kapitel beskrivs forhdllandena under det andra senare ske-
det, d& kapseln fdrutsdtts vara genomkorroderad. Detta antas in-
triffa efter tidigast 100 000 &r. Ddrvid kommer grundvattnet i
kontakt med brdnslet och en uppldsnings— och spridningsprocess
kan ta sin bSrjan.

Brdnslet bestdr till ca 95% av sintrade urandioxidkristaller i
form av centimeterstora kutsar. I kristallerna finns Ovriga ra-
dionuklider invaxta, ddr de alstrats. Undantag utgdr #delgaser,
vite, jod och cesium, som under reaktorns drift vid hdg tempera-
tur till en del diffunderat ut till kutsarnas yta. Ovriga Hmnen
frigdrs till vattnet i takt med att urandioxiden 18ses upp. Upp-
18sningshastigheten f6r urandioxiden kommer ddrfdr visentligen
att bestdmma frigdrelsehastigheten Hven fOr Ovriga nuklider.
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Urandioxiden 16ser sig till uranets jdmviktshalt i vattnet nir-
mast kutsarnas yta. Skulle ingen borttransport av uranet ske,
skulle uppldsningen avstanna. Borttransport av 16st uran sker
emellertid genom att det diffunderar ut genom kapselns pordsa
korrosionsprodukter, vidare genom lerbufferten och ut till grund-
vattnet i bergets sprickor. De andra 1lOsgjorda nukliderna trans-
porteras ut pa samma sitt. En del av nukliderna, bl a plutonium,
har dock en sa 1ldg 18slighet att de ej gdr i 18sning i samma
takt som uranet. De transporteras didrfdr bort langsammare #n ura-
net.

Diffusionen genom lerans mycket smala vattenfyllda porer dr en
lingsam process. De flesta nuklider (alla katjoner) har dessutom
en hog affinitet till lerpartiklarnas yta. De sorberas (adsorbe-
ras eller jonbyts) pa& den mycket stora inre ytan {(ca 1 000 mz/g)
i leran. Radionuklidernas genomtringning kommer ddrfdr att for-
drjas, eftersom sorptionsplatserna i leran miste fyllas upp
innan nukliderna kan vandra vidare. En del nuklider med f8rhal-
landevis korta halveringstider hinner avklinga mdrkbart under
den langsamma transporten genom lerbarriiren. De langlivade akti-
niderna pdverkas ej mirkbart. Vissa nuklider ndr sdlunda med
tiden det strOommande vattnet och transporteras vidare i sprick-
systemet 1 berget.

Den joniserande strdlning, som &aterstdr, d& kapseln genombru-
tits, sOnderdelar vattnet i & ena sidan vitgas och & andra sidan
oxiderande #mnen i sddan omfattning, att det kan ha betydelse
for den kemiska miljdn i ndrheten av kapseln. Vattnet i ndromra-
det blir dd oxiderande, varvid en del langlivade nuklider, bl a
U, Np och Te, fdr en vdsentligt forhdjd 18slighet i vattnet.
Dessa vandrar ut genom leran och sprider sig nedstrSms men dven
i viss man tvdrs stromningsriktningen. Nir de ndr grinsen till
opdverkad kemisk miljo, dir vattnet Hr reducerande, faller de
ut, eftersom deras 18slighet i reducerande miljo Hr mangfalt
ldgre d4n 1 oxiderande miljo. LOsligheten kan sjunka tusenfalt
eller mer. I en reducerande miljo kommer dessa nuklider ddrfor
att transporteras vidare i mycket ldga halter. Fronten mellan oxi-
derande och reducerande fdrhdllanden r8r sig nedstrdms, men nAar
i miljondrsperspektivet endast ett fital meter.

Det finns eu del tdnkbara transportprocesser, som i viss man kan
f8rdndra ovanstdende bild. Nukliderna kan sjdlva bilda kolloider
eller sorberas pa& partiklar (pseudokolloider), vilka transporte-
ras med vattnets hastighet. En del organiska dmnen, som natur-
ligt finns i vattnet, kan dven binda radionuklider starkt i s k
organiska komplex, som g8r att nukliderna £5rdrdjs mindre.

I det f%ljande kommer de ovan nimnda transportmekanismerna att
beskrivas mer ingdende och berdkningar redovisas Bver den hastig-
het, med vilken radionukliderna kan spridas fran fSrvaret.
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TRANSPORT GENOM KORRISIONSPRODUKTER OCH LERBARRIAR

Huvuddelen av kapseln bestdr av koppar. I den svetsade versionen
av kopparkapseln har bly gjutits runt bridnslestavarna, vilka be-
stdr av zircaloyrdr, i vilka brdnslekutsarna finns. I den heti-
sostatpressade (HIP) kapseln finns inget bly. Hela kapseln ut-
gdrs ddr av koppar.

Kopparkapseln korroderar genom reaktion med i wvattnet 1dst syr-
gas och sulfid. Dessa dmnen tillfdrs fridn det lingsamt fSrbi-
strdmmande vattnet medelst diffusion genom vattnet nirmast hidlet
och genom leran. Denna traansport beskrivs ndrmare under avsnitt
13.2.2.

Vid korrosion av de olika materialen bildas metallsalter eller
oxider, som alla bildar mycket svarl8sliga fSreningar med i vatt-
net fdrekommande jonmer /13-1/. Korrosionsprodukterna koppar(I)-
sulfid och oxid har densiteten 5,6 resp 6,0 g/cm”, medan metal-
lisk koppar har densiteten 8,92 g/cm”. Koppar(II)oxid har densi-
teten 6,40 -~ 6,45 g/cm3. Aven aktuella blyfSreningar har ligre
densitet #n metalliskt bly. Oxidens, sulfidens, sulfatens och
karbonatens densiteter #r ca hdlften av blyets /13-2/.

Vid korrosionen maste ddrfor korrosionsprodukterna expandera 50 -
100%. Detta sker mot bentonitens svdlltryck av mer #n 5 MPa (jim—
for avsnitt 9.2). Det mekaniska mottryck, som bentoniten utSvar
pd den korroderande kapseln, kommer att begrinsa korrosionspro-
dukternas porositet. Nagra ndmnvirda kaviteter kan ej uppstd, ef-
tersom korrosionsprodukterna pa grund av sin svirldslighet 1lig-
ger kvar och expanderar. Det finns emellertid f£6r ndrvarande
inget sdkert underlag fOor att ange hur tdta korrosionsprodukter-
na kommer att bli. I berdkningarna tas ddrfdr ingen hdnsyn till
att dessa skulle utg8ra ndgot hinder for nuklidtransporten.

Den hGgkompakterade bentonitleran som omger kapseln har en myc-—
ket 1lag vattengenomslipplighet. Den hydrauliska konduktiviteten,
K, dr mindre #n 10~ m/s, jfr avsnitt 9.2.5, dvs i samma stor-
leksordning som osprucket berg. VattenstrOmningen blir dirfor
ytterligt langsam och diffusion kommer att utgdra den helt domi-
nerande mekanismen fOr transport av l6sta dmnen genom leran. Dif-
fusionsmdtningar i kompakterad bentonit har genomfSrts i flera
av varaundra oberoende forsSk for ett 15-tal dmnen. Dessa inklude-
rar 18sta gaser, Hy, CHy, /13- 3/ ho%ﬁolekylara féreningar /13-4,
13-5/, klyvningsprodukterna Cs', , anjonerna HS , Cl17, Br~
/13-6, 13-7/ och ett antal aktinider samt teknetium /13-8, 13-

9/.

En analyé och beddmning av diffusivitetens betydelse finns genom-
férd och redovisas i /13-10/.
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Figur 13-1. Visar hur ett dmne som har halten C, vid brinsleytan diffunderar ut genom den genom-
korroderade kapselviggen och leran. Koncentrationsprofilen har vid tiden t 3 vid berget ndtt 5% av
halten vid brinsleytan.

13.2.1 Instationdra skedet

Flertalet nuklider dr metaller och existerar oftast som katjoner

i vattenl8sningar. Katjoner har stark benigenhet att sorberas pa
lerpartiklarnas yta.

Cesium och stroatium upptas till ca 2 000
ganger hdgre halt i leran dn i det vatten leran star i kontakt
med. Manga av aktiniderna U, Pu, Np, Am m fl sorberas till tiotu-
sentals ganger hdgre halt i leran dn i vattnet (se avsnitt
12.5). En nuklid, som bdrjar diffundera in i leran, kommer dir-

for att vandra mycket langsamt,

dad merparten av de molekyler,
som kommer in i

porvattnet sorberas pia lerpartiklarnas yta.
Forst nir jadmvikt uppnatts, vandrar nukliden vidare i porvatt-
net. Tiden innan de fdrsta spiren av en nuklid kommer fram till
utsidan av lerbarridren kan fOr en sorberande nuklid vara tiotu-
sentals ganger ldngre dn f8r en icke sorberande nuklid.
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Tabell 13-1. Diffusionsdata samt genombrottstider och maximala relativa utflSden till fjdrromraddet for nigra vik-
tiga nuklider.

Kolumn 1 2 3 4 5 6 7 8 9
Kapselgenombrott vid
10° &r
Nuklid Daxlolz tl/z t0,05 to’os/tl/z max N;t/NE 1_0_5 Nz/Ng max N;_":/N?~
w?/s ar ar t1/2 f8r D, max

1291 9 1,6x107 53 0 1 0 1 1

997¢ 53 2,1x10° 9 0 1 0,5 ~1 1
137¢s 1-8 30 60-480 2-16 9x1076-1x10"2  >100 0 0
135¢ 1-8 3x106 60-480 0 1 0 1 1

90gy 2-25 29 19-240 0,7-8,5 2x1074-5x10"2  >100 0O 0

226p % 2-25 1,6x103 19-240 0 1 63 0 0
2297 5-9x1073  7,3x103 56-100x103 7,7-14 2x107°-3x10™% 13,6 8x1070 2x1078
231p, ~1 3,3x10% 478 0 1 2,8 0,14 0,14
234y

233y ~1 478 0 1 0 ~1 1

236,

238,

237yp 0,2-0,4 2,1x106 1,2-2,4x10> 0 1 0 ~1 1
239, 7-30x1070  2,4x10% 16-69x103 0,7-2,9 5%1073-5x10"2 4,2 0,055 3x1073
240py, 7-30x10"3  6,6x103 16-69x103 2,4-10,5  7x1079-7x10"3 15,1 3x10~3 2x1077
241y 4-14x1073 433 32-120x103 69-260 0 >100 0 0
243z 4-14x10"3  7,9x103 32-120x103 4,3-16,2  8x1076-1x10"3 13,5 9x10~53 9x10~8
Ng = nuklidflddet frdn brinslet om det bdrjade lakas vid tiden O.

s . . 5 .
Ny o= -"- -re 10° ar.

t " = 0
Ny = ="= -"= t ar.
Ngt = nuklidflddet fran buffertens utsida till forbistrSmmande vatten.

* = endast den del av nukliderna som finns ursprungligen i brinslet.

tg gy = tiden f8r koncentratiomen pd utsidan att stiga till 5% av koncentrationen pi insidan.
D = diffusiviteten.

Tiden fram till kapselgenombrott och tiden fOr transporten genom
leran avgbr i vilken grad radionukliderna avklingar, innan de
nidr grundvattnet i bergets sprickor.

Resultaten kan A4askadliggdras pa foljande sHitt. Genombrottstiden
for en nuklid genom leran definieras hir, som den tid det tar
f6r nukliden att pa& utsidan av leran uppnd 5% av den halt, som
nukliden har p& insidan av lerbarriidren. Figur 13-1 visar detta
forlopp. Genombrottstiden bestimmer det antal halveringstider
som nukliden genomgitt under passagen genom lerbarridren. Vid 30

halveringstider har nukliden avklingat till 10_9 av ursprungs-



13:6

AN”‘/N"FOR 29py $ N/N°
\

0.10 + ettt

0.01 4

Y

104 2 3 4 5 10° 2

Fzgur 13-2. Den heldragna kurvan visar hur mycket 239py som sldpps ut frdn utsidan av bufferten
NUL | forhallande till hur mycket som lakades NO vid tiden 0. Kurvan visar den kombinerade effekten
av avklingning i brinslet och i bufferten. Den streckade kurvan visar hur mycket som lakas N vid
tiden t i forhdllande till lakraten N vid tiden 0. Den visar effekten av avklingningen i brinslet och
sdlunda hur utslippet skulle bli om leran ej hade en fordréjande verkan.

mdngden. De nuklider, som fir en genombrottstid som #r lingre dn 30
gdnger halveringstiden f8r nukliden, kommer igenom i si 1ldg
halt, att de ej lingre piverkar omgivningen i nimnvdrd grad. En
del nuklider kommer att tridnga igenom lerbufferten men i reduce-
rad midngd. FSr den fSrsta nukliden i en kedja kan flddet Nyt frin
buffertens utsida enkelt relateras till inflddet till bufferten
om lakraten Hdr konstant. Kvoten mellan ut- och infldde i
bufferten £6r nuklid "i" Ngt/N% har Dberdknats fdr ett antal
nuklider /13-10/.

Tabell 13-1 visar data f6r nukliderna och deras genombrottstider
i &r liksom i antal halveringstider. Berdkningarna har genom-
forts f8r en lerbarridr av kompakterad bentonit, vilken upptar
utrymmet mellan kapseln med diametern 0,75 m och f8rvaringshilet
med diametern 1,5 m. Barriidrens tjocklek #r sdlunda ca 0,38 m.

Tabell 13-1, kolumn 6 visar hSgsta utslippet ndgonsin - Nut fran
fran ut51dan av bufferten om lakningen startar vid tlden t med
infldde NE till bufferten. Ngt/NE visar hur mycket som h¥gst
blir kvar efter nuklidens vandring och avklingning i bufferten.
Kol 8 visar hur mycket inflddestermen minskar om lakningen bdr-
jar efter 10° &r istillet f5r "omedelbart”. Kol 9 visar den kom-—
binerade effekten pad utsldppet av avklingning i buffertem och
lang (100 000 &r) kapsellivslidngd.
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Figur 13-2 visar N%t/Ng £5r 239pu beriknat for hogsta uppmitta
virdet pi& diffusiviteten Da = 3 x 10-14 m2/s. Det maximala ut-
sldppet vid initial kapselskada dr 5,47 av vad som skulle erhal-
lits utan uppehdllet i bufferten. Fdr Ovriga nuklider reducerar
bufferten utslidppet till maximalt 17 for 137Cs, 5,4% fOr 90Sr,
0,667 for 240p,  5ch 0,13% for 2435 0. For den andel 229Th som
ursprungligen finns 1 brdnslet reduceras utsldppet till hogst
0,029%, men da 29Th ¥r dotter i en sbnderfallskedja har detta
ingen praktisk betydelse. For dvriga viktiga nuklider saknar for-
drdjningen i bufferten betydelse. Berdkningarna for 100 000 ar
gammalt brdnsle visar att transporten genom bufferten ger unge-
fdr samma avklingning f6r en del nuklider (229Th, 239Pu, 240Pu,
243Am) som 100 000 3r avklingningstid (kol 8). Den redovisade av-
klingningen i bufferten medtas inte i den fortsatta behandling-
en.

En Okning av buffertens tjocklek till det dubbla skulle &ka
t med en faktor fyra. Det skulle fid en betydande inver-—
0.05 | 7 . A
kan pa 13 Cs, 905r och de bada plutoniumisotoperna samt 243 pm.
D& alla dessa utom 239%Pu emellertid avklingar visentligt under
kapselns livsldngd (100 000 4&r) paverkas egentligen endast
23%y. Det leder till ett ca 10 gdnger ldgre utsldpp av denna nuk-
lid.

Stationira skedet

De nuklider som icke 1 nZmnviard grad avklingar under det insta-
tiondra skedet vandrar vidare frdn leran och ut i det wvatten,
som langsamt rSr sig i bergets sprickor. Nukliden diffunderar ut
i vattnet och bygger upp en koncentrationsprofil i vattnet pa
likartat sHtt som vid den instationdra genomdiffusionen av
leran. Nir en given vattenvolym strdmmat £6rbi kapseln har den
under en viss tid varit i kontakt med bufferten, som avger nukli-
der. Den koncentrationsprofil, som under denna tid har utbildats
i vattnet, bestimmer den midngd nuklid som vattnet fdrmdr att
transportera vidare medstrOms, nir vattnet ldmnar bufferten.
Figur 13-3 wvisar hur koncentrationsprofilen utbildar sig under
vattnets passage av kapseln.

Transport till kapseln av i vattnet 18sta korrosiva imnen sdsom
syre och sulfid sker pa i princip samma sitt. Vattnet som strom—
mar runt leran utarmas successivt vid dess passage fdrbi hédlet
genom att dmnena diffunderar in till kapselvidggen och reagerar
dar.

Materietransporten vid stationdra fBrhillanden har modellerats
och berdknats /13-11, 13-12/. 1 dessa berdkningar har hinsyn ta-
gits till diffusionen i lerbarridren sdvil som i vattnet i vat-—
tenfdrande sprickor. Diffusionen in i bergmatrisen runt héilet
dr fOrsumbar utom under ett allra fSrsta skede. I modellen tas
hinsyn till att berget i nirheten av kapseln kan vara stdrt pa
grund av bergarbeten och ddrmed ha hOgre hydraulisk konduktivi-
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Figur 13-3. Vid vattnets forsta kontakt med leran a) frin vilken nukliden diffunderar, ndr nukliden
en kort stricka ut i vattnet. Under den allt lingre kontakttiden b), ¢}, d) ndr nukliden allt lingre ut
i vatmet. Nir vattnet passerat kapseln e) tillfors det ej mer nuklid.

tet. Transporten i leran beskrivs som 3-dimensionell diffusions-
transport fran brdnsleytan till sprickSppningarna i berget.
Transporten in i det strOmmande vattnet beskrivs som diffusion i
strommande vatten mellan tva planparallella sprickviggar. Vatten-
f15det i berget bestims 1 stor utstridckning av regionens flddes-—
forhdllanden och har berdknats vara 0,01 - 0,1 1/(m2'5r) (se ka-
pitel 6). Flodet i omedelbar ndrhet av kapseln kan O8ka till
hogst det dubbla, om berget i kapselns ndrhet fatt en vidsentligt
hdgre hydraulisk konduktivitet pa grund av bergarbetena /13-11/.
Transporten paverkas #ven av antal sprickor som triffar deponer-
ingshdlet liksom dessa sprickors vidd. Frekvensen av vattenfdran-—
de sprickor har studerats (se kapitel 6) i djupa borrhdl i under-
sbkningsomrddena. En vattenfdrande spricka pid var 5:e 3 10:e
meter dAr vanligt i de undersdkta omradena.

Sprickor, vilka 1ligger parallellt med tunneln, kan vidgas vid
tunneldrivningen. I berdkningarna antas 1 spricka per meter fin-
nas 1 niromradet. Sprickornas vidd kan bestimmas med antagandet
att stromningsmotstdndet hdrrdr frdn friktionen mellan 2 planpa-
rallella plattor /13-13, 13-14/. Fo6r 1 m sprickavstand och hyd-
raulisk konduktivitet 10710 n/s f3s sprickvidden 0,005 mm. D3
sprickorna ibland har sprickmineralisering och sprickfyllnads-
material vdljs 0,1 mm sprickvidd som ett vdrde f£8r berdkningar—

nae.
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Da sprickvidd, sprickfrekvens och vattenfldde #r kinda, kan nuk-
lidernas utldsningshastighet bestdmmas wmed den tidigare beskriv-
na modellen. BerHkningarna visar /13-11, 13-12, 13-15/ att mer-
parten av transportmotstidndet uppstdr vid nuklidernas diffusion i
de tunna sprickornas vatten. Lerans diffusionsmotstand utgdr en—
dast ca 5-307 av totala motstiandet pa grund av att tvirsnittsy-
tan fOr nuklidernas diffusion dr mycket stdrre — ca 1 m lerhdjd
per varje 0,1 mm sprickvidd.

Dad nuklidernas diffusivitet i vatten icke skiljer sig nHdmnvirt
fran varandra och #r i samma storleksordning som f8r andra smi
16sta joner, kommer de att transporteras lika fort vid samma dri-
vande kraft (koncentrationsskillnad). Denna dr skillnaden mellan
halten vid brinsleytan C, och i vattnet lingt bort ddr den Hr O.
Nuklidtransporten kan ddrfdr skrivas

N + (Cog = O (13.1)

==

i=
didr N; dr m#ngd nuklid "i" som transporteras vid haltskillnaden
Coi ~ 0. Parametern R 3ir lika med summan av transportmotstindet
i lera och sprickor. R bestdms med hjdlp av den tidigare beskriv-—
na modellen och d&r fdga beroende av nuklidtyp.

Uttrycket (13.1) kan Hven tolkas pa f8ljande sHtt: 1/R Hdr det
ekvivalenta vattenfldde, Q,,, som kommer till kapseln med halten
0 och ldmnar den med halten Coi®

Ni = Qeq . Coi (13.2)
Qe har berdknats f8r den 5 m langa kapseln. Tabell 13-2 nedan
ger virden pa Qeq vid olika vattenfldden U, i berget.

Transporten in till kapseln av korrosiva Hdmnen beskrivs med
samma samband som de, som anvdnds f8r nuklidtransporten ut fran
brdnslet. Diffusiviteterna fOr syre och sulfid i vattnet dr av
samma storleksordning vid stationdira forhdllanden som diffusivi-
teten f6r nukliderna. Sulfidens diffusivitet i leran dr lidgre
och kan komma att sdnka Q,, f&r detta #mne ndgot i praktiken.
For berdkningarna har vdrdena i tabell 13-2 anvidnts HZven for
syre och sulfid.

Uttransporten av uran kommer att bestdmma uppldsningshastigheten
for urandioxidmatrisen. Halten uran vid kutsarnas yta bestims
dels av dess 18slighet i aktuella vatten och dels av om uppl8s—
ningshastigheten 3dr stor nog att tillfdra vattnet vid kutsens
yta nytt uran i den takt som det diffunderar bort. Da inga sdkra
data finns rOrande upplBsningshastighet for wutbrdnt brédnsle
antas att denna &dr snabb, dvs att den ej Er begridnsande. Halten
vid ytan blir da lika med uranets 18slighet. Denna bestidms i hu-
vudsak dels av vattnets karbonathalt och pH, dels av vattnets re-
doxpotential Eh. Redoxpotentialen 1 omgivande vatten i berget ir
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Tabell 13-2. Q,, vid olika vattenfldden U, i berget fOr en 5 m
lang kapsel.

U
17(m2 . ar) l/gr

0,19
0,32
0,57
0,94
1,57
2,41

W= O O OO
. v

W~ O O

w =

negativ men kan pga radiolys vid kutsens yta vara positiv. Vid
positiva Eh bestdms uranets 18slighet av halten karbonatjoner.
Vid de hogsta karbonathalterna [HCOE] = 275 mg/l i svenska
grundvatten i kristallint berg Hr uranets 18slighet = 360 mg/l.
Med Qeq = 0,57 1/kapsel och ar, och med Cou = 360 mg/l ger ekv
(13.2)

N§t = 0,57 x 360 = 205 mg U/&r och kapsel.

Varje kapsel innehaller 1,4 ton uran varfdr det tar ca 7 miljo-
ner Ar att 18sa ut kapselns uraninnehdll. Detta fOrutsitter
ocks8 att produktionen av oxiderande specier via radiolys &r
tillrdcklig f8r att oxidera uranet i samma takt som det bort-

fors.

De nuklider vilka #r inneslutna i urandioxidkristallerna 18sgdrs
efterhand, som kristallerna 18ser sig. De fir en halt pa ytan av
kutsarna som Hr proportionell mot halten i kutsarna. Nuklid "i”"
far sidlunda halten

(13.3)

Co1 = Curan, 1681 * X4

dir X; = andelen nuklid "i" i kutsen. Denna nuklid transporteras
ut till vattnet pi samma sitt som uranet. Flodet blir som fdrut
Ny = Qeq Coi+ Om nukliden "i" kan 16sa sig 1 vattnet i halten
C,i transporteras den ut i samma relativa takt som uranet.

En del nuklider bl a Th och Pu har 1ldsligheter, vilka dr ldgre #n
C.:. De faller ddrfdr ut pd kutsarnas yta och transporteras bort
endast till en mindre del. Denna bestims av den enskilda nukli-
dens 18slighet. Om silunda 18sligheten Ci 5 dr mindre dn Coi

enligt (13.3) blir uttransporten av nuklid *i" bestimd av

N = Ci,1851 * Qq (13.4)
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Uttransporten av plutonium och thorium begrdnsas kraftigt pa
grund av deras laga 18slighet.

En del av cesium och jod har under reaktorns drift anrikats vid
kutsarnas yta. Denna del av cesiet och joden antas vara omedel-
bart tillgdngligt fOr utlakning (se avsnitt 11.3). 137Cs kommer
att avklinga under kapselns livslidngd. 135Cs och 1291 nar vatt-
net utanfdr praktiskt taget opaverkade av bufferten. DA emeller-
tid kapslarna genombryts vid varierande tidpunkter och under myc-
ket ling tidsutdrikt kommer i genomsnitt fdr f8rvaret som helhet
den Atkomliga delen av dessa nuklider att 18sgdras i en takt som
bestdms av kapselgenombrotten. Merparten av Hven dessa nuklider
kommer att 18sgbras ndr urandioxiden 18ser sig. Endr utspridning-
en 1 tiden av kapslarnas sOnderfall idr jadmfSrbar med laktiden
for wuranet skiljer sig dessa nukliders wutsldpp inte nHmnvart
fran de Bvrigas.

KONSEKVENSER AV RADIOLYS OCH VATGASBILDNING

Den joniserande stralningen kan sdnderdela vattnet i vidtgas och
oxiderande fdreningar sasom syrgas och viteperoxid. Y-strdlning-
en kan genomtridnga kapselvidggen och annat fast material och
verka pd flera tiotal centimeters avstand fran kapseln. Den didm-
pas emellertid starkt vid passage genom de fasta materialen och
dess intensitet pd utsidan av kapseln &dr mycket svag /13-16/.
B- och a-strdlningen har mycket kort rdckvidd i fasta material och
kan ej bli verksam fOrrdn vattnet kommit i direkt kontakt med
urandioxidmatrisen. I vatten Ar a-stralningens effektiva rick-
vidd ca 0,03 mm. Nir kapseln genombrutits och vatten kommit in
till kutsarnas yta kan oa-radiolys ske. BerdZkningar har genom-
forts av Christensen och Bjergbakke /13-17/. De har antagit att
urandioxidkutsarnas hela yta tidcks av ett skikt, 0,03 mm tjockt,
i vilket energin fran a-strdlningen avsdtter sig. I varje kapsel
skulle dd ca 4,2 1 fritt vatten kunna bli utsatt £6r a-radiolys.
Detta #r kraftigt Overdrivet eftersom korrosionsprodukterna fran
kapslingsmaterialet och urandioxiden intar stSrre volym dn ur-
sprungsmaterialen, sia att Hdven om denna volym finns i spalten
mellan wurandioxidkutsarna och zircaloyroret vid intakt kapsel,
torde den kraftigt minska efter ett korrosionsangrepp. Tabell 13-
3 visar oa-radiolysen vid olika tidpunkter uttryckt som ekviva-
lent alstrad mingd vdteperoxid och vidtgas. Dessa midngder radio-
lysprodukter torde vara kraftigt Overdrivna. Radiolys i denna om-—
fattning har inte kunnat observeras vid OKLO /13-18/, ddr en na-
turlig reaktor varit verksam under ca 300 000 ar. D&r har radio-
lysen varit 100 - 500 ginger ldgre, rdknat pa jdmfdrbar brinsle-
mdngd och utbridnning, #n de teoretiskt maximala siffrorna. Redan
liga halter jirn 18st i vatten katalyserar adterreaktionen mellan
viteperoxid och vite. Detta kan leda till att nettoproduktionen
av vidte och vidteperoxid minskar 100-tals ganger /13-17/. Nedan
belyses konsekvenserna av maximal radiolys. Radiolysen fGrvintas
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Tabell 13-3. Teoretiskt maximal vdtgas— och vidteperoxidproduk-
tion fran o-radiolys i 1,4 ton wuran enligt /13-

17/. Stralningen avsittes i 4,2 1 vatten uppdelat
i ett 0,03 mm skikt pa urandioxidytan.

Tidpunkt H,0, och H, Hy0, och H,
efter uttag produktion producerad i
ur reaktorn (mol/4ar) tidsinter-
(ar) vallet (mol)
100 4,6
780
300 3,2
750
600 1,8
620
1 000 1,31
7 400
104 0,34
16 200
10° 0,025
15 800
106 0,009

Totalt producerat
under 10° &r 41 550

dock vara hdgst 1/100-del av de redovisade maximala vdrdena pa
grund av begrinsningar i vattentillgdng orsakade av korrosions-—
produkternas expansion, vitgasutstrdmning och katalyserad aterre-
aktion.

Inverkan pd kapsel och bridnsle

Den bildade vitperoxiden Hr ett kraftigt oxidationsmedel vilket
kan angripa savidl kapselmaterialet koppar som det bly och zirko-
nium, som innesluter urandioxidkutsarna. Viteperoxid kan i ndrva-
ro av visssa dmnen spontant sonderfalla i syrgas och vatten. Syr-
gasen kommer ddrvid att verka som oxidationsmedel pa samma sitt
som viAteperoxiden. Aven brinslets metalloxider kan oxideras till
hogre valenstillstdnd. Uranet, vilket i brdnslet #r 4-vidrt, kan
oxideras till 6-virt. Aven andra nuklider oxideras, varav de vik-
tigaste dr plutonium, neptunium och teknetium. Uran, neptunium
samt teknetium blir mangfalt mer 18sliga i grundvattnet vid det
hSgre oxidationstillstandet. Vid oxidering av urandioxiden i vil-
ken de Ovriga nukliderna Hr inneslutna, kan dessa 16sgdras. De
kan direfter transporteras ut fran fSrvaret.
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Berikningar har genomfdrts ©ver radiolysens fdrlopp /13-19/ dir
dven den samtidiga uttransporten av radionuklider till det rdrli-
ga vattnet utanfdr kapseln beaktats. Berdkningarna bygger pa an-
tagandet att kemisk jdmvikt alltid dr forhanden i en given volym
vatten, vilken bestims av lerans vatteninnehdll. Till denna
volym fOrs vidteperoxiden enligt tabell 13-3 och vatten med sitt
innehdll av karbonat och andra 18sta specier. Samma vattenfldde
bortfdr reaktionsprodukterna. Vattenflddet Q,, bestdms som tidi-
gare av ndromradets utformning (se avsnitt 13.%.2).

Uttraasporten bestims dels av hur mycket radionuklider som hun-
nit oxideras till de mer 1ittldsliga formerna, dels av tillgang-
en pd karbonater i grundvattnet. De senare utgdr komplexbildare
f8r uran och neptunium. Av ber#kningarna framgdr att kopparn i
kapseln - om den #r atkomlig - kommer att oxideras i fdrsta hand
och praktiskt taget helt f8rhindra piverkan pa brinslet. Da det
pa grund av korrosionsprodukternas tillvdxt dr osannolikt att
kopparn alltid #r tillgdnglig fOr oxidation, genomfdrdes berdk-
ningarna dven under antagandet att kopparn inte alls reagerar. 1
detta fall oxideras fdrst urandioxiden.

Tabell 13-4 visar detta fdrlopp samt hur mycket uran, plutonium,
neptunium och thorium, som transporterats ut vid olika tidpunk-
ter. Den totala karbonathalten har vid berZkningarna satts till
122 mg/l (2 mmol/l). Den stora fOridndringen i mingden utlSst Np
och Pu i intervallet 960 - 9 960 Aar beror pad att den starkaste
reduktanten U02(s) fSrbrukats efter ungefidr 2 500 ar. Dessa be-
rikningar visar fdrhdllandena fOr initial kapselskada. En kapsel
som genombryts efter 100 000 &r och ddr inget koppar, bly eller
zirkonium reagerar med viteperoxiden, och dir ej heller ndgon vi-
teperoxid 1ldmnar systemet kommer att efter ytterligare ca
250 000 ar ha all urandioxid oxiderad till 6-vdrd, om maximalt

Tabell 13-4. Utldsning av nuklider fradn en kapsel vid radiolys
enligt tabell 13-3, Qgq =1 1/ar och kapselmate-
rialen ir inerta. Totala karbonathalten dr 2 mM. En-
ligt ref /13-19/.

Ar efter Utlost mingd g i tidsintervallet
deponering U Np Pu

0-1 0,12 2,4 x 10711 10-12

1-260 24 7,5 x 1072 2,4 x 10710
260-960 95 2,1 x 1078 7,2 x 10710
960-9 960 286 2 000 1073

9 960-105 104 2 500 0,012

10°-10° 1,1 x 10° - 0,024
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tinkbar radiolys antas ridda. Begrinsas radiolysen till 1/100
ddrav blir endast ca 50 kg uran oxiderat under 1 miljon &r. De
ovan framrdknade oxidationstiderna H#r Overdrivet korta pa grund
av att dels inget bly, zirkonium eller koppar antas reagera samt
att kutsarnas yta antas vara tHckt med ett jdmnt lager vatten.
Kapselmaterialen kommer att till icke ovidsentlig del oxideras.
Oxidationen av urandioxid reduceras d& i motsvarande grad. Korro-
sionsprodukterna fradn sdvdl brdnsle som kapselmaterialen har
storre volym #n de ursprungliga materialen. De kommer dHrfdr
att fylla den ursprungliga volymen som varit tillgidnglig for vat-
ten. Korrosionsprodukternas porositet midste bli ringa eftersom
kapseln och omgivande lera och berg utdvar ett starkt motstand
mot expansion. Dessa effekter torde begrinsa radiolysens inver-
kan kraftigt vilket antyds av fdrhdllandena i OKLO-reaktorn. Dir
har efter 1,8 miljarder &r en mycket liten andel av urandioxiden

/13-18/ 18sts upp.

Det oxiderade 6-vdrda uranet limnar endast till en mycket ringa
del kapseln, se tabell 13-4. Den Overvigande delen blir kvar i
form av kristaller av hdgre uranoxider/hydroxider /13-19/.

Under omkristalliseringen frigdrs de nuklider vilka icke passar
in 1 uranoxidens kristallstruktur. De viktigaste av de frigjorda
nukliderna dr cesium, strontium, jod och teknetium. Dessa har
hdg 16slighet och kan transporteras ivdg i den takt de 16sgdrs
fran brinslet.

Radiolysprodukterna kan oxidera uranet i ungefdr samma takt, som
vattenflddet i berget formdr transportera bort det frin kapseln.
Borttransporten (avsnitt 13.2.2) Hr ca 200 kg/lO6 ar fBrutsatt
att sd mycket uran finns i sexvdrd form, medan alstringen av sex-
vdrt uran dr ca 50 kg under den f8rsta miljonen ar. Utslidppet av
de ovan ndmnda nukliderna antas i de fortsatta berdkningarna ske
med den takt som uranet kan transporteras ut.

Av aktiniderna har thorium och plutonium sid 1lag 18slighet under
de fdrhidllanden som riAder i nirheten av brinslet, att de faller
ut som fasta faser och endast i mycket ringa del transporteras
ut frdn kapseln. Detta fdrlopp har beskrivits tidigare i avsnitt
13.2.2.

Radiolysens inverkan pd nuklidvandring i lera och berg

En del av den bildade vidteperoxiden och andra oxidationsproduk-
ter sdsom 6-virt uran kan komma att limna kapseln och nd leran
och berget utanfdr leran. Savil lera som berg innehdller tvavir-
da jdrnfSreningar, vilka 143ttt oxideras till trevdrt jdrn /13-
20/. Ndr allt tillgdngligt tvavirt jdrn i ett omridde oxiderats,
blir forhdllandena i vattnet oxiderande och minga aktinider blir
mer 1ldttldsliga #n vid de reducerande fdrhdllanden som normalt
rdder i berget, dir det fortfarande finns tvavirt jidrn. Nirmast
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Figur 13-4. Radiolysfrontens utbredning nedstroms en kapsel. Viteperoxiden och andra oxiderande
damnen ror sig med vattnet i sprickorna men diffunderar dven frdn dessa in i berget, dar det tvdvirda
jdrnet oxideras till trevdrt jarn.

kapseln kan sdlunda ett oxiderande omrade bildas, vilket 1lang-
samt expanderar allteftersom mer oxiderande @mnen tridnger ut.

Berdkningar Over utbredningen av denna s k redoxfront har
genonfdrts /13-12, 13-21/. 1 dessa berdkningar antas att all bil-
dad vdteperoxid eller en ekvivalent mingd andra oxiderande speci-
er trdnger ut till lera och berg. Ndr allt jdrn i leran £6rbru-
kats diffunderar vdteperoxiden in 1 berget och reagerar med jdr-
net ddr. 1 sprickigt berg fors vdteperoxiden dessutom med det
strbmmande vattnet i sprickorna men diffunderar ddrifrdn ut i
bergets mikrosprickor och oxiderar en utstrdckt bergvolym ned-

strdms kapseln. Figur 13-4 visar utbredningsfSrloppet.

Utbredningen av fronten nedstrOms en kapsel kan maximalt under
en miljon &r bli ett 50-tal meter i relativt jdrnfattigt berg
(0,2% Fe(II)) /13-21/ om h¥gsta tdnkbara radiolys antas ske och all
viteperoxid gadr ut i berget. Svenska kristallina berg innehdl-
ler 1-10% tvavdart jdrn /13-20/. 1 Dberdkningarna har det
antagits, att radiolysfronten ej breder ut sig tvdrs stromnings-
riktningen, varfdr avstindet nedstrdms dr Overdrivet stort Hven
av denna anledning. Fronten rdr sig i praktiken endast niagra
meter /13-18/. Utbredningen av fronten dven i sidled har emeller-
tid en negativ konsekvens. Radionuklider, vilka dr 1ldttldsliga

vid oxiderande fdrhdllanden, breder ut sig i den oxiderade regio-
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Figur 13-5. Koncentrationen av en nuklid i vattnet i ett sprickplan. En radionuklid med hog Ioslig-
het under oxjderande forhdllanden faller vid redoxfronten. Vattnet nedstréms redoxfronten har
ldg halt C 5% men fronten har breddats och ett storre vattenflode transporterar nukliden.

nen. Ndr dessa radionuklider kommer till redoxfronten och faller
ut, kommer vattnet i en mycket stOrre tvidrsnittsarea av berget
att vara mittat med radionukliden #n den mycket begrinsade tvir-—
snittsytan i kapselns nidrhet. Om redoxfronterna frin manga kaps-
lar ndr varandra, kan merparten av det vatten som passerar fdrva-
rets totala tviArsnittsyta bli mdAttat med nukliderna till den
halt dessa kan 18sa sig under reducerande fSrhallanden /13-22/.
Figur 13-5 illustrerar radiolysfrontens utbredning i sidled i en
spricka och hur en vid oxiderande fdrhidllanden mycket 18slig ra-—
dionuklid faller ut till den ligre 1dsligheten vid redoxfronten
och transporteras vidare i hdgst halten Cfggl. Allt vatten mned-
stroms fdrvaret kan under ogynnsamma omstdndigheter bli mdttat
till denna halt. DA varje kapsel upptar i genomsnitt 150 m?
forvarets tviarsnittsyta kan vattenflddet per kapsel bli

Qggd =150 . U, [w?] . [1/(n?-3D)].

av
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Da radiolysen i praktiken blir vidsentligt mindre &n den max-
imalt tdnkbara dr radiolysfrontens utbredning i sidled langt
mindre. Berdkningar visar /13-23/ att endast en ringa del av
vattnet nedstrdms fdrvaret kommer att bli uppmdttat pd det tidi-
gare beskrivna sittet. I de fortsatta berdkningarna antas dock
allt vatten bli m3ttat.

Vidtgasutveckling vid radiolysen

Vdtgas som utvecklas under radiolysen lGser sig i vattnet till
en del och diffunderar ut genom korrosionsprodukterna och leran.
Vid h8g vitgasalstring kan lokalt gasformig vitgas tdnkas bildas
did 18sligheten Sverskrids. Gasen undantridnger di vattnet och vit-
gasutvecklingen wminskar. Gasen kan emellertid undantridnga vatt-
net i de stdrre porerna i korrosionsprodukterna och leran och
stromma ut genom dessa samtidigt som vatten pd grund av kapillédr-
effekter sugs in genom de mindre porerna. Dessa fdrhdllanden har
analyserats /13-12/ och gaspermeabiliteten har mdtts i vat bento-
nit /13-24/.

Den vid radiolysen utvecklade vidtgasen 18ser sig i vattnet och
diffunderar ut genom bufferten till det fSrbistrommande vattnet.
Transportkapaciteten medelst diffusion har berdknats pd samma
sdtt som fO0r det stationdra skedet £for radionukliddiffusionen
och dr ca 0,01 mol Hz/ér och kapsel vid 18sligheten vid 50 bar
vitgastryck. Vidtgasen kan Hdven transporteras med diffusion i ber-
gets vattenfyllda mikrosprickor /13-25/. Denna transportkapaci-
tet dr nagot stdrre, ca 0,08 mol Hyp/ar och kapsel. Alstras mer
vitgas f8rmdr den inte 18sa sig i vattnet utan bildar gasbubb-
lor. Dessa kan fOrtridnga vattnet i de stOBrre porerna i leran och
i berget och strbmma ut. Vatten torde dock samtidigt kunna sugas
in medelst kapilldrkrafterna i de finaste porerna. Det kan didr-
for £ n ej uteslutas att vidtgas strOommar ut samtidigt som vatten
strommar in i tillrdcklig mingd fSr att underhdlla Aatminstone en
mattlig radiolys /13-12/. Uttransporten av vitgas i gasform for-
mdr fBra ut gasen utan att gastrycket i kapseln ndgonsin Jver-
skrider bergspinningarna pa aktuellt djup. I berget kan vitgasen
transporteras dven som gasbubblor. Ett vdtgasfldde av 0,1 mol/ar
motsvarar en gasvolym av ca 0,04 1/3r vid det radande hydrosta-
tiska trycket 50 bar. Detta flode skall undantringa motsvarande
vattenvolym. Da flddet #r mindre dn det naturliga vattenflddet
forbi kapseln, sker transporten utan nidmnvard tryckokning.

Vitgasbildande korrosion — kopparkapseln

Korrosion av kapseln och de metaller som ingdr i kapseln kan po-
tentiellt producera vitgas. Briansleelementen &r uppbyggda av zir-
caloy, inconel och rostfritt stdl. I ett av kapselalternativen
ingdr bly som fyllning mellan brdnslestavarna. Vidtgasproduktionen
fran kopparkorrosionen kan uppskattas till knappt en mmol/ar /13-
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26/. Om kapseln genombryts blir materialet i brdnsleelementen
och i fOrekommande fall bly tillgdngligt fOr korrosion. Zirca-
loy, inconel och rostfritt stdl dr mycket motstandskraftiga mot
korrosion. Aven bly korroderar ytterst langsamt i syrefritt
grundvatten /13-27/. Enligt en rimlig uppskattning av korrosions-
hastigheter och exponerad yta bS8r vitgasproduktionen fran metal-
len inuti kapseln inte Overstiga 0,1 mol/adr /13-28/. Bly kommer
under riddande forhdllanden inte att ha ndgon vitgasutvecklande
korrosion /13-27, 13-28/.

UTSLAPP AV NUKLIDER FRAN NAROMRADET

En radionuklid med h8g 18slighet under oxiderande fdrhdllanden
faller vid redoxfronten. Vattnet nedstrdms redoxfronten har 1lag
halt Cfggl, men fronten har breddats och ett stSrre vattenfldde
transporterar nukliden.

F6r de nuklider, vilka ej paverkas av redoxfronten, sker utlak-
ningen som tidigare (avsnitt 13.2.2) med ett fldde

Ni Qeq . Coi (13.2)
och
N (13.4)

i = Qeq - Ci,18s1

och de tva uttrycken sirskiljer fallen, dd uttransporten ej be-
griansas (13.2) resp begrdnsas av nuklidens 16slighet (13.4).

For de nuklider, vilka faller vid redoxfronten, Ar flddet bortom
redoxfronten

N, = qred | cred 13.5
1= Qq 1,18s1 (13.5)

Utsldppet till fjdrromradet kan silunda bestdmmas av

1) Uranoxidens borttransporthastighet ekv (13.2) (eller mdjligen
oxidationshastighet),

2) bli mindre #n 1) pa grund av att nukliden har 1lig 18slighet
och ej 1l6ser sig, ndr brinslet (U02) transporteras bort
eller omvandlas; ekv (13.4),

3) bli mindre dn 1) eller 2) om nukliden faller vid redoxfroun-
ten; ekv (13.5).

Tabell 13-5 sammanstiller inflddet till fjdArromradet f&r en del
viktiga nuklider for ett brdnsle som #r 100 000 ar gammalt. LSs-
ligheter enl avsnitt 12.9 har anvints.
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Tre— och fyrvirda aktinider i 1laga halter torde fdllas tillsam—
mans med uran ndr detta faller ut vid redoxfronten. Detta har ex-
perimentellt visats fS8r plutonium /13-19/. Lika stor andel av ak-
tiniden faller ut som huvudkomponenten uran. F0ljande aktinider
kan fOrvintas fillas ut: Pu, Np, Th, Am. De kommer att transpor—

teras till fjdrromrddet i midngder som redovisas i hgra kolumnen
(7) i tabell 13-5.

Tabell 13-5. Utsldipp av vissa radionuklider till fjdrromrddet. Baserat pd 1,4 ton Uran, Qeq = 0,57 1/ar, Qggd =
15 1/43r.
Understrukna vidrden ir begrinsande.
Kolumn 1 2 3 4 5 6 7
Nuklid Mdngd per kapsel Kongruent upp- Loslighets- Loslighets— Till fjdrrom- Till fjdrr-
10° ir gammalt 18sning begrinsning begrinsning  radet. Min av omradet vid
brinsle (6,8x106 ar vid oxide- vid redox-’ kol 3, 4, 5 samfdllning
uppldsn tid) rande forh fronten som aktivitet med uran
g Bq g/ar g/ar g/ar Bq/ar Bq/ar
238y 1,4x106  1,66x1010 0,21 0,21 1,5x107% 1,8 =
234y a) 9,84x1010 10,5 =
235y a) 1,24x10° 0,13 =
238y a) 1,92x1010 2,1 =
239, 386 8,81x10t1  5,7x107° 1,41x1076 P) 3 200 94
242py 862 1,24x1011  1,3x107% 3,15x1076 b) 460 4,9
237%p 2 960 7,77x1010 4, 3x107% 1,2x107% 3 100 3,3
230y, 86 6,22x1010  1,3x1073 2,3x1077 170 1,8
281y 4,19x107°  5,18x10° 6,2x107 12 0,76 5,6x1074
2835 1,91x1072 1,45x108 2,9x1077 21 0,016
991 895 5,70x1011  1,3x107% 3x107° 1 900 =
1291 ) 1,86x107 270 =
135¢s ) 1,97x100 2 900 =

a) F8ljer uran-238
b) Summan av Pu-239 och Pu-242 Hr 4,56 . 1076 g/ ar
¢) Ingen 18slighetsbegrdnsning

= Lika som i kolumn 6

Plutoniumisotoperna, neptunium och thorium skulle med denna fall-
ningsmekanism limna ett nuklidfldde till fjdrromradet som #r 30 -
1 000 ginger ligre #n vad deras egen 18slighet tilliter.

DA denna mekanism #Znnu bara visats experimentellt gdlla for plu-
tonium anvidnds den inte i den fortsatta behandlingen.



13:20

13.5

13.5.1

13.5.2

13.5.3

UTSLAPP FRAN FORVAR FOR METALLDELAR

Allmint

Boxar och borglasstavar fran reaktorerna gjuts in med cement i
betongkokiller, vilka ldggs i ett bergfSrvar pa stort djup. Berg-
rummet fylls med betong. Totalt skall ca 900 ton zircaloy och
160 ton rostfritt stal deponeras. Det Hr frimst radionukliderna
nickel-59 och niob-94 som mdste hindras att na biosfiren. Halve-
ringstiden fOr nickel-59 och niob-94 ir 80 000 respektive 20 000
dr. Totala mingden nickel- och niobmetall i f8rvaret Hr ca 17
ton respektive ca 60 kg. Endast en mindre del hdrav dr aktivt.

D& forvaret tillslutits, kommer grundvatten s& sminingom att nd

avfallet. Metallerna kan di korrodera, ga i 18sning och direfter
transporteras ut till omgivande grundvatten.

Kemisk miljo i fOrvaret

Mingden betong 1 det fOrseglade fdrvaret blir ca 100 ton per
meter tunnel. Betongen kommer att bestdmma grundvattnets pH 1
och nirmast runt fOrvaret, se avsnitt 7.4.1. Forldggs forvaret i
berg med vattenfldden upp till 1 1/(m?- &r) tar det minst 40 000
ar att laka ut all kalciumhydroxid och minst 4 miljoner Aar att
laka ut alla aluminater och silikater. Det fOrutsdtts da att be-
tongen spruckit eller vittrat sa att vattnet fritt kan strdmma
genom den, och att uppldsning sker till full mdttnad i det genom-
strommande vattnet.

Tunneln antas hdrvid genomstrSmmas av tva ginger si higt fldde
per kvadratmeter som i det ostbrda berget. Totalt genomstrOmmas
tunnlarna av 2 900 1/éar.

Korrosion

Det rostfria stdlet har god motstandskraft mot korrosion vid hdga
pH och kommer att korrodera mycket langsamt i den syrefattiga mil-
jon i fBrvaret. Nickel som hir ingar som legeringsmetall #r rela-—
tivt ddel och kan komma att vara stabil i den aktuella forvars—
mil jon.

Aven zircaloylegeringar Hr motstindskraftiga mot korrosion och
tdmligen okdnsliga for pH. De f6rsSk som gjorts med zircaloy in-
jutet i cement visar inga tecken pad korrosion av metaller /13-
29/.

Niob finns i smd mingder (ca 1%) i legeringar. Niob-metall dr ke-
miskt mycket motstidndskraftig men angrips av starkt alkaliska
18sningar med pH 8ver 13 och niob korroderar dirfér i betongmil-
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jo atminstone vid de hBga pH som rdder i det fSrsta skedet, da
alkalihydroxiderna 18ses ut /13-30/.

Med en rimlig uppskattning av korrosionshastigheten fSr metallde-
larna i fdrvaret och den yta som dr exponerad f£fo6r korrosion
skall vitgasproduktionen ligga under 70 m~ NTP per ar /13-28/.
Aven radiolysen bidrar till gasbildningen, men mingderna Ar obe-
tydliga och kan hdr fdrsummas /13-28/. Den angivna mingden vit—
gas dr fOr stor fOr att transporteras ut genom diffusion och vat-
tenstrdmning. Gasbubblor kan komma att bildas och pressas ut
genom de vattenfSrande sprickorna i berget, varvid vattnet del-
vis fOrtridngs. Volymen vatten som pd detta sitt maste bereda
plats for gas blir mindre dn 2 m”/&r, eftersom vHtgasen fdrtidtas
av det hydrostatiska trycket pa& stora djup. Detta flode Hr lika
stort som det naturliga flddet och det blir ddArfdr ingen ndmn-
vdrd tryckokning i fdrvaret fSr att fortridngningen skall ske.

Loslighet for nickel och niob

Oxiderad nickel kommer att vara tvavird i aktuell miljs. Tvavirt
nickel bildar svarldsliga fOreningar med hydroxid, fosfat, sul-
fid och karbonat. Mojligen kan fulvosyrorna i grundvattnet bilda
starka komplex med nickel och hdja dess halt i wvattnet. Fosfat
och sulfid finns i si& sma mingder att de ej ridcker till att
filla ut eventuellt oxiderad nickel. Ldsligheten kommer da att
bestimmas av hydroxiden. Inom det pH-omrdde, 10-13, som rader i
vattnet i och nidrmast betongkokillerna, begridnsar hydroxidens
18slighet nickelhalten till h8gst 0,1 mg/l /13-31/. Om de orga-
niska dmnena i grundvattnet - humus- och fulvosyror - enbart bil-
dar komplex med nickel kan 18sligheten uppgd till ca 0,003
mekv/1l (se avsnitt 7.6) dvs ca 0,1 mg/l. Detta &dr emellertid
osannolikt di det finns stBrre halter andra metalljoner bl a
Fe(IIl) i vattnet.

Eftersom betongen tillfor kalciumjoner till vattnet 1 fOrvaret
kommer halten av 18st niob i fOrvaret att begridnsas av 16slighe-
ten for kalciumniobat, som dr mycket 1l4g. Koncentrationen av
18st niob blir 1ldgre dn 10 ug/l /13-30/. Komplexbildning med
humus- och fulvosyra bdr inte ha ndgon betydelse jiAmfdrt med Sv-
riga 1 fOrvaret fOrekommande metaller t ex jdrn, krom, nickel,
kobolt etc. Dels blir halten av 1dsta niobjoner ytterst liten
och dels fOrekommer huvuddelen av dessa joner som negativt lad-
dade niobatjoner med ringa tendens att komplexbindas.

Uttransport av nickel och niob

Forliggs fOrvaret i ett lika gott berg som det i vilket bridnslet
fSrvaras tar det ca 30 miljoner Ar att transportera ut allt nic-
kel. Detta giller f8r vattenfldden i berget pa 1 1/(m2~§r) och om
16sligheten for nickel Ar 0,2 mg/l. Vidare har man di antagit, att
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betongen spruckit eller vittrat sOnder, sd att diffusionsmotstéin-
det i betongen och Bverfdringsmotstandet fridn fdrvaret till vatt-—
net i berget fOrsummas och att allt vatten som ndr tunneln fSrut-
sdtts bli mdttat med nickel /13-31/.

Den 1liaga 18sligheten f&r niob medfdr, att det tar Aatminstone 2
mil joner ir att transportera ut all niob ur fOrvaret. Forutsitt-—
ningarna ir di samma som f8r nickel med undantag av 1l8sligheten
som satts till 10 pg/l f8r niob /13-30/.

Utsldppet av nickel-59 fran f8rvaret blir maximalt 106 Bq/ar och
nickel-63 utsldppet blir maximalt 108 Bq/ar. Niob-94 utsldppet
blir som mest 100 Bq/4r. Da midngden av sdvdl nickel-isotoperna
som niob-94 dr liten i f8rhdllande till de inaktiva isotoperna,
kommer de senare att bestdmma uppldsningstakten. De aktiva isoto-
pernas utslidpp minskar dE2rfdr i takt med att de avklingar.

MODELLER OCH DATA

Berdkningarna av det instationdra skedet d& nukliderna tridnger
in i och igenom leran bygger pd Fick”s lag for instationdr diffu-
sion och tar hinsyn till att nukliderna anrikas i leran pa grund
av sorption. Modellen har beskrivits i /13-10, 13-13/. Ett stort
antal mitningar Over olika speciers diffusion i kompakterad ben-
tonit har genomfdrts och de har sammanstdllts och analyserats 1
/13-10/. Sorptionsdata finns redovisade i /13-8, 13-9/.

Modellen som beskriver transporten av 1dsta specier under det
stationdra skedet har beskrivits i /13-11, 13-15/ i en Gverskad-
lig fBrenklad form. Modellen finns strikt beskriven i /13-12/
ddr 16sningen som krdver numeriska metoder har jadmforts med den
forenklade modellen. Dessa modeller anvinds for att berdkna det
vattenfldde Qeq som transporterar 1l8sta Hmnen.

REFERENSDATA

Foljande data har anvints fOr berdkningarna:

Tjockleken av bentonitbarriiren 0,38 m

Diffusivitet i vatten (alla joner) D, = 2x1072 w?/s

Diffusivitet i kompakterad bentonit D, = 4x107 11 m2/g
(alla joner stationdr diffusion)

Diffusivitet vid instationira D, tabell 13-1

fdrhallanden



Vattenflode i berget
Genomsnittlig yta per kapsel
Sprickvidd

Sprickavstand

Antal sprickor pid ett hal
Loslighetsdata for nukliderna
Lerans uttridngning i sprickorna
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NUKLIDSPRIDNING I BERGET

ANVANT ANLAGG- NAR- GEOSFAR BIOSFAR SAKERHET

BRANSLE ~ | NINGAR OMRADE
ISPRIDNINGi

I detta kapitel behandlas transporten av frigjorda radionuklider
i geosfidren. Den anvidnda modellen och dataunderlaget diskuteras.
En vidare spridning av radionuklider i biosfdren behandlas i kapi-~
tel 15.

ALLMANT OM FORDROJNINGSMEKANISMER

Radionukliderna transporteras 10sta i det wvatten som sakta ror
sig 1 bergets sprickor. Vattenhastigheten i sprickorna kan varie-
ra fridn mycket 1ldga virden och upp mot nadgra meter 3 tiotal
meter per A4r. Alla viktiga nuklider, utom jod, reagerar kemiskt
eller fysikaliskt med de mineral som finns pd sprickytorna.
Dessa reaktioner innefattar jonbyte, adsorption, utfdllning och
olika kemiska reaktioner, bl a mineralisering. Sammantaget kal-
las dessa reaktioner ofta sorption. I fortsidttningen avser be-
greppet sorption strikt endast adsorption och jonbyte.

DA radionukliderna sorberar pd sprickytan minskar halten i vatt-
net i motsvarande grad. Fdrst ndr ytan antagit jadmvikt med vatt-
net kan nukliden transporteras vidare lidngs sprickan. De flesta
viktiga nuklider sorberar mycket kraftigt. Sprickytan kan wvid
jdmvikt halla 100-tals till 10 000-tals gdnger si stor nuklid-
mdngd som vattnet i sprickan. Vattnet avger en stor del av sitt
nuklidinnehdll till de sprickytor det passerar. Det tar diarfor
mycket lingre tid f6r en nuklid att forflytta sig en viss stric-—
ka dn det tar fOr vattnet. Kvoten mellan vattnets och nuklidens
hastighet pa grund av ytsorption kallas "fdrdrSjningsfaktor pa
grund av ytsorption” (Ra). For en nuklid med £fdrdrSjningsfaktorn
R, = 100 tar det 100 ar att f8rflytta sig samma stridcka som vatt-

a - o ©
net gar pa 1 ar.

I en del sprickor finns sprickfyllnadsmaterial och pordsa sekun—
ddra sprickmineral, vilka sorberar radionukliderna och bidrar
till att ytterligare fordrdja deras vandring.
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Kristallina bergarter, sasom graniter och gneisser, har mikrosko-
piskt sma sprickor mellan kristallerna. Dessa utgdr ett samman-—
hingande porsystem innehdllande vatten. Radionukliderna #r myc—
ket mindre dn mikrosprickorna och kan diffundera in i detta por-—
system. De inre ytorna i bergmatrisen ir mdngfalt (tusentals och
mer) stOrre dn ytorna 1 de sprickor, i wvilka vattnet strOmmar.
Intrdngningen och sorptionen p& de inre kristallytorna fordrdjer
radionukliderna kraftigt utdver fordrdjningen pa grund av sorp-
tionen pa sprickytorna. Aven icke sorberande nuklider kommer dir-
f6r att transporteras langsammare #n det strdmmande vattnet.

Da radionukliderna avklingar med tiden kommer vissa nuklider med
stor fodrdrdjning och korta halveringstider att avklinga till for-
sumbara halter, innan vattnet ndr biosfidren (t ex 0Sr, 13 Cs,

1Am). Andra nuklider med 14ag fordrdjning och ling halverings-
tid (t ex 1291) kommer att ha fdrlorat endast en liten del av
sin aktivitet.

Vissa nuklider, ddribland aktiniderna, kan bilda radiokolloider
eller sorbera pd kolloidala partiklar i vattnet (pseudokolloi-
der). Kolloiderna har pad grund av sin storlek inte samma mdjlig-
het att tringa in i mikroporerna och paverkas didrfdr i mindre
grad av denna fordr8jningsmekanism. Savdl de Hkta kolloiderna
som pseudokolloiderna Hr inte helt stabila utan 1Oser sakta upp
sig. Vid 1langa transporttider kommer kolloiderna att 18sa upp
sig och ddrefter fordrdjas med de tidigare beskrivna mekanismer-—
na. Samma fdrhallanden gdller f£O0r nuklider, som komplexbundits
till fulvo- eller humussyror i vattnet, da Hven dessa komplex
spjdlkas med tiden. :

Vissa transportvigar Hr snabbare dn andra, dels pd grund av att
sprickvidderna #r olika stora, dels pa grund av stdrre eller
mindre vindlingar. DHrfSr kommer en del av nuklidmdngden att
rora sig snabbare och en del liangsammare #n genomsnittet. Fenome-
net kallas dispersion. Dispersionen leder till att utslidppet
sprids ut dver en lidngre tid.

For stabila Hdmnen leder detta Hven till att den maximala halt,
som ndr biosfdren, blir 1ligre. F8r radionuklider méste emeller-—
tid dven effekten av avklingningen beaktas. Vissa nuklider, som
skulle avklingat visentligt om de befunnit sig i geosfidren under
medeltransporttiden, ndr till f81jd av dispersionen biosfdren ti-
digare och di i hdgre halter. For de fdrhdllanden, som d#r aktuel-
la hdr, leder i allmdnhet en stor dispersion till hogre ut-
slippshalter #n en lag.
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Figur 14-1. Visar principer for forvarets forliggning samt en del stromliinjer, vilka gar till ett ndr-
liggande lineament och upp genom detta till marken.

FYSIKALISK MODELL

Inledning

Forvaret forliggs i berg som har fdrhdllandevis lag hydraulisk
konduktivitet. Vatten strommar i bergets sprickor frén platser
med hdgre potential till platser med lidgre potential. Figur 14-1
illustrerar fdrvarets forldggning samt hur stromlinjer genomkor-
sar det pa deras vig till utstrSmningsomrddena. I figuren illust-
reras utstromningen genom ett lineament med hogre hydraulisk
konduktivitet. Hir kan strBmningen gid ndstan vertikalt uppat om
lineamentet gir genom en lagpunkt pa marken.

Nir vattnet passerar forvaret kan radionuklider tillfdras detta
frin de kapslar som korroderat. Den vid varje tidpunkt utldckan-
de mdngden av nuklid "i", Ntot,i’ dr produkten av antalet lidckande
kapslar n, det ekvivalenta vattenfldde Q,, varje kapsel formatt
avge nuklid till, samt den halt som detta vattenfldde har C_;

Ntot,i = nQeq Cot (14.1)

Tillf8rsel av nuklider till vattnet beskrivs i kapitel 13.
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Denna nuklidmdngd transporteras vidare med vattnet 1 berget.
Mingden nuklider som sorberar p& berget ir proportionell mot hal-
ten i vattnet vid de ridande laga halterna fdr de flesta viktiga
nukliderna, varfdr f8rdrSjningen pi grund av sorption ej paver-
kas av eventuell utspddning genom transversell dispersion. Ett
undantag utg8r cesium, som fir en relativt sett higre sorption
vid sjunkande halt /14-1/. Detta Hdmne fSrdrdjs ddrfdr mer ju
ligre halten ir.

Vattenfldden och hastigheter

Vattenflddena i berget berdknas ur bergets hydrauliska kondukti-
vitet och den hydrauliska gradienten (se kapitel 6).

U =K. i (14.2)

Den hydrauliska konduktiviteten har mitts for ett flertal omra-
den och i midnga djupa borrhdl. Medelvirden pa K, varierar pd for-
varsd jup (ca 500) mellan ca 4 x 10711 6eh 2 x 1079 m/s mellan de
olika omrddena. Den hydrauliska gradienten — i ~ bestdms dels av
variationer i vattenytans lige i marknivadn, dels av hur frik-
tionskrafterna vid vattnets strdomning i berget utjdmnar och mins-
kar variationerna pa ytan.

Lokala variationer av vattenytan pa marken utjdmnas starkt vid
8kande djup. En 10% 1lokal gradient vid ytan kan typiskt minska
till 0,1% pa 500 m djup /14-2/. Endast i undantagsfall torde gra-
dienten pa 500 m djup OBverstiga 1%. Detta kan intriffa om tva
nidrliggande nira parallella 1lineament har olika potential och
ddrmed driver vattnet genom mellanliggande bergparti. Gradienten
i = 1% ger pa 500 m djup vattenflddet

U, = 0,1 1/(m2-§r) for berg med Kp =3 x 10710 /s

I lineamenten dr den hydrauliska konduktiviteten stSBrre pa samma
djup och flodena kan bli motsvarande hdgre. Den hydrauliska kon-
duktiviteten Okar nirmare markytan och kan vara 100-tal till
1 000-tal gdnger stBrre. Gradienten Skar ocksd nirmare ytan var-
fér vattenflddet nira markytan kan vara 1 000-tals till 10 000-
tals ganger hogre. Detta medfdr bl a att en vattenvolym, som pas—
serar fOrvaret kommer att spddas 1 000 - 10 000-tals génger nir
den nirmar sig markytan.

Det dr mdjligt att i detalj berikna vattenstrSmningen i berget
vilket omger ett f8rvar. Detta har genomfdrts for ett antal omra-
den (se kapitel 18). Pi fdrvarsdjup &r variationerna fdrhallande-
vis smd. Andringar 1 topografin kan dock Z#Zndra riktning och
flode i en punkt i f8rvaret. Det har dHrfdr bedSmts vara bidttre
att generellt anvinda nagot konservativa fldden och flddesvidgar
in att fSr ndgot speciellt fall f8lja de enskilda strBmlinjerna
genom fOrvaret.
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Vattenflddet U, antas vara lika Overallt pad fB8rvarsniva. Vatt-
nets uppehdllstid frdn en kapsel till lineamentet kan uppskattas
ur

Z

= 2
t UO €¢ (14.3)

ddr Z, = avstdndet mellan lineament och kapsel
€g flodesporositeten

.. 2

For U, = 0,1 1/(m“-4ar)

och med €. = 107% erhilles f6r Z = 100 m

uppehdllstiden t = 100 ar f8r vattnet

il

Vattnets uppehdllstid har fdr ett givet fldde U, ingen direkt in-
verkan pad de sorberande nuklidernas uppehdllstid, eftersom deras
fordrd jningsfaktorer dr omvint proportionella mot eg. For icke
sorberande dmnen Hr transporttiden dock lika med vattentransport-—
tiden.

Nuklidernas transport i sprickorna

Nukliderna upptrdder antingen som laddade joner, laddade eller
oladdade komplex eller som kolloider. En och samma nuklid kan sam-
tidigt upptrdda i alla formerna och Yvergd mellan dem. De 18sta
positivt laddade specierna, t ex cesium och strontium, reagerar
medelst jonbyte och adsorption med de mineral som finns ldngs
strOmningsvigen och kan Hven tringa in i bergets mikroporsystem
och fastna pd de inre ytorna i berget. Oladdade och laddade kom—
plex kan adsorberas pa ytorna i berget och pa sprickviggarna.
(Manga av aktiniderna, t ex uran, plutonium, neptunium, upptri-
der komplexbundna (se avsnitt 12.1)).

Komplexen med fulvo- och humussyror kan minska nuklidernas sorp-
tion, se avsnitt 12.8.3.

Akta— och pseudokolloider kan transporteras med vattnets has-
tighet, men - givna tid (ar 3 10-tals ar) - 18ser de upp sig nir
vattnet passerar mineralytor pa vilka #nnu fbga av ifragavarande
nuklid sorberat. Vid lidnga transporttider upptrdder dirfdr alla
nukliderna som om de vore 18sta i grundvattnet ifrdga. Uppmitta
sorptionsdata kan ddrfor anvdndas &dven om kolloider skulle ha
bildats genom fdllning vid redoxfronten eller genom adsorption
pa naturliga mineralpartiklar i grundvattnet. I beri#kningarna re-
dovisas dock konsekvenserna av att pseudokolloiderna sorberar ir-

reversibelt. Se kapitel 20.

Flertalet av nukliderna vilka transporteras med det rorliga vatt-
net i sprickorna reagerar med mineralen pa sprickytorna. Reaktio-
nen sker sdvdl med de mineral, som bygger upp sjdlva berget,
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sdsom kvarts och fdltspat, som med sekunddra mineral, vilka
fdllts ut pa sprickytan sisom kalcit, klorit m m. I en del spric-
kor finns dven smd mingder leror, t ex smektit, med vilka nuk-
liderna reagerar.

Jonbyte och fysikalisk adsorption dr snabba reversibla reaktio-
ner och har med fa undantag konstant fdrdelningsfaktor vid laga
halter. Detta medfdr att halten Cg pd sprickytan dr proportio-
nell mot halten C¢ i vattnet i sprickan.

C = RoCs (14.4)

0

K ytsorptionskoefficienten m>/m2

a

Nukliderna kan dven fastna genom reversibel utfdllning och med
irreversibla reaktioner. Utfdllning pd grund av att 1dsligheten
overskrides dr en viktig mekanism f£6r att begridnsa utslippet
fran ndromrddet, men har ingen betydelse i fjirromrddet om ej
vattensammansdttningen Hndras kraftigt. Irreversibla reaktioner
sdsom mineralisering, fOrekommer och kan i praktiken vara bety-
dande och sinka utslippet. Da dessa reaktioners kinetik ej dr
helt kdnda, fOrsummas dessa effekter.

Den reversibla ytreaktionen fordrdjer nuklidernas vandring med
vattnet med en faktor R,, vilken beror av ytsorptionskoefficien-
ten och fdrhallandet mellan sprickyta och vattenvolym i spric-
kan.

R, =1+K,a (14.5)

ddr a = tillginglig sprickyta f0r sorption per
volym vatten i sprickan m“/m

For en plan spricka ir

Lo2
8 (14.6)
ddr 6 = gprickvidden m

FSr ett berg ddr sprickavstandet ir S m fis
sprickornas porositet

€ = §/8 (14.7)

Vid kidnt vattenfldde U, 1 berget kan vattnets hastighet
Ug berdZknas ur

Uf = UO/sf (14.8)
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Vandringshastigheten for nuklid "i" blir

U % U (14.9)
i R €_R e, + Kaae

f

Genom insittning av ekv (14.6) och (14.7) i (14.9) erhdlles

. - U, (14.10)
i
€ + 2 K,/S
For sorberande nuklider idr ef<< Ka'g

och € kan fOrsummas i ekvation (14.10). Nuklidens vand-
ringshastighet blir da oberoende av vattnets hastighet
i sprickan och av spricksystemets porositet.

U8 (14.11)

Vandringshastigheten Hdr proportionell mot vattenflddet och
sprickavstandet, vilket bestdmmer tillgdnglig sorptionsyta per
volym berg. Ett mer sprucket berg ger vid samma vattenfldde en
ligre nuklidvandringshastighet. Exempelvis fis f6r S = 5 m,

U, = 0,1 1/(m2'5r) och X, = 0,2 m (typiskt aktinidvdrde)

U; =1,3 mm/ar

Ytsorption dr emellertid inte den enda viktiga fOrdrdj-
ningsmekanismen.

Intrdngning i bergmatrisen

Gneisser och graniter 1 svenskt urberg har ett sammanhdngande
porsystem bestdende av de mikrosprickor som finns mellan kristal-
lerna i bergmatrisen. Porositeten i detta porsystem varierar mel-
lan 0,1 - 0,5% /14-1, 14-3, 14-4/ fbr bergmatrisen. Sprickmine-
ral och berg i krosszoner har hogre porositeter. Vdrden mellan 1
och 97 har uppmitts. I vattnet 1dsta Hmnen kan diffundera in 1
detta porsystem och sorbera pa de inre ytorna. Figur 14-2 visar
intrdngning och sorption i bergmatrisen.

Intrdngningsd jupet Okar med tiden. Icke sorberande nuklider
tringer langt in i matrisen, medan sorberande nuklider f8rdrdjs
genom att de Hven maste fylla pd sorptionsplatserna innan de
vandrar vidare. Sorptionskapaciteten pd de inre ytornma uttrycks
vanligen som en massbaserad sorptionskoefficient, Ky, eller som en
volymbaserad sorptionskoefficient, Kjo,, ddr p, dr bergets densi-
. P> P o
tet. Halten nuklid per volym berg vid jadmvikt med vdtskehalten

Cp i porerna Hr
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AR
ENLEDANDE

INTRANGNING
; OCH SORPTION:

SORBERADE
NUKLIDER

MIKROSPRICKOR <0,001 mm MINERALKRISTALLER
MELLAN OCH | KRISTALLERNA 0,1-10mm

Figur 14-2. Visar nuklidernas intringning och sorption i mikrosprickorna i bergmatrisen.

= K .
q = Kgo.C, (14.12)

Intrdngningsd jupet kan berdknas med hjdlp av Fick”™s lagar f£or
diffusion, om diffusiviteten &dr kidnd och genom att ta hidnsyn
till f8rdrdjningen pad grund av sorption /14-5/. 1 tabell 14-1
ges exempel pa intringningsdjup f£f6r nadgra olika nuklider vid
olika tider.

Med intrdngningsdjup avses det avstadnd frdn ytan vid vilket nuk-
liden har 1% av halten vid ytan.

Det framgdr av tabell 14-1 att icke sorberande imnen kan penetre-
ra berget langa stridckor och helt mdtta upp bergpartierna mellan
sprickorna. Aktiniderna som sorberar mycket starkt, far under
lingre tidsperioder (miljoner A&r) intrdngningsdjup av flera 10-
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Figur 14-3. Nuklider, vilka férs med vattnet i en spricka diffunderar in i bergmatrisen.

tal mm. Berget nirmast sprickorna utgdr en kraftig sdnka for nuk-
liderna da& dessa genom indiffusion i matrisen undandras fréan
det rdrliga vattnet. Intrdngningsdjup av ca 0,1 mm motsvarar en
fordrdjning lika stor som den pa grund av ytsorption. Detta med-
for att fordrdjningen av radionukliderna pa grund av intringning
i matrisen fir stor betydelse f8r langa kontakttider.

1 figur 14-3 &skadliggdrs hur en nuklid sugs upp i bergmatrisen
lings en spricka nedstrOms fOrvaret. Intrdngningsdjupet kommer

Tabell 14-1. Intrdngningsdjup 20’01 m av ndgra olika nuklider vid olika
kontakttider. 20’01 = A-vDat.

Kme  Kgo, p,2) Zo,01 ()
(m3/m3) (m?/s)
102 r 104 &r 100 ar
1 0,0021) 2,5x107 1 1,12 11,2 112
Cs 163) 1x10713 0,071 0,71 7,1
An®) 1,35x10% 3,7x10718 4)  0,43x1073  4,3x1073 43x1073

1) Lika med porositeten f8r icke sorberande dmnen.

2) Finnsjd-granit /14-1/.

3) Finnsjd-granit /14-1/ och vid nuklidhalter 3 mg/1.

4) Berdknat ur diffusiteten fOr icke sorberande dmne och sorptionskoeffi-
cienten (ekv (14.13)).

5) Samma vidrden gdiller f8r Pa, Np, Th, Pu samt U under reducerande for-
hillanden.
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att variera ldngs stromningsvidgen. Man kan inte som fOr ytsorp-
tionsfallet ange en konstant fdrdrdjningsfaktor eftersom nuklid-
hastigheten dndras med kontakttiden.

Pa samma sitt som fOr ytsorption dr de sorberande nuklidernas
vandringshastighet ej beroende av vattenhastigheten Uf utan av
flsdet U  och sprickfrekvensen (eller sprickavstidndet /14-5, 14-
6/). Ett kraftigt uppsprucket berg, t ex en krosszon, kan vara for-
delaktigt ur fOrdrdjningshidnseende om vattenflddet ej paverkas.
Det ger stdrre ytor fOr ytsorption och f8r intrdngning i mikropo-
rerna.

Diffusiviteten for olika dmnen i berg har mdtts /14-1, 14-3, l4-
4/ Diffusionen forsiggdr i vattnet i mikroporerna - pordiffusion
- men kan Hven fOrsiggd pad ytan pad mineralen - ytdiffusion fdr
en del sorberande #mnen /14-7/. Ytdiffusionen har f8r strontium
och cesium uppmitts till mer Zn 10 gdnger s& snabb som kan forkla-
ras med bara pordiffusion /14-8/. For aktiniderna finns Hnnu
bara ett fital resultat /14-9/. Dessa visar si sm@ intrdngnings-
djup att det ej med sdkerhet kan konstateras att ndgon transport
medelst ytdiffusion skett. DHrfor antas i fortsdttningen att ak-
tinidernas rdrelse beror av pordiffusion enbart. Detta underskat-—
tar tillgidngliga ytan fOr sorption.

Ett sorberande #mnes matrisdiffusivitet Da under det instationi-
ra skedet kan da uppskattas ur diffusiviteten f8r icke sorberan-
de dmnen av samma rOrlighet i vatten och ur fordrdjning pa grund
av sorption

D 8
p _v° (14.13)
a=—""7
de T
P
D = den sorberande nuklidens diffusivitet i rent vatten.

5D/12 innefattar effekter av fortrdngning (8p) i porerna och
vindlingseffekter (Tz)

€ = porositeten varmed man tar hdnsyn till att endast en
andel 1lika med ep av bergvolymen dr tillgdnglig fOr
diffusionstransport.

Produkten

GD
€

p—
2
har bestdmts f8r ett antal kristallina svenska bergmaterial /l4-

4/ genom diffusionsmdtningar med jodidjoner och tritierat vatten
samt medelst elektrisk ledningsfdrmagemdtning.



14.2.5

14:11

Dispersionsmekanismer

Dispersion Hr ett samlingsbegrepp f8r de olika mekanismer, som
foéranleder ett 18st dmne att sprida sig till allt stOrre vdtskevo-
lymer, ndr vidtskan strSmmar fram i ett medium. Dispersion orsakas
av spridning medelst diffusion, slumpmissiga eller deterministis-
ka variationer i hastighet i en kanal sasom vid turbulent respek-
tive lamindr strdmning 1 ett rOr, samt slumpmdssiga hastighetsva-
riationer mellan olika kanaler 1 ett ndtverk av kanaler. Denna
dispersion kallas ofta hydrodynamisk dispersion. Till disper-
sionsfenomen f8rs ibland &dven spridning, pad grund av att Hmnet
reagerar med det fasta materialet, genom att det diffunderar in
och ut 1 stagnanta vitskevolymer (t ex mikroporer) samt spridning
p2 grund av kanalbildning. De senare tre mekanismerna fdrs till
dispersionen i sadana fall d4 man ej har mdjlighet att beskriva
deras inverkan separat. Detta dr oftast fallet vid m3tningar av
spirdmnestransport i fdAlt. Dir kinner man ndstan aldrig transport-
vdgen tillrickligt detaljerat for att kunna behandla dessa meka-
nismer var for sig.

Forutom dispersion i stromningsriktningen - axiell dispersion -
sker Hdven dispersion tvdrs strSmningsriktningen. Denna transver-—
sella dispersion far en koncentrerad nuklidplym att spddas ut
genom utblandning med vatten vid sidan om de stromlinjer, vilka
gdtt genom fdrvaret. Nuklidhalten kan sdnkas vdsentligt i en del
fall pa grund av denna utspddning /14-10/. Det finns dock f n
inga fdltfOrsdk dir den transversella dispersionen midtts vid
stromning i kristallint sprickigt berg. Den torde kunna vara myc-
ket lidg vid strdmning i ndgra fi vdl avgrinsade kanaler, men skul-
le dven kunna vara mycket stor i berg ddr huvudsprickriktningar
ligger i stora vinklar till medelhuvudstrdmningsriktningen. P&
grund av brist p& data antas dirfdr att iangen transversell dis-
persion uppstdr. Denna fOrsumning medfdr att nuklidhalten vid ut-
sldppet till ytvattnet ej underskattas.

Fdltforsdk visar i allmdnhet att dispersionskoefficienten DL Okar
med observationsavstiandet /14-11, 14-12/. Orsakerna till detta
ir flera. Nitverket av sprickor kan vara sadant att omblandningen
av vatten mellan olika sprickor ej sker tillridckligt slumpmis—
sigt. Ddrvid uppstar vad som kallas kanalbildning, vilket inne-
bdr att vattnet i en del strOmningsvigar ror sig oberoende av
stromningen i andra kanaler. Kanalbildning leder till att en puls
sprids mer in vad den skulle gbra med de slumpmidssiga hastighets-—
variationerna enbart. Dispersionstalet Okar proportionellt mot
stromningsstrickan /14-13/.

Tillgdngliga data Sver dispersion i kristallint berg dr mycket be-
grinsade. 1 Studsvik finns f8rsdk utfdrda Sver 22 och 51 m /14—
12/ och 8ver 12 m /14-14, 14~15/. I Finnsjdn finns £8rsdk Bver 30
m /14-16/. 1 Stripa finns strdmningsavstidnden 3,5 och 5 m /l4-
17/ och pad laboratoriet finns f8rsdk 1 naturliga sprickor upp
till 0,3 m langa /14-26/. Dessa fB8rsdk, i vilka vattnet i huvud-
sak strdmmat i en spricka eller ett sammanhdllet spricksystem,
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visar att dispersionstalet Skar med ldngden. D4 dispersionstalet

ir proportionellt mot hastigheten /14-18/ dr det 1ldmpligt att
sammanfatta dessa fdrhidllanden i ett uttryck

Uz - Z/D; = konst = Pec
ddr Uy = hastigheten
Z = stromningslingden
Dy, dispersionskoefficienten

Pec dr en forkortning fdr Peclets tal.

For de ndmnda undersdkningarna i kristallint berg erhdlls Pec
mellan 5 och 20 i huvudsak. Den fOrsta delen av genombrottskur-
vorna anvidnds fOr bestdmningen. (Denna del dr viktig for de nuk-
lider vilka hinner avklinga mirkbart mindre om de fir kortare
transporttid.) Kontakttiden f8r dessa fOrstk dr sd& kort att de
icke sorberande Hmnen som anvidnts i fdrstken fdga har paverkats
av matrisdiffusion.

Avklingning

Radionukliderna avklingar under sin vandring genom spricksyste-
met. Kortlivade nuklider hinner avklinga till £orsumbara halter
innan de ndr biosfdren. Manga nuklider sdnderfaller i andra ra-
dionuklider. Sdnderfallskedjorna kan innehdlla 3 3 4 nuklider
med sid betydande halveringstider att hela kedjans vandrings— och
sdnderfallsférlopp miste beaktas samtidigt. Ndr modernukliden
som tridngt in i bergmatrisen avklingar, ldmnar den en dotternuk-
lid efter sig. Denna tridnger dels vidare in 1 matrisen, dels
diffunderar den ut till sprickan med det rdrliga vattnet. Dot-
tern kan i sin tur efterldmna en dotter. De olika nukliderna i
en kedja kan ha olika diffusiviteter och sorptionskoefficienter.
Det gbr att beskrivningen av deras vandring ej lidter sig samman-
fattas i ett enkelt uttryck. I flera kedjor fdrekommer det nigon
nuklid som har visentligt 1ldngre halveringstid dn de Ovriga.

Denna dominerar ofta hela fdrloppet.

VERIFIKATION AV FYSIKALISK MODELL

Inledning

Den fOSrdrdjningsmekanism som har den stOrsta betydelsen dr mikro-
pordiffusionen och sorptionen pa mikroporytorna. Det Hir dock en
sd langsam process att det ej varit mdjligt att med enbart labo-
ratorieexperiment pdvisa att de starkt sorberande nukliderna (ak-
tiniderna) tridnger in 10-tal wmm. (Detta skulle ta 100 000-tal
ir.) Det har didrfdr varit nddvidndigt att gd fram pa olika vidgar.
Laboratorieexperiment har anvints f8r att pdvisa att porerna ir
sammanbundna Over lidngre strickor. Faltfdrsdk har anvints £or



14.3.2

14:13

att sikerstdlla att porerna som man finner i laboratoriet dven
finns i icke avlastat berg pd stora djup. Evidens f8r olika Hm-—
nens vandring 1 bergmatriser under naturliga forhiallanden har
sdkts och anvdnts fOr att sHkerstdlla att matrisdiffusion fOre-
kommer i naturen och sker Over lidngre strickor.

Stromningsvdgar och mdnster i kristallint berg har undersdkts i
naturliga sprickor och spricksystem i fdlt Yver avstdnd upp till
50 m och i laboratoriet i upp till 30 em langa sprickor. I de
forsdk dir sorberande spadrimnen anvints, har resultaten Aven kun-
nat anvidndas fOr att belysa fordrdjningsmekanismerna.

Laboratoriefdrsdk

F& undersdkningar av porsystem i kristallint berg har gjorts ti-
digare. Brace gjorde Aaren 1965 ~ 1977 en serie undersdkningar av
elektrisk ledningsfdrmdga hos porvattnet i graniter under tryck
for att dirigenom sBka bestdmma den hydrauliska konduktiviteten
/14-19, 14-20, 14-21/. D& elektrisk ledningsfdrmiga och diffu-
sion av joner Hr analoga processer kan man ur dessa undersSkning-
ar fa en uppfattning om diffusion i porsystemet och Hven dess be-
roende av bergtrycket. Heard /14-22/ och Trimmer et al /14-23/
har mitt elektrisk och hydraulisk konduktivitet hos bl a granit
under mycket hOga spinningar.

Skagius et al /14-1, 14-3, 14-4, 14-8/ har mitt diffusion av
jodid och tritierat vatten genom 10 mm tjocka bitar av graniter
och gneisser. De har Hven mitt elektrisk ledningsf&rmaga for salt-
vattenmdttade bergbitar sdvil med som utan palagda tryck.
Oquist och Jamtlid /14-24/ har mitt porositet och elektrisk led-
ningsfdrmiga fSr olika graniter. Bradbury et al /14-25/ har mitt
jodiddiffusion i graniter.

De ndmnda undersdkningarna visar att det finns sammanhingande
porsystem pa minst upp till 10-tal cm. Porositeten varierar mel-
lan 0,1 - 1% for berget och diffusiviteten i porsystemen #r fran
tusendelar till tiondelar av vdrdena i fritt vatten. Okande berg-
tryck minskar savdl porositet som diffusivitet i porerma. Vid
250 bars bergspidnning har Brace /14-19/ uppmdtt sidnkning av
elektriska ledningsfdrmigan med ca en faktor 2 jdmfdrt med vidr-
dena vid 50 bar. Skagius o Neretnieks /l14-4/ finner att vid 220
bar bergspdnning har ledningsfdrmigan minskat med ca 307 jimfort
med obelastat berg.

Torstenfelt et al /14-9/ visar att cesium penetrerat en 0,2 mm
tjock mnaturlig sprickbeliggning och tringt 2,5 mm vidare in i
graniten. Tva andra graniter visar liknande och ldngre intr#ng-
ningsdjup f8r 3 manaders kontakttid. Diffusiviteter utvirderade
ur dessa frstk ger D, = 0,53 - 17 x 10713 m?/s f5r tre olika gra-
niter. Dessa vidrden Overensstimmer viZl med de som Skagius och
Neretnieks /14~8/ erh$ll med en annan mdtteknik fdr tva olika
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graniter. I den senare undersOkningen erhdlls dven diffusivite-
ten f8r strontium till D, = 2,5 - 5 x 10713 mz/s.

Dessa resultat visar att sdvdl cesium som strontium har en myc-—
ket hogre diffusivitet i bergmatrisen #n vad som kan fOrklaras
av diffusionen 1 porvidtskan enbart.

Spardmnesfdrsdk med sidvidl icke sorberande (tritierat vattea och
hogmolekyldr lignosulfonatjon) som med sorberande dmnen (stronti-
am och cesium) i en 30 em 1lang naturlig spricka fran Stripa
gruva har genomfdrts /14-26/. De icke sorberande Hmnena anvinds
f8r att karakterisera stromningen (dispersion, sprickvidd). Med
kinnedom hirav kan fordrdjningen pd grund av sorption utskiljas.

Fordrdjningen av de sorberande dmnena kan endast forklaras om
sdvdl ytsorption som intrdngning i matrisen beaktas. Sorptions-
och diffusionsdata erhdllna fran oberoende mitningar Sverensstim—
mer med dem som erhdlls fran sprickfdrsdken. Raber et al /14-27/
har gjort liknande f8rsdk pad mycket mindre bergsstycken och med
firska sprickor.

IntrdngningsfSrsok har dven genomfdrts med Tc och Am av Torsten-
felt et al /14-9/. Dessa f8rsdk uppvisar mycket korta intridng-
ningsdjup for Am i Overensstdmmelse med vad som fSrvintas pa
grund av den h8ga sorptionen.

Spardmnesfdrsdk med aktiva Eu, Np, Pu har genomfdrts i laborato-
riet i naturliga sprickor /14-28/. For Europium-fdrsdket finner
man att en liten fraktion — promille 3 procent — av aktiviteten
kommer ut med vattnets hastighet. Detta 3dr en partikelbunden
fraktion vilken inte hinner 18sa upp sig eller sorbera under den
korta uppehdllstiden i sprickan (<10-tal minuter). All den Gvri-
ga aktiviteten Aterfinns pa ytan av de f8rsta centimetrarna
efter inloppet 3Hven efter mdnaders vattenstrSmning. Figur 14-4
visar var Eu fastnat i ett strOmningsfdrsdk liadngs en naturlig

spricka.

I fdrsdket med plutonium kunde detta ej detekteras i utloppet.
Allt plutonium Aterfanns inom ndgra mm frdn inloppet.

FAltforsok

Fdltforsdk i kristallint berg med spardmnen har genomfdrts i
Frankrike /14-29/ och p& flera stdllen i Sverige. Resultaten av
det franska fOrsOket synes Hdnnu ej ha utvdrderats fardigt. I de
spirimnesfdrsdk som genomfdrdes 1 Sverige med I~, Br~ samt sr2t
mellan tvd strdmningsvidgar 22 och 51 m linga, pd& ca 60 m djup
/14-12/ fordrdjdes strontium fordrdjdes med ca en faktor 6, vil-
ket ir mer #n dubbelt si mycket som kan fdrutspias med enbart yt-—
sorption.
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Figur 14-4. Europiumldsning som strémmat genom en naturlig spricka har efterlimnat sorberad
Eu pd ytan. Sprickan har 6ppnats och halten Eu pd ena sidan har mdtts och avsatts uppdt i figuren.

Senare fdrsbk i Sverige Bver 11,8 m pd ca 100 m djup /l4-14, 14—
15/ med I7, tritierat vatten och sr2t visar en fordrdjningsfaktor
minst 15 £6r Sr2t. LaboratoriefdrsSk med krossat material visar
fordrs jningsfaktorn 30 - 35. Dessa fOrdrGjningsfaktorer Ar dock
ej direkt jimfSrbara di de tvad fdrsBken haft olika fdrhallanden
mellan vattenvolym och bergyta.

Gustavsson och Klockars /14-16/ har genomfdrt sparimnesfdrssk
med bl a I~, Blid Dextran och sr2t i granitiskt berg vid Finn-
sjbn. Avstindet mellan injiceringshdl och mdthal var 30 m och
djupet ca 90 m. sr2+ fordrdjdes foga i detta f8rsdk, men ca 40%
av injicerad wmingd kom ej fram till uppsamlingshdlet. Dessa for-
s8k har tolkats av Hodgkinsson och Lever /14-30/ och Moreno et
al /14-31/. I bada tolkningsfdrsdken finner man att fordrdjning-
en dr mindre dn vad som fSrvintas utgdende fran oberoende labora-
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toriemdtningar av diffusiviteten och sorptionskoefficienter pid
Finnsj-granit. Halten Sr2% har i detta fSrsdk varit 100 — 1 000
ganger hdgre dn den halt som anvints i laboratoriemitningar, var-
for sorptionskoefficienten sannolikt dr lHgre i fdl1tfdrsdket dn
vad som anvidnds vid tolkningen. Den sdmre fSrdrdjningen i denna
stromningsvdg kan ocksd bero pd att det finns 1ldgsorberande
sprickbeldggningar pa sprickans yta medan laboratoriemitningarna
gjorts pad ren granit. Calcit #r ett material med 1l4g jonbytes-
och sorptionsfdrmiga for st /14-32/. Detta ir ett vanligt
sprickfyllnadsmineral i Finnsjdn /14-33/.

Filtf8rsdk pd stort djup (360 m) i Stripa gruva har visat att
ett sammanhidngande mikroporsystem finns Hven i ostSrt berg med
naturliga bergspinningar /14-34, 14-35/. Savil de ovan nimnda la-
boratoriefdrsdken som fdltfdrsSken visar att dven manga mm tjoc-—
ka sprickbelidggningar sldpper igenom 16sta specier till sjdlva
bergmatrisen. Beldggningarna har oftast vdsentligt hdgre porosi-
tet dn berget.

Forsbk har gjorts att separera dispersionen pa grund av kanal-
bildning frdn Ovriga orsaker i /14-16/. Man fann, att om man tol-
kade fHdltforsdken Gver 30 m i granit i Finnsjdn som strdmning i
tre kanaler istdllet fOr en kanal, reducerades dispersionstalet
till mycket 1ldga virden. Hodgkinsson och Lever /14-30/, Moreno
et al /14-31/ utvidrderade samma f3rstk med andra antaganden och
fann att den hydrodynamiska dispersionen kan vara mycket liten
om matrisdiffusion, kanalbildning eller diffusion i stagnanta
vattenvolymer fOrekommer. FOrsdk i en naturlig spricka i labora-
toriet /14-26/ liksom tva f8rsdk i fHlt i Stripa gruva /14-17/
visar att kanalbildning £fOrekommer och kan vara en viktig disper-
sionsorsak. Kanalbildningen paverkar sHrskilt den tidiga ankoms-—
ten av nukliderna.

Lallemand-Barrds och Peaudecerfs /14-11/ sammanst@llning, redovi-
sar resultat i ett tiotal geologiska media, men endast ett fatal
f8rs6k 1 sprickigt kristallint berg. Spridningen i resultaten ir
mycket stor. Erhdllna Peclet-tal faller i huvudsak i omradet 2 -
50 med endast ett fatal resultat utanfdr detta omrdde. Medelta-
let 1ligger wvid Pec=10. Vid bestdmning av dessa data har ingen
hdnsyn tagits till spridning pia grund av indiffusion i matrisen.
Dessa data Overdriver dArfdr betydelsen av den hydrodynamiska
dispersionen.

De filtdata som finns i sprickigt kristallint berg dr erhdllna
dver ldngst 51 m observationsvstand. FOr att extrapolera dessa
data Over lingre avstand antas Pec = konst istdllet fOr antagan-
det att dispersionskoefficienten DL = konstant. Detta sidkerstdl-
ler att eventuell inverkan av kanalbildning inte underskattas.
Vidare anvidnds virdet Pec = 2 som centralvirde i berdkningarna
for sHkerhetsanalysen. Detta &dr sannolikt ett Overdrivet 1lagt
virde eftersom matrisdiffusionen beridknas sdrskilt, men sdker-
stdller att tidig ankomst av ndgon viktig nuklid ej underskat-
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tas. Inverkan av tidig ankomst och matrisdiffusion har diskute-
rats savidl kvantitativt som kvalitativt /14-36, 14-37/.

Naturliga evidens for 10sta dmnens vandring i kristallint berg

Det finns en del naturliga fenomen som belyser en del av de tidi-
gare diskuterade migrationsfenomenen. De naturliga fenomenen har
i en del fall forsiggdatt under mycket ling tid och Sver lidngre
stridckor dn vad som kan istadkommas i konstruerade fOrsdk.

I Oklo i Gabon var flera naturliga uranreaktorer verksamma fOr
ca 1,8 miljarder ar sedan. Detta har utfSrligt beskrivits i ett
flertal publikationer /14-38, 14-39/.

Analyser av den kvarvarande uranmalmkroppen, vilken omges av
lera och sandsten, visar att aktiniderna till allra stOrsta
delen finns kvar i uraninitkristallerna och att flera viktiga
fissionsprodukter Ru, Tc och Nd eller dessas dottrar till stOrre
delen kan 4dterfinnas inom ndgot 10-tal meter fran reaktorn. Cs
och I har forsvunnit i stor utstridckning. Vatten har under reak-
torns drift, vilken varade ca 300 000 ar genomflutit reaktorn
och den har varit vat Hdven senare. Det ir ej i detalj mdjligt
att rekonstruera de kemiska forhdllandena, men pad grund av nirva-—
ro av olika mineral (Fe(II1), Fe(III1) mineral) kan man sluta sig
till att ndgra av de viktigaste parametrarna, pH och redoxpoten-—
tialen — varit snarlika dem som fOrvintas i ett svenskt fSrvar.

I kristallina bergarter sdsom granit och gneiss finns sma ming-
der uran- och thoriummineral. Smellie /14-40/ har kunnat pavisa
att uran (234U) under ca 1/2 miljon &r rdrt sig upp till 60 cm
in i bergmatrisen frdn en uranmineralisering i en spricka i
"Bjorklund"-fyndigheten genom att studera den relativa fdrekoms—
ten av 238U, 234y och 2307,

MATEMATISK MODELL

Inledning

For att kunna kvantifiera de tidigare beskrivna transport- och
sorptionsmekanismerna har de givits en matematisk beskrivning.
Den har £f6ljande struktur:

I ett litet volymselement av det rSrliga vattnet bokfOrs hur myc-—
ket av en nuklid som tillfdrs och bortfdrs medelst de olika meka-
nismerna. Nukliden till- och bortfors medelst:

- stromning
- diffusion (dispersion) i den rdrliga vidtskan
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- diffusion i bergets mikroporer
- yt—sorption (och desorption)

Nuklider tillf8rs Hven genom radioaktivt s®nderfall fran modernuk-
liden och bortfors genom eget sdnderfall.

Den nuklid som finns inne i bergmatrisen, som hdr till elementet
med rdrligt vatten bokfdrs pd samma sitt:

- Diffusion vidare till/fran ndrliggande volymelement av bergmat-
ris alternativt rorligt vatten
-~ Sorption pa mikroporytor

- Till- och bortfSrsel genom sSnderfall

Genom att det sker transport av nuklid mellan nidrliggande volyms-
element bokf8rs borttransporten fran ett element som intrans—
port i ett annat. Uppstar skillnad mellan till- och bortfdrsel i
ett element Okar eller minskar halten i detta element i motsva-
rande grad.

Ekvationer
For Overskadlighetens skull och di merparten av berdkningarna ut-
fors for det endimensionella fallet skrivs hdr ekvationerna i en-—

dimensionell form.

For den rdrliga vitskan erhilles:

i i 2 1 i (14.14)

dcg der d cg dc .o -1 i-1

+ Ug - D = aD e P - Alel + A1Tiel
at 9z 3z P Pdx %=0 f f
(1) (2) (3 (4) (5) (6)
cé = halten av nuklid "i" i den rbrliga vitskan
t = tid
U = medelhastigheten hos den rdrliga vitskan
z = avstandet i strSmningsriktningen
D, = dispersionskoefficienten
a = gsorptionsytan per vitskevolym
D ep = effektiva diffusiviteten i1 bergmatrisen
c% = halten av nuklid "i" 1 porvitskan i bergmatrisen
X = avstandet fran sprickytan
Al - sSnderfallskonstant £6r nuklid "i”

om ytsorption forekommer skall term 1 och 5 multipliceras med 1 +
K;a och term 6 med 1 + K;_la.
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Termerna star for

ackumulation i vdtskan

skillnad mellan in- och bortstrdmmat

skillnad mellan bort- och infdrt med dispersion
bort- eller tillfdrt fran bergmatrisen
avklingat

ti11f8rt fran avklingande moder

SNt LN

For bergmatrisen fés

Bci Bzci Ki“1
P.p P _yi. iy 4 ni-1.i-1 (14.15)
ot 0 ax? Pogyt P
(7) (8) (5) (6)
D, = matrisdiffusiviteten
K4y = sorptionskoefficienten fOor bergmatrisen

Termerna stir for

7 ackumulation i porvdtskan
8 skillnad mellan bort— och tilldiffunderat

Term 8 har hdr skrivits for plan geometri.

Ekvationerna (14.14) och (14.15) dr kopplade till varandra via
term 4 (c_. = ce vid x = 0) och ekvationerna miste dirfdr 1ldsas
samtidigt. I flernuklidkedjor mdste en uppsittning ekvationer an-
vindas fOr varje nuklid och alla ekvationerna maste 18sas samti-
digt. I ekvationerna fOrutsitts ej att Ug, a, K, Ky eller Dpep
skall vara konstant lidngs strOmningsvigen.

Forutom ekvationerna kr3vs 3dven s k initial- och randvillkor.
Dessa utsiger hur f8rhidllandena #r vid begynnelsen av den tid-
rymd vi vill studera, samt hur radionukliderna transporteras in
och ut ur den rymd som betraktas, alternativt vilken halt nukli-
derna har vid den betraktade rymdens begridnsningar. Det vanligas-
te initialvillkoret Hr att vatten och bergmatris ej innehdller

nagra nuklider i begynnelsen (t=o).

L6sning av ekvationerna och verifikation av 10sningsmetodik

Ekvationerna (l4.14) och (14.15) och deras egenskaper har stude-
rats.

Forenklade fall har kunnat 1%sas analytiskt. De analytiska 16s-
ningarna anvidnds f8r att kontrollera de mer allmidnna numeriska



14:20

16sningarna. De ldAmpar sig Hven vidl £0r att studera olika storhe-
ters inverkan pa nuklidtransporten.

For stromning i en enskild spricka utan dispersion men med diffu-
sion in i bergmatrisen finns en mycket enkel 18sning £fSr en en-
skild radionuklid /14-5/. Hir pavisas matrisdiffusionens stora
betydelse for fordrSjning av radionuklider. Grisak och Pickens
/14=41, 14-42/ har behandlat detta fall pa snarlikt sdtt. Gluec-
kauf /14-43/ har ocksd behandlat detta fall. Denna 18sning ingar
dven i 18sningen for ett fall med ren kanalbildning /14-44/.
Tang et al /14-45/ har framstdllt en analytisk l8sning for strom-
ning i en enskild spricka, ddr #ven dispersion fOrekommer. Rasmu-
son och Neretnieks /14-46/ redovisar en 18sning f8r stromning i
ett porost medium dir bergblocken approximeras med sfdrer. L8s—
ningen inkluderar axiell dispersion.

Samma fOrfattare har anvidnt denna 18sning for att studera inver-
kan av olika parametrar pa radionuklidmigration /14-6/. Fal-
let med matrisdiffusion i sfdriska block samt radiell savdl som
axiell dispersion har behandlats av Rasmuson /14-10/.

Parameterstudier har genomforts for ett stort antal radionukli-
der savidl for fallet med matrisdiffusion och axiell dispersion,
/14-47/ som for fallet med kanalbildning och matrisdiffusion /14-
44/. Chambré et al /14-48/ har framstillt analytiska 13sningar
for fallet strOmning i spricka och mikropordiffusion med diffu—
sion savdl i som tvirs stromningsriktningen. Samma fSrfattare
anger Hdven en approximativanalytisk 18sning for en flernuklid-
kedja i en enskild spricka med mikrospordiffusion, men utan dis-
persion.

For mer generella fall, ddr forhdllandena ldngs strdmningsvigen
varierar, anvidnds numeriska 1Gsningar. De tre mest flexibla nume-
riska metoderna dr:

finita differensmetoder FD
finita elementmetoder FE
integrerade finita differensmetoder IFD

De anvidnds fOr att 18sa ekvationerna (14.14) och (14.15) i 1, 2
eller 3 dimensioner med mikropordiffusion, dispersion i olika
riktningar och kedjestnderfall. Metoderna &r mycket flexibla och
kan ta hdnsyn till olika rand- och initialvillkor.

Metoderna har jimfSrts i INTRACOIN-studien /14-49/. De gav didr
mycket snarlika resultat for problem som innehdll 3 nuklidked-
jor, mikropordiffusion samt dispersion i en och tva riktningar.

I KBS-programmet har den integrerade finita differensmetoden IFD
/14=-50/ anvints. Metoden beskrivs Hven vidl av Narasimhan och Wit-
herspoon /14-51/ med tilldmpning pa vattenfldden i porSsa medi-
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er. Metoden ir mycket enkel i princip och dr mycket flexibel da
elementens storlek och form kan varieras inom vida gridnser.

Metoden har testats med hjdlp av de tidigare beskrivna analytis-
ka 18sningarna. /14-46, 14-52/ samt inom INTRACOIN-projektet /l4-
49/.

Metodens tilldmpning p& fdrhdllanden med mycket kraftigt varie-
rande vattenhastighet och omrdden ddr det finns mycket varieran-
de storlekar av bergblock (t ex krosszoner) har beskrivits av Ne-
retnieks och Rasmuson /14-53/.

Ett centralt berdkningsfall

Forvaret placeras pa ca 500 m djup under markytan. Kapslarna for-
liggs si att ingen kapsel ligger ndrmare dn 100 m frdn ett linea-
ment. Ett berdkningsfall har fastlagts med utgdngspunkt frén for-
vintade geologiska, hydrologiska och kemiska fOrhdllanden pa de
olika undersdkningsomridena. Tabell 14-2 sammanstdller de data
som anvdnds i Dberikningarna. Stromningen antas ske Kkortaste
vigen fran kapslarna nirmast lineamentet och ut till detta. Dar-
efter gar strdmningen rakt upp genom lineamentet till markytan.
Det antas att strdmningen frin alla kapslarna i f8rvaret gir
denna vig.

Tabell 14-2. Data f8r centrala berdkningsfallet.

VattenflSde pa 500 m U, 1074 m3/(u2-4r)
djup

Flodesporositet ¢ 1074
Sprickfrekvens 1/s 0,2 m!
vattenfdrande

sprickor

Matrisens porositet Ep 0,002
Effektiva diffusivi- Dyep 5 x 1074 m?/s

teten fOr 1Osta
dmnen (alla nuklider)

Peclets tal (ger Pec 2
dispersionskoeffi-

cienten

Avstdnd f8r nuklid- Z, 100 m

vandring i berget
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Figur 14-5. Utslipp av radionuklider frdn ndromrddet till det strémmande vattnet i fjagrromridet.

Sorptionsdata f0r de olika nukliderna finns sammanstdllda i ta-
bell 12-7. 1 berZkningarna anvdnds ej ytsorptionen da den dels
har liten inverkan pa resultatet och di det dels dr svirt att ur
experiment sirskilja vad som sorberat pa sprickytan och vad som
sorberat pd grund av kort intrdngning i matrisen. Det finns bara
mitningar fO8r Cs och Sr att tillgd dir yta och volymsorption kun-
nat sdrskiljas /14-1/. Dessa visar att ytsorptionen motsvarar
sorptionen vid ett intrdngningsdjup av ndgon tioundels millimeter
ndr midtningarna utfdrts pad bergkross.

Tillfdrseln av radionuklider till det strdmmande vattnet fran
ldckande kapslar berdiknas med hjdlp av niromriddesmodellen. Se
kapitel 13, tabell 13-5.

Figur 14-5 visar utsldppet fran ndromraddet till fjidrromriddet av
de viktigaste nukliderna. Figur 14-6 visar det ddrav resulteran—
de utsldppet fran fjdrromridet av samma nuklider /14-54/.
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Figur 14-6. Utslipp frdn fiagrromrddet av de vanligaste nukliderna.

14.5 TILLFORLITLIGHETEN AV DATAUNDERLAGET

14.5.1 Modell och data

Tilldmpligheten av de uppstdllda ekvationerna pa den verklighet
som skall beskrivas bedOms genom att jdmfOra beriknade resultat
med experiment. Det kan av praktiska skdl ej gdras for sia langa
tidrymder och Over sd stora avstdnd som fOrutsigelserna skall be-
handla. Varje transportmekanism kan dock verifieras fOr sig med
olika metoder och betydelsen av osdkerheten 1 kunskapen av denna
mekanism beddmas.

Vattenhastigheten U dr daligt kind p& grund av att bergets poro-
sitet kan variera och for att praktiskt taget inga porositetsmdt—
ningar gjorts pa stora djup. Den har emellertid en helt underord-
nad betydelse £fo6r bedOmning av de sorberande nuklidernas trans-
porthastighet. For de ickesorberande nukliderna spelar den iangen
roll for beddmning av det maximala utsldppet dd avklingning #nda
ej hinner ske fOr de intressanta nukliderna inom ramen for mdjli-
ga vattentransporttider. Dessa fragor har behandlats av Neret-
nieks /14-5/ och Rasmuson och Neretnieks /14-6/. Dispersionen D
ir en daligt kdnd storhet och kan till del orsakas av kanalbild-
ning. Ddrfdr anvidnds sadana vidrden pa dispersionstal att de pa
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grund av sin storlek innefattar savdl vdl tilltagen dispersion
som effekten av kanalbildning. Betydelsen av kanalbildning har
behandlats av Neretnieks /14-36/ och hdga dispersionstal av Ras-
muson et al /14-37/. Anvindningen av ett dispersionstal motsva-
rande Pec=2 innebdr att hog dispersion antas rada samt att dis-
persionstalet ©Okar med strdmningsstrickan. Det senare motsvarar
effekten av kanalbildning. FSr en del fall har dven en 1ldg dis-
persion (Pec=50) anvidnts fOBr att sdkerstdlla att utgspridning 1
tiden pd grund av hog dispersion ej dr fOrmanlig /14-54/.

Tillgdnglig sorptionsyta per rdrlig vattenvolym inverkar pa
samma sdtt som giller fOr vattenhastigheten ej direkt pd trans-
porten av sorberande nuklider vid givet fldde U . Den storhet
som bestdmmer nuklidtransporten Hr sorptionsytan per bergvolym
ay. Detta har visats av Neretnieks /14-5/ och Rasmuson och Ne-
retnieks /14-6/. Storheten a_, Hr i sin tur direkt beroende av
sprickfrekvensen 1/S ddr S = medelsprickavstindet. Ur sorptions-—
hinseende Hdr endast de sprickor, vilka i ndmnvdrd grad leder
vattnet intressanta. Sprickfrekvensen bestidms diArfdr av vatten-
férlustmdtningen i borrhdl med dubbelmanschettmetoden (se av-
snitt 6.1.3). Vid nuklidmigrationsherdkningar medtas endast de
sprickor, vilka 1 vHsentlig omfattning dr vattenfdrande (spric—
kor som trausporterar lika mycket som eller mer dn medelspric-
kan). I ett flertal omraden, innebir detta att endast ca var 5:e
vattenfdrande spricka medtas som utgSrande bidrag till sorptions—
ytan. Skdlet Hr, forutom att vara allmdnt fOrsiktig, att ta hin-
syn till att en spricka ej leder vatten likformigt Over hela sin
bredd utan ibland leder vattnet i en "kanal"™ i sprickplanet.

Observationer i "Stripa" gruva pekar pa att mindre dn h#lften av
en synlig spricka leder merparten av vattnet /14-55/. Denna typ
av kanalbildning dr ej fullt utredd. DHrfSr kompenseras bristen
pd fullstdndig kunskap dels genom att ha hogt dispersionstal,
dels genom att kreditera endast ca 1/5 av sprickytan som varande
aktiv for sorption enligt ovan.

Den effektiva diffusiviteten i mikroporerna Dpep och matrisdiffu-
sionen D; har mitts {i manga olika kristallina bergarter av flera
oberoende grupper. Det anvinda virdet Dye, = 5 x 10714 w?/s utgdr
ett fdrsiktigt valt men realistiskt vdrde. Det har ddrvid kompen-—
serats fdr att berget dr belastat pi de stdrre djupen. Fdr alla
nuklider utom cesium och strontium, didr entydiga mdtdata visar
att det finns ett starkt bidrag fradn ytdiffusion, f8rsummas
detta eventuella bidrag.

Sorptionskoefficienterna diskuteras i kapitel 12. De #r valda sa
att de utgor ldgsta vdrden i grundvatten med stora men rimliga
variationer i pH, Eh och halt av huvudsakliga komplexbildare -
frdmst karbonat.
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Potentiella snabba spridningsmekanismer

De flesta betydande radionuklider sorberar p& och i bergsmatri-
sen och fOrdrdjer ddrmed nukliderna si linge att de i visentlig
utstridckning avklingar innan de ndr biosfdren. Vatten pd stora
djup innehdller en del (ppm-halter) organiska &dmnen i form av
fulvo- och humussyror /14-56/. Dessa kan bilda starka komplex
med manga aktinider och skulle kunna utgdra potentiella birare
for aktivitet. De 3-vidrda nuklidernas (Pu, Am) sorptionskoeffi-
cienter kan minskas med upp till en faktor 10, se kapitel 12.
Den ldgre sorptionskoefficienten medfdr fortfarande en kraftig
fordrdjning av dessa anuklider.

Aktiniderna kan vid wutfdllningsfOrlopp bilda radiokolloider.
Dessa har pa grund av sin stBrre massa mindre diffusivitet #n
enkla joner och kan ddrfdr ej lika 1ldtt rora sig in i mikroporer-
na. Radionukliderna har visat sig vara mycket bendgna att sorbe-
ra pa& de flesta tillgdngliga ytor. Detta innefattar glasytor,
olika wmineralytor och naturliga bergytor /14-57/. Dessutom &r
kolloiderna ej stabila utan existerar i jdmvikt med den 1dsta nuk-
liden. Ndr denna sorberar och undandras vattnet, 1l8ser kolloi-
den upp sig i motsvarande grad.

I vattnet 18st nuklid sorberar pa partiklar i vattnet. Naturliga
vatten hdller 1laga halter partiklar - det r8r sig om mindre #n
ett milligram per liter /14-58/. Transportkapaciteten via parti-
kelbunden aktivitet erhdlles genom att partikelhalten multiplice-
ras med Ky fOr partiklarna. For en partikelhalt i vattnet av 0,5
103 g/l och ett K4 = 5 1/g blir halten nuklid bunden till par-
tiklarna 0,0025 av halten nuklid 16st i vattnet.

De starkt sorberande nukliderna som dr bundna till partiklarna
utgdr sdlunda endast 0,257 av den mingd som finns totalt i vatt-
net. D3 nukliderna Hr reversibelt bundna desorberar de fran par-
tiklarna i samma takt som vattnet utarmas. I en sdrskild berdk-
ning (se kapitel 20) behandlas konsekvensen av om sorptionen
vore 1irreversibel och partiklarna vandrade med vattnets hastig-
het till biosfdren och bar med sig nukliderna i en wdngd som be-
stdms av ovan beskrivna transportmekanism.

En annan k#lla till partiklar Hr leran i buffertmaterialet runt
kapslarna. Bentonitleran bestdr av mycket smd partiklar, vilka
kan bilda kolloider i vatten med liga halter 18sta joner. Vid
halter av mer in ca 20 mg/l av 2-vdrda katjoner ex vis Ca +, bil-
dar leran en stabil gel /14-59, 14-60/. Sorptionsreaktioner pa
bentonitpartiklarna dr ocksi reversibla och nuklider som eventu-
ellt transporteras med partiklarna till ett omrdde med nuklid-
fritt vatten desorberar och sorberar pid mikrosprickornas i ber-
get betydligt stOrre ytor.
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SPRIDNING OCH EXPOSITION I BIOSFAREN

BRANSLE ~ | NINGAR " | OMRADE

= SAKERHET

Detta kapitel redovisar fdrutsdttningar f6r och resultat av de
utspddnings— och anrikningsprocesser som forekommer i biosfidren.
Den matematiska modell som ligger till grund £fOr beridkningarna
presenteras.

De ur dessa berdkningar erhdllna omridkningsfaktorerna mellan ut-—
sldpp och dos redovisas. En detaljerad diskussion om strdldosbe-
greppet dterfinns i kapitel 16.

ALLMANT OM BETYDELSEN AV SPRIDNING I BIOSFAREN

Spridning av radioaktiva &dmnen frén fdrvaret kan s& sminingom
Jeda till att dessa kommer i kontakt med minniskan. Eftersom
spridningen frédn forvaret sker med grundvattnet, nds en forsta
kontakt med biosfdren i en vattenrecipient.

Tvd olika typer av recipienter har studerats som startpunkter
for den vidare spridningen i biosféren.

— Brunn
-~ Insjd

Frédn recipienten sprids sedan &#mnena vidare ut via fdrsk- och
brackvatten—-reservoarerna ut i ett globalt kretslopp.

Med biosfdren avses samtliga levande organismer, och i vid-
stridckt mening dven deras omgivande miljoé. Till biosfdren hdr sa-
lunda media i omgivningen, vilka underhdller de levande organis—
merna, dvs hela hydrosfdren samt delar av atmosfdren och det
ovre markskiktet.
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BedS6mningen av sHkerheten for ett slutfSrvar grundas pid en ana-
lys av i wvilken utstrdckning befolkningen kan komma att expone-
ras f8r radioaktivt material fran fSrvaret. Analysen beaktar den
langsiktiga omsdttningen av olika radioaktiva Hmnen i biosfidren
och uppskattar strdldoser till mdnniskan. Eftersom prognoserna
maste utstrdckas Bver mycket lidnga tidrymder introduceras osiker-
heter av olika slag. Ambitionen har varit att beakta dessa genom
analys av variationerna kring en bdsta uppskattning av en given
faktor, t ex upptaget 1 viaxtligheten eller i fisk. Ndr detta
inte varit tilldmpligt, har beskrivningen baserats pa antaganden
och val av virden, som sannolikt inte underskattar straldoserna
till minniskan.

BESKRIVNING AV RECIPIENTER OCH EKOLOGISKA MEKANISMER

Valet av primdr recipient, insjd eller grundvattenbrunn, paver-
kar de exponeringsvidgar som maste beaktas. Den initiala utspdd-
ningen i recipienten dr av stor betydelse fOr individdoserna.

For att kunna berdkna aktivitetsspridningen, erfordras att eko-
systemen studeras med avseende pd lokala, regionala, intermedii-
ra och globala f8rlopp. De lokala och regionala fdrloppen paver-—
kas ddrvid av data som #r karakteristiska for de valda omriadena.

Under de tidrymder som hidr diskuteras, kommer dock brunnar att
borras och Overges liksom sjdar att bildas och vixa igen inom
tidsramar som Hr vidsentligt kortare dn den berdknade varaktighe-
ten av utsldppen. Ddrfor berdknas hdr omgivningskonsekvenserna
vid en fdrliggningsplats utgdende fran standardiserade recipien-
ter.

Vattenbalansberdkningar samt hydrologisk information r8rande vat-
tenomsdttningen 1 regional och global skala utnyttjas i de fall
transporten sker via grund- och ytvatten. Med detta som utgings-—
punkt och med hjdlp av fordelningskoefficienter, som bestdms av
forhdllandet mellan nuklidens och vattnets rdrlighet, erhidlles
nuklidspecifika OverfSringar fOr omsdttningen jord-vatten.

For omsdttningsprocesser som sker under relativt korta tidrym-
der, #r transporten via ett fatal dominerande transportvigar av-—
gorande. Under lidngre tidsfdrlopp bSrjar Aterforingsmekanismer,
som t ex frdn sediment till vatten, gdra sig gillande.

Brunn

Slutfdrvaret placeras i berg med lig vattenfdring. Typiskt utvil-
jes en eller flera bergplintar i ett instromningsomride. Plin-
tarna dr omgivna av geometriskt vildefinierade sprickzoner. Ber-
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gets och sprickzonernas liga permeabilitet i de undersdkta typom—
réddena innebdr att de inte kommer att vara lidmpliga f8r brunnar
med stdrre vattenuttag. P& sin hdjd kan brunnar f6r enstaka fa-
mil jehushdll eller soumarstugor tdnkas i omrddet, frimst d& i de
till forvaret ndrbeldgna utstrdmningsomriddena. Typiska vattenut=-
tag for siddana brunnar dr 1,5 - 6 m”/dygn med djup normalt ner
till ca 60 m.

For att illustrera effekten av en brunn rakt ovanfdr fdrvaret
eller i en ndrbel&dgen sprickzon har berdkningar gjorts med data
typiska for forvarsutformningen och de undersdkta typomrddena
/15-1, 15-2/. Av resultaten framgdr att det naturliga grundvat-
tenflddet genom fdrvaret inte paverkas av forekomsten av brunnar
av ovan ndmnda storlek under normal anvidndning av dessa.

Borras en brunn i ett utstrdmningsomrdde frdn forvaret, kommer
en del av vattnet frdn forvaret att tillfdras brunnen. Berdkning-
ar visar, att varje volym vatten i brunnen som passerat forva-
ret, kommer att spddas ut med mellan 30 000 och flera miljoner
volymer av vatten som inte passerat foérvaret /15- 1, 15-2/.

P& forvarsdjup har ett grundvattenfldde av 0,1l l/(mz-ér) anta-
gits. Med en minsta forvarsyta av 0,5 km2 kommer det Arliga nuk-
1idfl16det fran forvaret att spddas ut i minst 50 m~ vatten. I
brumnen erhdlls d& en koncentration motsvarande den som f&s om
det &rliga ldckaget spids ut i minst ndgon miljon m~ vatten. For
de fortsatta berdkningarna viljes f6rsikti§tvis en utspddning
motsvarande Arsutslidppet fordelat i 500 000 m~ vatten.

Insjo

Undersokningar i typomridenas recipientomriden har visat att Mor-—
pa—sjon vid Fjdllveden utgdér en sjotyp som har mycket 1lag
tillrinning och vattenomsdttning. D& sddana forhd8llanden utgdr
ogynnsamma faktorer vid individdosberdkningarna, har denna sjd
valts som insjorecipient vid typomrddena. De nu existerande sjo-
arnas egenskaper vid typomrddena redovisas i kapitel 18.

Vattenvolymen 1 insjorecipienten har valts 1 Overensstidmmelse
med Morpa-sjon till 3,2 . 10° m~ och omsittningstiden till en
géng per 1 280 dygn.

SPRIDNINGSPROCESSER OCH EXPONERINGSVAGAR
Omsdttningen av radioaktiva &mnen styrs av rdrelserna hos olika

bdrare i respektive medium. Genom bevattning samt torr— och vat-
deposition tillfdrs marken successivt radiocaktiva &mnen, medan
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resuspension och utlakning ger en motriktad transport till atmos-—
fdr, grundvatten och ytvatten.

Vid omsdttning av de radioaktiva nukliderna mellan naturens re-
servoarer kan aktivitet nd midnniskan via olika exponeringsvigar;
intern exponering genom inandning, intag av livsmedel och dricks-
vatten samt extern exponering fradn markdeponerat material. Bad,
vistelse pd sj6—- eller havsstrand ddr radioaktiva material an-
samlats samt hantering av fiskredskap som kommit i kontakt med
bottensedimentet, utgdr ocksd tidnkbara vigar fOr extern expone-
ring.

De radioaktiva &dmnen, som kan finnas i livsmedel av olika slag,
har sitt ursprung i upptag Over ett varierande antal transport-

led:

- Grddor tar upp radionuklider frdn jorden via rotsystemet samt
genom direkt deposition pa bladytor.

— Forekomst av radionuklider i kott och mjolk har sitt ursprung
fran intag av kontaminerat foder eller dricksvatten.

~ Fisk ackumulerar radionuklider via utbyte med omgivande vatten
samt via fododmnen.

Bevattning av gronsaker, bete och grédor i de lokala och regiona-
la omrddena utgdr en separat transportvig.

MODELLPRINCIPER

Matematisk modell

Matematiska modeller har utvecklats for simulering av det dyna-
miska utbytet av radionukl ider i biosfédren.

Modellerna, som bygger p& kompartmentteori, baseras pid ett sys-—
tem av fodrsta ordningens linjdra differentialekvationer med tids-
oberoende ©dverfdringskoefficienter samt ett antal fysiskt wvil
definierade omrdden eller volymer. Forutsdttningarna innebdr att
reservoarerna 4dr momentant vdlblandade. Harvid blir utfl&det av
nuklider proportionellt mot koncentrationen i reservoaren.

Sambandet mellan aktivitetsmi3ngderna i reservoarsystemet ut-
trycks i ekvationer, ddr det dven dr mSjligt att beakta sonder-
fallskedjor. :
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Modellens reservoarer

For omsdttning av radioaktiva &dmnen i luft och vatten kan reser-
voarer avgrdnsas som tillfredsstdllande uppfyller villkoret avse-
ende momentan omblandning. I exempelvis en insjoé deltar &ven
bottensedimenten aktivt 1 wutbytet av radionuklider - och sjon
som helhet kan alltsd ej betraktas som en homogen reservoar. For
att ta hidnsyn till detta och f4 en bidttre anpassning till verkli-
ga forhdllanden uppdelas sjdon i separata vatten— och sedimentre-
servoarer mellan vilka ett utbyte sker.

Forutsdttningen att utflddet frdn en reservoar endast dr beroen-
de av aktivitetsmdngden i denna, kan anses vara tilldmpligt 1
denna studie. Mingden av radioaktiva dmnen dr genomgdende mycket
ldg jamfort med respektive #dmnes stabila isotoper eller kemiskt
analoga bdrare.

Konstanta Overfodringskoefficienter approximerar i allminhet sys-—
temets tillstdnd endast under kortare tidrymder. Betraktat over
flera &rscykler utjdmnas variationerna och konstanta koefficien-—
ter kan d&drigenom ge ett representativt medelvirde.

VAL AV BERAKNINGSMODELL - BIOPATH
Modellen BIOPATH bygger pd den kompartmentprincip som behandlas

i avsnitt 15.4.1 och beskriver spridningen av radioaktivt utfls-
de i biosfdren och resulterande doser.

Modellstruktur

Uppbyggnaden av BIOPATH /15-3/ har gjorts med en indelning i
zoner pa olika nivier:

- Den 1lokala modellen berdknar strdldoser till individer i
kritisk grupp (n#drboende) omkring k#dllan.

- Den regionala modellen beaktar spridningen i ett utvidgat
omrdde runt utslippspunkten. Lokalomrddet innefattas sile—
des av regionalomrédet.

- Den intermedidra modellen utgdr ytterligare ett steg mot
spridning i stodrre skala.

- Den globala modellen som omfattar spridning oOver hela jor-

den.

Ett principsschema av BIOPATH-modellens olika reservoarer fram-

gar av figur 15-1.
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ATMOSFAR REGIONALT ATMOSFAR GLOBALT
YTJORD 7 YTVATTEN OSTERSJON YTHAV JORD
GRUND-

JORD SED 1 SED 1 SED 1 DJUPHAV VATTEN
GRUNDV. SED 2 SED 2 SED 2 SED 1
GRUNDV. | )
FRAN FOR- SED 2
VARET

Figur 15-1. Principschema dver BIOPATH-modellens reservoarer.

Dessa kopplade modeller pd olika nivaer skapar fdrutsidttningar
for studium av exponeringssituationer 1 begrdnsade ekosystem sam—
tidigt som det blir mdjligt att folja spridningsfdrloppet genom
en stegvis spridning i allt stdrre skala.

Inom de olika delsystemen har reservoarer utformats /15-4, 15-
5/, sd att en representativ bild av radioaktiva fldden i ekosys-—
temen erhdlles.

Modellutformningen dr anpassad bade med avseende pa viktiga om-—
sdttnings— och expositionsforlopp och p& beskrivning av de doser
till individ och befolkning, for vilka internationella organ och
svenska strdlskyddsmyndigheter angivit begrédnsningar.

Vid berdkning av nuklidtransporten fran ett slutfdrvar till bio-
sfdr har olika datorprogram anvdnts. Resultaten i form av ut-
sldppt aktivitetsmdngd frdn geosfiren vid olika tider <(kapitel
14) utgdr kdlltermer till BIOPATH.

Internexponering

BIOPATH berdknar dosbidragen via olika exponeringsvidgar till indi-
vider samt till befolkningar pd lokal och regional, intermediir

och global niva.
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Dietvanor och konsumtion

Dietvanorna for kritisk grupp och befolkning pd& regional och glo-
bal nivd avseende 4rligt intag av dricksvatten, livsmedel och
andningsluft har standardiserats /15-6/.

For de djur som ingdr i transportleden for radioaktiva dmnen och
som l&dmnar bidrag till minniskans livsmedel 1 form av k&tt-,
mjolk— och &dggprodukter, har genomsnittskonsumtionen av vatten

och foder berdknats /15-7/.

Vid upptag i ndringskedjorna kan £61jande led inga:

Upptag i gronsaker

Bidrag frén rotupptag

== direktdeposition

== bevattning

Summan av dessa bidrag mul tipliceras med:
- arlig konsumtion av grdnsaker samt

- dosfaktorn £6r nukl iden

Overforing till kdtt och mjdlk

Bidrag fran bete via rotupptag och intag av jord

- direktdeposition p& bete

="- dricksvatten

Summan av dessa bidrag multipl iceras med

— en fordelningsfaktor som anger fOrdelningen av intagna radio-
nukl ider i mjolk och kott

- &rlig konsumtion av kdtt/mjslk samt dosfaktorn for nukliden.

Upptag i fisk

Aktivitetskoncentrationen 1 vatten multipliceras med anriknings-—
faktorn for fisk, samt med

- &rlig konsumtion av fisk och
— dosfaktorn £6r nukl iden

Overforingskoefficienter beskriver utbytet mellan modellens re-

sServoarere.
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I de fall grund- eller ytvatten tjdnar som tramnsportsystem, ut-
nyttjas information rdrande vattenomsdttningen 1 regional och
global skala. Jod och teknetium &dr exempel pa sddana nuklider,
som r&dtt vdl foljer vattnets rdrelser. For Ovriga nuklider an-
vinds 1 allmdnhet en fordelningskoefficient, som beskriver nukli-
dens grad av rérlighet i fdrhd8llande till vattnets. P& si sétt
erhdlls nuklidspecifika Overfdringskoefficienter £8r oms&ttning
i jord och grundvatten.

Transporten av radionuklider atmosfdr - mark baseras pa experi-
mentella undersdkningar av olika dmnens genomsnittliga uppehalls-—
tid i atmosfdren. Resuspensionen av partikelburen aktivitet till-
baka till atmosfdren grundar sig bl a pad uppskattningar av &ter-
féringen av radioaktiva dmnen frdn markens ytskikt.

Atmosfiren Over havet tillfors A&rligen salt i aerosolform, nir
vattnets vdgstdnk avdunstar. En del av denna spray deponeras pé
land, vilket ger en transport hav - land.

En sammanstdllning och analys av parametervidrden, som anvidnts
vid BIOPATH-ber#kningarna finns i /15-7/.

Ex ternexponering

Exponeringstiderna avseende de externa exponeringsvigarna (vistel-
se pd strand, bad, hantering av fiskeredskap och strédlning frén
mark) berdknas f&r olika befolkningsgrupper och omrddesalterna-
tiv. Exponeringstiden multipliceras med en f0r var je exponerings-—
vig specifik dosfaktor berdknad enligt forutsdttningarna nedan.

Extern exponering frdn mark och strand

F6r berdkning av externdosen frdn radionuklider, som deponerats
i mark och p& strdnder, antas all aktivitet vara samlad till det
tversta ytskiktet.

Extern exponering frin bad

Den badande antas erhdlla homogen strdlning frdn alla riktning-
are.

Extern exponering vid hantering av fiskeredskap

Den externdos, som erhdlles vid hantering av fiskeredskap, antas

hdarrdra fradn aktivitet i form av en punktkdlla som finns i 10 kg
redskap pd 1 m avsténd.
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Befolkning och befolkningstillvixt

For berdkning av kollektivdosen nu och i framtiden tas i program-
met hinsyn till befolkningsfdrdelningen samt befolkningstillvidx-
ten. Tillvdxten har avbrutits efter det att vidrldsbefolkningen
uppnatt 10 miljarder individer.

DATABAS OCH OSAKERHETER

Tillfdrlitligheten i de beriknade doserna paverkas av osdkerhe-
ter i databasen, modellens uppbyggande, val av exponeringsvigar,
numeriska approximationer 1 berdkningarna samt val av Overfor-
ingskoefficienter.

Databas

Med st8d av ett stort antal referenser har en reviderad databas,
avseende erforderliga indata till BIOPATH, framtagits under 1982

J15-7/.

For att underlitta genomfdrande av kidnslighetsanalyser har en
stridvan varit att s& langt m8jligt ange variationsintervall for
de olika parametrarna.

Den sdlunda uppdaterade databasen omfattar:
— Nuklidoberoende dverforingskoefficienter

Deposition

Resuspension

Transport frdn vdrldshavens ytskikt till kontinenterna
Vattenomsdttningen i mark

Vattenomsdttningen i global skala

~ Nuklidberoende Sverforingskoefficienter

Sedimentation - sOtvattensystem
Sedimentation - brackvatten
Sedimentation - ythav

Sedimentation — djuphavet

Omsdttning av nuklider i sediment
Migration i mark

Omsdttning av nuklider i grundvatten

- Koncentrations— och fordelningsfaktorer avseende biologiskt
material i land- och vattenomriaden.

- Diet- och konsumtionsf8rhillanden samt avkastningsvirden.
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Databasen for de nuklider som vid analyser visat sig dominera do-
serna, ges i foljande tabeller:
15-1 Nuklidberoende Overfdringskoefficienter
15-2 Nuklidoberoende SverfSringskoefficienter

15-3 Koncentrations— och fo6rdelningsfaktorer for Overforing
frdn reservoar till f8dodmnen

15-4 Diet och konsumtionsfdrhidllanden

Tabell 15-1 Nuklidberoende Bverfdringskoefficienter av betydelse fOr be-
rikning  av individdosen f8r de ur dossynpunkt dominanta nu-—

kliderna.

Process 5verf6ringskoefficient
I Cs Ra Pa Np

Omsdttning 1
vt jord 1,0x1072  2,1x1073  8,8x107%  5,3x107°  1,6x1073
Omsdttning i
djupjord 2,4x107%  1,6x107%  6,7x1070  4,0x1070  1,2x107%
Omsdttning i :
grundvatten 2,0x10"1 4 0x107%  1,7x107%  9,1x107® 2, 9x107%4

Overfdring till
sediment 3,0x1072  4,0x1071 1,8 1,4x10! 2,2x107}

Lickage fran
sediment 1,3x1072  1,1x1073  1,6x1072  1,3x1072  1,5x1072

15.6.2 Val av exponeringsvidgar

De exponeringsvdgar som medtagits 1 berdkningarna, ticker erfa-
renhetsmissigt de mest relevanta processerna for doser till min-
niskan. Exponeringsvdgarna betraktar sivil interna som externa
doser, vilka hirrdr fran aktivitet i luft, mark och vatten.

Uppldggningen av modellen m8jliggdr dven studier av framtida #nd-
ringar av fddoimnessammansdttningen. Exempel pa tinkbara fordnd-
ringar som kan innebdra att andra exponerinsvidgar blir av betydel-
se dr dietsammansdttning och niringskedjor.
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Tabell 15-2. Nuklidoberoende Gverfdringskoefficienter som &r av
betydelse for berdkning av individdosen.

Process

Overforingskoefficient

Omsittning av grundvatten 2

Bevattning fran grundvatten 2,4 x 1074
Omsdttning av ytvatten 3,0 x 1071
Bevattning fran ytvatten 4,4 x 1073
Transport till djupare sediment 1,0 x 1073

Koncentrations- och f8rdelningsfaktorer for Sverfdring av

aktivitet frén olika reservoarer till f8dodmnen.

Amne

Koncentrationsfaktorer

Férdelningsfaktorer

Bete— Brodsdd- Bladgr.— Rotgr.- Fisk- Fisk- Fisk- Vattenv-* Vattenv—* Mjolk Kottt Kgg

jord jord jord jord sOtv. brackv havsv brackv havsv d/kg d/kg d/st
Zr 1,1x1073 1,7x107% 1,7x107% 1,7x107% 3,0x102 3,0x102 1,0x102 5,0x1072 5,0x10%°  5,0x107®  3,4x1072 6,0x1070
Te 1,0 9,0x101 1,0x107! 2,0x107! 3,0x101 3,0x10' 1,0x10% 4,0x10%  4,0x103  1,0x1073 1,0x1073 9,0x107%
I 8,0x1072 2,0x1073 5,0x1073 1,0x1073 2,0x10} 2,0x10l 2,0x10' 4,0x10%  4,0x103  7,0x10"3  8,0x1073 3,0x1072
Cs 1,0x1071 1,0x1072 2,0x1072 2,0x107% 1,3x10% 2,0x102 1,0x10l 1,5x10%2  2,0x10}  7,0x1073  3,0x1072 2,0x1072
Ra 2,0x1072 1,0x1072 7,0x1073 3,0x1073 2,5x10! 1,0x10! 1,0x10! 1,0x102  1,0x102 3,0x1073  7,0x107% 1,0x1076
Th 6,0x1073 6,9x107% 5,0x107% 1,0x10~3 3,0x10% 3,0x101 3,0x103 3,0x103  3,0x103  5,0x1070 7,0x107% 1,0x107%
Pa 3,0x1073 3,0x1073 3,0x107% 6,0x107% 1,0x10l 1,0x10! 1,0x102 s5,0xiol 5, 0x10l 5,0x1076  3,0x1073 1,0x107%
U 4,0x2073 1,2x1073 4,0x107% 8,0x107% 5,0 5,0 1,0 s,oxtol  s5,0x10l  2,0x107%  1,0x107% 1,0x107%
Np 3,0x1072 4,0x10~% 3,0x1073 6,0x1073 1,0x10l 1,0xto} 1,0x10l 2,0x103  2,0x103  5,0x107® 3,0x1073 1,0x1074
Pu 6,7x107% 1,0x107® 1,0x107% 1,0x1073 3,5 8,0 3,5 1,8x102  1,0x103  1,0x1077 1,0x107® 1,0x107%

% Koncentrationsfaktorn vattenvixter giller bdde alger och kriftdjur.

15.6.3 Numerisk approximation

Den numeriska metod som anvinds i modellen, ger mdjlighet till
kontroll av den osidkerhet, som introduceras genom approximationer
i de iterativa processerna. Felanalyser har visat, att osdkerhe-
ten i berdknade doser, pid grund av numerisk approximation, i for-
hidllande till andra felkdllor och osdkerheter 3Hdr obetydliga

/15-8/.
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Tabell 15-4. Berdknad konsumtion (i kg eller i liter) per per-
son och Ar.

Livsmedel Lokalfall Regionalfall Globalfall
Dricksvatten 4,4x102 4,4x102 4,4x102
Mi51k 1,9x102 1,9x102 9,0x10!
Ritt 5,5x10! 5,5x10% 2,5x10%
Grnsaker 2,5x101 2,5x10! 9,0x10!
Brodsid - 7,5x10! 1,2x102
Rotfrukter

+ potatis - 7,5%101 8,0x101
Fisk 3,0x10! 3,0x10! 1,0x10!
Kgo* 2,0x102 2,0x102 5,4x101
Alger + kriftdj - - 1,0x10!

* Antal per Aar.

Variationer i utbytet mellan ekosystemets olika reservoarer

I en modell som skall beskriva den komplicerade omsdttningen 1
biosfiren, ingdr ett relativt stort antal parametrar, i littera-—
turen angivna som rekommenderade vidrden eller intervall. I vissa
fall kan spannvidderna i intervallen vara stora.

Via berdkning av statistiska fOrdelningar kan ocksid en stdrre
realism erhiallas avseende dos eller belastning och den totala
osdkerheten bittre kvantifieras /15-9/. I samband med denna ut-
redning har ett program anvints, vilket bygger pia Monte Carlo-
principen och som i m8jligaste midn tar h@nsyn till ingdende para-
metrars inbdrdes beroende. Hirigenom har olika parametrars bi-
drag till den totala osdikerheten kunnat approximativt bestdmmas.
En berdkning for radium-226-doser via mjolk har genomforts for
parametrar som erfarenhetsmidssigt Hr av stor betydelse for berdk-—
ningsresultatet. Berdkningarna avser ett fall med bevattning av
betesmark.

Om vattenkoncentrationen kan anses vara approxima-
tivt konstant, kommer den faktor som beskriver hur
stor andel av det dagliga bidraget av radionuklider
som dterfinns i mjolk att dominera osikerheten ca 60%

Darefter fdljande faktorer, som avser bevattnings-
intensitet, transport bort fradn rotzonen samt dos-
faktorn med vardera "10%
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Om ddremot vattenkoncentrationen fSrutsdttes varie-
ra inom ett bredare intervall, kommer fordelnings-
faktorn £0r mjolk samt vattenkoncentrationen att
dominera med vardera " 30%

foljt av bevattningsintensiteten, dosfaktorn och
transporten bort fran rotzonen med vardera " 5%

Betrdffande det fOrstndmnda fallet, for vilket vattenkoncentra-
tionen kunde bedOmas vara approximativt konstant, har frekvens-
fordelning for dosen framtagits med de i BIOPATH anvidnda parame-—
tervirdena. Berdkningen visar, att sannolikheten fOSr att i utred-
ningen angivet dosvdrde skall komma att underskridas ligger i in-—
tervallet 60 - 657%.

Inget matt pad den verkliga avvikelsen mellan modellprognos och
verklighet dr mdjlig utan att modellprognosen testas mot observa-
tioner. JdmfOrelser har kunnat goras mellan den globala f&rdel-
ningen av tritium och kol-14 enligt mdtningar respektive modell-
prognos. Se avsnitt 15.6.7.

Variationer i dietsammansdttning och upptag via niringskedjor

Den kritiska gruppen skall vara representativ f8r de individer i
befolkningen, som genom sin diet och sina levnadsvanor vidntas
erhalla hdgre doser dn genomsnittet.

For de flesta nuklider utgdr konsumtion av vatten, fisk, mjolk,
kott eller gronsaker de dominerande exponeringsvdgarna.

Vattenkonsumtionen fradn lokala kH#llor kan knappast Bkas avsevirt
utdver antagna 440 1/3r. Om den fdrhillandevis hdga konsumtionen
av insjofisk (30 kg/dr) skulle halveras, minskas dosen frin exem—
pelvis cesium-135 i det ndrmaste proportionellt. Doserna fran ra-—
dium reduceras diremot med mindre dn en tredjedel.

Den kritiska grupp, som exponeras genom anvidndningen av vatten

frédn den primdra grundvattenrecipienten, erhdller i allminhet de
hdgsta doserna.

Dotterprodukter i sdnderfallskedjor

I sonderfallskedjor med radioaktiva dotterprodukter beror fSrdel-
ningen av dotterprodukter mellan olika delar av biosfiaren till
viss del pa omsdttningsfSrloppen f6r modernukliden. Med hin-
syn till de relativt betydande dosbidragen Zr sOnderfallsked jorna
uran—-238 - uran-234 - thorium-230 - radium-226, neptunium—237 -
uran-233 - thorium—-229 samt uran-235 - protaktinium-231 av sir-
skilt intresse.
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Overfdringshastigheten mellan jord och grundvattenreservoarer
fér bdde modernukliden uran—-235 och dotterprodukten protaktinium—
231, ger utslag i doserna fran protaktinium—231 &ver exponerings-—
vdgar med grund— eller ytvatten som mellanled.

Jémf brelser mot tillstdnd och forlopp i naturen

Spridningen av ett dmne i biosfidren padverkas av férhdllanden som
delvis &dr speciella f6r dmnet. Allmidnt plAverkas dock spridnings-
forloppet i stor skala av rorelserna hos vattnet och luften, som
bada utgdr viktiga bdrare for det radioaktiva utflddet till bio-
sfdren. Den radiocaktiva isotopen av vidte, tritium, f£061jer troget
kretsloppet for vattnet genom luft, hav och biota efter det att
tritium ingdtt i en vattenmolekyl.

Den naturliga produktionen av tritium i statosfdren ger mitbara
aktivitetsnivder i biosfdren. Simulering av den globala oms&tt-—
ningen av tritium frdn den naturliga k#llan i stratosfdren har
gjorts med kompartmentmodell fdr biosfidren. Jimforelser mellan péd
detta sdtt berdknade och uppmidtta jidmviktsnivder av tritium i
olika delar av biosfdren kan anvdndas som kontroll, p& hur vidl mo-
dellen med antagna rdrelser foOr vatten i atmosfdr och hav kan be-
skriva férdelningen av tritium 1 naturen. En sddan jidmférelse
f6r den globala fordelningen har visat att avvikelsen mellan re-
sultat som bygger p& mitningar respektive berdkningar, ligger
inom en faktor 3 /15~10/. P& liknande sidtt har jimforelser visat
god Overensstdmmelse mellan prognoser och midtningar for den glo-
bala fordelningen av naturligt producerad kol-14 /15-11/.

P& den intermedidra skalan utgdr Ostersjon en ldnk ddr fallout-
nukl ider i brackvattensystemet och k8nda salthaltsgradienter

legat till grund f6r analys av utbyteshastigheten sivil mellan
Ostersjtn och Nordsjon som mellan vatten och sediment.

LANGTIDSPERSPEKTIV PA SPRIDNINGEN

Lidngsiktiga variationer avseende mark och vatten

Beskrivningen av olika recipientomrdden baseras p& forhdllanden,
som gidller nuldget eller fdrhdllandena i sen tid. I médnga fall
kommer det dock att ta mil joner &r innan aktiviteten kommer att
kunna nd ytvattnet, och det Hdr foérhdllandena vid denna tidpunkt,
som b8r vara utgdngspunkt foér dosberZkningarna. Antaganden betridf-
fande forhdllandena i framtiden kommer dock med naturnddvindig-
het att vara behdftade med osdkerheter.
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Vissa fBridndringar i yttre fdrhidllanden kan fOrvintas intrdffa
under linga tidrymder, exempelvis i

- Klimatet /15-12, 15-13/
- Vattenbalansen  /15-14/
- Markanvindningen /15-15/

En radikal paverkan skulle vara uppkomst av inlandsis. Efter det
att isen smdHlt, Aterkommer emellertid sanolikt vegetation, djur
och midnniskor och landskapets topografiska huvuddrag kommer for-
modligen att forbli desamma. (Jfr avsnitt 8.9)

Vissa sjoar kommer i framtiden att utfyllas och vidxa igen. Denna
process har accelererats under de senaste decennierna pa grund
av Okad tillfSrsel av nirsalter till floder och sjSar. Detta be-
tyder, att gamla sjbomraden kan komma att anvidndas som jordbruks-
mark eller skogsmark. En gradvis torrliggning av Ostersjdn kan
t ex ge upphov till exponering frdn torrlagda sediment, som ut-
nyttjas for livsmedelsproduktion. Fdrdndringar av exponeringsvid-
garna genom torrlidggning innebdr emellertid ingen visentlig for-
indring av Adrsdoserna. Berdkningar visar att odling av jordbruks-
produkter pa& kontaminerade sediment ger ett dosbidrag av samma
storleksordning som det som erhdlles genom konsumtion av fisk.
/15-16/.

En annan form av fOrdndring av markanvidndningen dr exploatering-
en av torv f8r olika Hndamil. Emedan torvmossar finns inom ut-
stromningsomrdden, skulle de kunna bli recipientomrdden £f8r ut-
ldckande aktivitet i framtiden.

Exposition skulle kunna ske genom att

- torvomrdde konverteras till jordbruksomrade
- torv anvidndes som jordférbittringsmedel eller
- torv anvindes for fOrbrinning.

Exponeringsvigen via forbrdnning torde ej f8r ndgon nuklid komma
att medfSra sid stor effekt, som om torv anvindes som jordfdrbidtt-
ringsmedel, eller om omrddet med tiden utnyttjas for livsmedels-
produktion.

Den stOrsta nutida effekten pd det svenska landskapet utgdr for-—
surningen. Okad fSrbrinning av fossila brdnslen har lett till en
dkad fororening av atmosfiren, hydrosfiren och marken med mins-
kande pH-virden i manga av landets sjdar. (Jfr kapitel 7). En
annan betydande paverkan 3#r den Bkande utlakningen av metaller
sdsom aluminium, kadmium, zink, bly, jdrn, kicksilver och radi-
um.

De exponeringsvdgar som inkluderas i modellen grundar sig pé
dietsammansdttningen i nuldget. Pa lidngre sikt kan emellertid
vissa livsmedelsresurser komma att ytterligare exploateras,
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frdmst fradn haven, och bli betydande i global skala. Hinsyn till
detta har tagits vid berZkning av populationsdoser genom att kon-—
sumtion av alger och kradftdjur medtagits.

RESULTAT

Resultatet av BIOPATH-ber&dkningarna redovisas, i tabell 15-5 som
omrédkningsfaktorer mellan wutsldpp och dos fr8n olika isotoper
via de bdda initiala recipienterma. I tabell 15-6 redovisas be-
rékningsresul tatet for det s k centrala berdkningsfallet. Samma
data visas i1 kurvform f6r de dominerande nukliderna vid insjdre-—
cipienten i figur 15-2 /15-16/.

Som synes nir de mindre fdrdrdjda nukliderna fdrst fram till bios-—
féren (tiden i figur 15-2 &dr given i 4r efter kapselgenombrot—
tet vid 100 000 &r)._Dosen fradn dessa domineras av jod-129 och
cesium-135 (2 1077 sy resp 2 1078 Sv). Utsldppen av de

Tabell 15-5. Omr#kningsfaktorer mellan utslipp fran geosfiren
och dos via brunn och insjd, kontinuerligt utslidpp

av 1 Bq/ar.

Nuklid Individdos (Sv/ar) Kollektivdos
Brunn Insjo (ManSv/ar)
By 3,4x1071 3,8x10712 1,0x10713
¢ 7,3x10716 5,5x10716 6,0x10713
129, 1,7x10713 1,6x10713 1,4x1078
135¢q 5,0x10714 5,0x10714 1,9x10712
226g, 6,1x10713 4,0x10713 3,3x10"12
2297y 1,1x10712 7,0x10713 2,9x10711
2307y, 1,9x10713 1,9x10713 7,9x10 12
231p,4 2,2x107 11 1,0x10°11 3,3x10711
233y 7,8x1071% 4,9x10" 14 1,9x10711
234y 7,8x10714 4,9x107 14 2,0x10711
235y 8,0x10" 14 3,3x10714 2,6x107 10
236y 7,3x10714 4,5x10714 2,3x10710
238y 6,9x10714 4,3x10" 14 2,4x10710
237yp 1,6x10712 1,1x10712 4,0x1078
23%, 6,5x10713 2,6x10713 5,0x10713
242py 1,2x10713 2,1x10713 4,7x10713




Tabell 15-6.

Doser fran det centrala berikningsfallets nuklidin-

floden till biosfiren (4 400 kapslar).

Max ind dos (Sv/&ar)

Max koll doser

Nuklid Brunn Insjid (ManSv/ar)
MBzr 3,0x10713 3,0x10713 8,9x10712
997 2,9x10" 11 2,2x10711 2,5x1078
129; 2,1x107/ 1,8x1077 1,0x1072
135¢ 2,2x1078 2,2x1078 1,8x1076
226g,4 1,0x1077 7,4x1078 6,4x1077
2297y, 3,0x10710 2,3x10710 8,4x1078
2307, 7,4x10710 8,4x10710 1,4x1077
231p, 1,2x1079 4,4x10710 1,8x1078
233y 2,2x10711 1,2x10711 1,8x1078
234y 3,0x10"10 1,8x10710 1,1x1076
235y 4,1x10712 1,6x10712 1,4x1078
236y 7,4x10713 3,3x10713 2,5x1079
238y 2,7x10710 1,6x10710 1,0x1076
237yp 3,9x10710 3,0x10710 9,2x1070

tunga nukliderna domineras av radium—226 vars paverkan fortsidt-
ter si ldnge uranupplSsningen pagdr. Neptunium-237 dominerar i
ett tidigt skede, men dess avklingning medfSr, att den nar sitt
maximivdrde kring 10 miljoner ar efter kapselgenombrottet. Dosen

frin neptunium-237 Hr dir 3 - 10710 sy,
Sv/ar
106

129|
108 / ~ 226R g
//////* TOTALT
135Cg \
- 237
10°7° / 99Te Np
/ / r_>( 234y 238
10712
/ V /1 / //
/ /|

10-14 /
10716

10 105 108 107 108 10° 10°© AR

Figur 15-2. Beriknade doser for centralfallet, 4.400 kapsilar och insjérecipient, Tiden dr angiven
i dr.efter forsta kapselgenombrott.
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STRALDOSER OCH HALSOEFFEKTER

ANVANT ANLAGG- NAR- . ) s
BRANSLE | ™ NINGAR oMRADE [ GEOSFAR BIOSFAR SAKERHET
DOSBERAK-
NINGAR

I detta kapitel redovisas innebdrden av olika straldosbegrepp
samt metoder och data fOr att berZkna dessa. De vid sdkerhetsana-
lyserna utnyttjade sambanden mellan intag och dos redovisas, lik-
som sambanden mellan dos och effekt pd miAnniskan.

ALLMANT BETRAFFANDE DOSBELASTNINGEN

Spridning av radionuklider i biosfiren berZknas med matematiska
modeller avseende ekosystem pa lokal, regional, intermedidr och
global nivd (se kapitel 15). Minniskans dietvanor och naturan-—
vindning avgdr i vilken midn radionuklidkoncentrationen i olika
delar av biosfdren ger upphov till doser till winniskan.

Konsekvenser av spridning av radioaktiva dmnen redovisas i form
av

- dos till kritisk grupp (ett begridnsat antal individer i ndrhe-
ten av k#llan) och

- dos till befolkningen - den kollektiva dosen, som avser expo-
nering av delar av eller hela vdrldsbefolkningen.

Den ackumulerade dosen under o3indlig tid - dosinteckningen -
eller under viss begrinsad tid berdknas for ett utsldpp till bio-
sfdren.

For en given nuklid kan den maximala dosen till kritisk grupp
och den maximala kollektiva &rsdosen till befolkningen erhallas
vid olika tidpunkter.



16:2

16.2

16.2.1

16.2.2

16.2.3

DOSTYPER

Individdos

Den kritiska gruppen skall enligt den radiologiska definitionen
representera ett begrdnsat antal individer, som kan fa hdgre
doser dn genomsnittet.

Enligt myndigheternas fOreskrifter /16-1/ skall straldoserna
fran utsldpp av olika radioaktiva nuklider frdn en kirnkraftsta-—
tion berdknas fOr den grupp av personer, som for varje nuklid
bildar en kritisk grupp. Den kritiska gruppen behdver ej nddvin—
digtvis vara en existerande grupp. Olika nuklider kan ha olika
kritiska grupper. FOr varje nuklid berdknas dosbidraget 1 den
grupp av personer som utgdr den kritiska gruppen f0r just den nuk-—
liden. Summan av dessa dosbidrag #r sannolikt patagligt stdrre
dn dosen till den grupp, som i verkligheten far den hdgsta stral-
dosen. Genom att begrinsa den totala dosen infdr man ddrfdr of-
tast en extra sdkerhetsfaktor.

Kollektivdos

Den kollektiva dosen utgdr summan av doserna till samtliga indi-
vider i en given befolkning.

Beroende bl a pd nuklid och tiden efter det att inflddet i bio-
sfiaren har borjat, dominerar olika befolkningsgrupper den totala
kollektiva dosen.

Syftet med att begridnsa kollektivdosen dr att begrinsa den fram—
tida medeldosen - och ddrmed risken fSr sena, slumpvisa skade-
fall.

Modellen f£6r berdkning av omsZttningen av radioaktiva dmnen inom

och mellan skilda ekosystem ger mdjlighet att berdkna kollektiv-
dosen till olika befolkningsgrupper.

Dosinteckning

Begreppet dosinteckning Hr avsett att anvindas fOr uppskattning
av den langsiktiga OSverlagringen av doser fran skilda Ars radio-
aktiva utsldpp. Integreras de i tiden varierande doserna fréan
ett radioaktivt utsldpp, erhdlls dosinteckningen, som avser oind-
lig tid. Sadana berikningar har genomfdrts.
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DATABAS OCH BERAKNINGSMODELLER

Databas och modellval

Databasen dr mycket stor, framfdr allt de omfattande arbeten som
utfdrs av internationella strdlskyddskommissionen (ICRP) och som
redovisats i kommissionens publikationer /16-2 till 16-6/.

Transporten av radionuklider i kroppen beskrivs med modeller av
kompartmenttyp och med genomsnittliga oms&dttningshastigheter £for
friska, vuxna individer.

S8dana modeller har framtagits for berdkning av dos till olika
organ:

Dos till lunga

Nir radioaktiva aerosoler inhaleras, kommer delar av andningsvi-
garna att bestrdlas. Andra organ och vdvnader bestrdlas samti-
digt, sdvdl frdn aktivitet i lungorna som frdn andra vivnader,
ddr inhalerat material inlagrats.

ICRP Task Group on Lung Dynamics /16-7/ har beriknat fdrdelning-
en och retentionen av material i andningsvigarna. Denna modell
beaktar partikelstorlek och definierar tre retentionsklasser,
vilka delvis &terspeglar aerosolens kemiska form.

Dos till benvdvnad

De celler i skelettet, som anses vara av stdrst intresse med av-—
seende pa bildning av cancer, &dr lokaliserade till benmirgen
eller benytorna (endosteala ytor) samt vissa epitelceller nira
benytorna /16 - 8/. For endosteala vdvnader och epitelvdvnader 1
anslutning till benytor rekommenderar ICRP, att dosekvivalenten
kan berdknas som ett medelvidrde Over vivnad till ett avstdnd av
10 um frin benets yta.

Dos till magtarmkanalen

Modellen dr baserad pid en biologisk modell, utvecklad av Eve /16—
9, 16-10/. Fo6r stralskyddsidndamdl antages magtarmkanalen besta
av fyra sektioner, var och en av dessa sektioner representerad
av ett kompartment.
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Dosomvandlingsfaktorer enligt ICRP

Efter ett intag av radioaktiva substanser kommer flera organ och
vdvnader att bestridlas. Organdoser kan rdknas om i en ekvivalent
helkroppsdos enligt ICRP 26 pd sd sitt att den totala risken for
cancer och &drftliga sjukdomar skall wvara mindre &dn eller lika
med risken vid likformig helkroppsbestrdlning. Betrdffande prin-
cipen vid viktning av organdoser, se avsnitt 16.3.4.

ICRP har definierat 50 &r som lidngd pd4 den yrkesverksamma tiden.
Den totala dosekvivalenten skall allts&d integreras over den
tiden. Dosekvivalentinteckningen frén ett idintag av radioaktiva
dmnen dr den belastning en person fir under tiden fram till 50
dr efter intaget om inga dosreducerande Atgidrder vidtages.

Berdkningarna tar hinsyn sdvdl till dosbidrag till f5ljd av
strdlning i det aktuella organet, som till dosbidrag i organ och
vivnader pa storre avstdnd inom kroppen.

For individer i radiologiskt arbete &dr den hdgsta tilldtliga
ekvivalenta helkroppsdosen 50 mSv per A&r. Detta syftar till be-
grédnsning av stokastiska, slumpvis upptriddande effekter.

Dosekvivalentinteckningen inkluderar &#ven dosinteckningen frén
varje dotternuklid som produceras av modernukliden i kroppen.
Det antas vanligen att en dotternuklid metaboliskt wuppfdr sig
som modernukl iden.

For varje radionuklid och £for olika kemiska former har en sekun-
ddr standard framtagits i ICRP 30, s k ALI-virden (Annual Limit
of Intake), som begrinsar intag genom fdrtdring och genom inand-
ning. Vidrden har vidare hidrletts med avseende pd grinssittande
luftkoncentration, s k DAC-vidrden. (Derived Air Concentration.)

Aldersberoende

De viktningsfaktorer som anvidnds vid berdkning av effektiv dos-
ekvivalent, har hidrletts fOr vuxna individer med standardisering
av flera &ldersbercende faktorer. ICRP har dock antytt att dessa
virden — i brist pd biAttre information - f&r anvindas dven for
barn /16-5/.

Samtliga ALI- och DAC-vdrden avser emellertid personer i radiolo-
giskt arbete och méste anvidndas med fdrsiktighet f&r andra &dnda-

mal.

Aldersberoende f8r den absorberade dosen och dosekvivalentinteck=-
ningen har studerats /16-11/. Nedanstdende dr en kort resultat-

sammanfattning.
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Barn och nyfddda

Joniserande gamma-stralning med en energi stdrre H#n 10 keV fran
ett organ kommer att bestrdala Hven andra organ. FSr barn, vars
kroppsstorlek Hr mindre, kommer stralningen att nd flera organ
dn vad som dr fallet fOr vuxna, vilket medfdr Okad absorberad
dos i dessa organ.

R andra sidan Hr barns intag av livsmedel och vatten mindre #n
vuxnas och samtidigt Hr barns metabolism ofta snabbare, vilket
medfSr att aktiviteten elimineras snabbare in fOr vuxna. Okning-
en av absorberad dos hos barn pd grund av kroppsstorleken iAr sa-
lunda till viss del kompenserad genom dessa effekter.

Vid berdkning av den dosekvivalentinteckning som uppstdr genom
intag tidigt under livscykeln, maste den ldngre forvintade livs~
tiden f8r barn beaktas. F8r nuklider med ling biologisk och fy-
sikalisk retentionstid Hr det ddrfdr wvanligen ej tillrdckligt
att iategrera till 50 &ar, utan en integrationstid av 70 &r bdr
tilldmpas.

For teknetium—99 och jod-129 kan man fdrvinta en signifikant
skillnad i dosekvivalentinteckningen beroende pa olikheter 1
kroppsstorlek. Denna differens kan grovt uppskattas till ca en
faktor 10 for en nyfodd individ jadmfdrt med en vuxen. FOor radium
och vissa aktinider har kroppsstorleken endast mindre inverkan
pd dosekvivalentinteckningen. En betydelsefull faktor f6r vissa
aktinider dr det stOrre upptaget via magtarmkanalen hos nyfddda
barn.

Hela befolkningen

Vid berdkning av konsekvenserna av ett eventuellt utsldpp av ra-—
dionuklider till biosfiren bSr siledes hidnsyn tas till aldersbe-
roende, upptag och 70 ars integrationstid vid berikning av doser—~
na.

For att ddrutdver ta hdnsyn till nya data som framkommit, har en
genomgdng gjorts av dosomvandlingsfaktorerna for de for slutfor-—
varing intressanta nukliderna /16-11/.

Tabell 16-1 summerar de hirvid erhdallna virdena.

Begrinsande vidvnad fOBr samtliga isotoper utom teknetium—99 och
jod-129 Hr benvivnaden. Teknetium fOrdelas jdmnt i kroppen var-
for helkroppsdosen sjdlv Hr begridnsande, jod har skoldkdrtel som
begrinsande vdvnad.

Skillnaderna i tabellen fOranleds framst av fdljande dndringar:

239Pu Nya data f6r upptag via mag—tarmkanalen samt dndrings-

forslag till ICRP.
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Tabell 16-1 Intecknad dosekvivalent till begrinsande vivnad och effek-
tiv dosekvivalent per enhetsintag (Sv Bq-l).
Vdrdena i denna rapport har integrerats under 70 ar, ICRP 30-
virdena under 50 &r.

Nuklid Vdrden i denna ICRP-30
rapport

Begrinsande Effektiv Begrinsande Effektiv

vavnad dosekv vdvnad dosekv
23%y (16slig) 1,4x1073 7,0x10™7 2,1x1076 1,2x1077
23%y (o18slig) 2,7x107/ 1,4x1078 2,1x1077 1,2x1078
237yp 2,5%x107° 1,2x107° 1,9x107% 1,1x107°
2264 7,5x1070 3,3x10~7 6,8x1076 3,1x1077
2307y, 4,1x1070 1,6x1077 3,6x107° 1,5x1077
231p, 5,5x107% 2,2x1077 7,2x107° 2,9x107°
I97¢ - 3,4x10710 - 3,4x10710
1291 3,3x1076 9,8x10™8 2,5x1076 7,4x1078
237Np Nya data f8r upptag via mag-tarmkanalen. En sddan mdj-

lig reduktion har dven angivits i ICRP 30 for spadridmnes-
kvantiteter av dmnet.

231p, En sammanvdgning av befintligt underlagsmaterial.

For de nuklider ddr dosomrdkningsfaktorerna inte specialgrans-
kats har ICRPs vdrden anvints.

16.3.4  Ovriga antaganden

Linjdrt dos/effektsamband

Ett av de grundlidggande antagandena bakom ICRPs rekommendationer
dr, att ett linjdrt samband existerar - utan trSskelvirde - mel-
lan dos och sannolikheten £f8r en skadlig effekt. Se avsnitt
16.4.1

Detta dr skidlet till att man kan summera doser, som erhdlles i
olika vdvnader eller organ och av detta fi ett matt p& den tota-
la risken. Motsvarande giller anviandningen av kollektivdos som
index pa den totala menliga stralningseffekten i befolkningen.
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"Effektiv” eller "viktad” helkroppsdos

I tidigare rekommendationer har ICRP anvdnt begreppet "kritiskt
organ” och dosgrdnsen for individen bestimdes av dosgrinsen for
detta organ. ICRP rekommenderar numera istdllet en procedur, som
tar hdnsyn till den totala risken till f81jd av exposition av
alla vdvnader. Sdlunda har begreppet "viktad” eller "effektiv"
helkroppsdos infdrts. Syftet ddrmed dr att fid en m8jlighet att
summera doser till olika organ och normalisera risken till ett
enda representativt tal. Risken kan da berdknas pd samma sHtt
oavsett om hela kroppen eller ndgot specifikt organ bestrilas.

Viardet av den viktningsfaktorn, som fdr olika organ rekommende-
ras av ICRP, framgdr av nedanstdende tabell:

Vdavnad Viktningsfaktor
Gonader 0,25

Brost 0,15

R8d benmirg 0,12

Lungvivnad 0,12
Sk61ldkdrtel 0,03

Benvidvnad 0,03

5 ddrndst hdgst bestridlade organ 0,30/5

EFFEKTER AV JONISERANDE STRALNING

Hdlsoeffekter

Den joniserande stralningen absorberas i kroppsvivnader och ger
pd sd vis strdldoser. Strdlningen kommer antingen fran radioakti-
va dmnen som sdnderfaller i kroppen - intern bestralning - eller
fran dmnen i omgivningen, extern bestrdlning.

Akuta skador

Vid mycket hdga straldoser av storleken 1 Sv eller mer upptrider
akuta skador genom att minga celler i kdnsliga vivnader paverkas
eller d6r. De blodbildande vdvnaderna Ar vanligen mest kritiska.
Kdnsligheten varierar, men omkring en av tio som fatt 2 Sv till
hela kroppen under kort tids bestrdlning 1dper risk att d6 inom
ett par manader om inte medicinsk vard sdtts in. D&dligheten av
akut strdlskada OJkar snabbt med stigande doser 8ver 2 Sv, men
risken dr obetydlig vid strdldoser under 1,5 Sv.

Foster dr betydligt kidnsligare £f8r joniserande strdlning &n
vuxna midnniskor. Det finns begridnsad erfarenhet fradn bestralning
av foster, dels fran kirnvapenspridngningarna Over Hiroshima och
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Nagasaki, dels frédn medicinskt féranledda bestrdlningar. Materia-
let &dr ganska litet och man fdr dven forlita sig pd studier gjor-
da med forsSksdjur. Den eventuella grinsdosen for fosterskador
dr svar att sdkert faststdlla med nuvarande kunskaper.
Den radiologiska riskbeddmningen har gjort att man i Sverige re-
kommenderar abort for en gravid kvinna vid medicinsk behandling
férst om hon bestridlas si att fostret fdtt mer #n 0,1 Sv. Risken
dr avhidngig av fostrets 8lder.

De akuta strdlskadorna betecknas ibland i stralskyddssammanhang
for icke—stokastiska och grinsdosen f0r beaktande av dessa sitts
foér de flesta organ till 0,5 Sv per &r for radiologiskt verksam
personal.

Sena skador

Sm& stréldoser ger obetydliga risker fdr akuta strdlskador, men
kan leda till sena hidlsoeffekter hos den bestrilade individen
eller hos dess avkomma.

Den kvantitativt viktigaste sena effekten fororsakad av jonise-
rande strdlning &dr troligen cancer. Fdr cancer-riskbedémningar
har man samband, som &dr relativt vdl underbyggda frdn epidemiolo-
giska understSkningar av bestrilade midnniskor, framfér allt Sver-
levande i Hiroshima och Nagasaki samt personer som bestrdlats
for vissa, icke dédliga sjukdomar. Det ror sig dock mest om effek-
ter vid forhdllandevis hdéga doser.

Ur strdlskyddssynpunkt dr det viktigt hur sambandet mellan stril-
dos och risk for cancer ser ut vid mycket l&ga doser. Dock finns
det inom detta légdosintervall endast ett f8tal undersdkningar
som ger mdjlighet till riskbeddmningar.

Det internationella strdlskyddsorganet ICRP rekommenderar normer
for strdlskyddet baserade p& en riskfilosofi som innebidr att ris-—
ken Skar i direkt proportion till den absorberade dosen, dvs ett
linjdrt dos-risk-samband utan tr&skel. Andra samband har diskute-
rats och det har framhdllits, att den verkliga risken vid 1l3ga
doser kan vara avsevidrt ldgre &dn vad ett linjdrt dos-risk-sam-—
band utsdger.

I USA har nyligen en kommitté under det nationella forskningsra-
det (Committee on the Biological Effects of Ionizing Radiation)
framlagt en rapport, som ldmnar ms0jligheten Oppen att bedbma ris-
kerna med antaganden om linjdrt, kvadratiskt eller linjdr-kvadra-
tiskt beroende av straldosen.

Vir svenska strilskyddsmyndighet utgdr - liksom ICRP - fran att
sambandet mellan dos och risk dr linjart.
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Det har visats, att joniserande strilning ger mirkbara genetiska
effekter hos virus, bakterier, svampar, insekter och vissa dagg—
djur, t ex mdss. Man har d&remot inte kunnat visa p& forhdjning-
ar av 4arftliga skador hos bestrdlade minniskor, inrdknat den
stora befolkningen som &verlevde med relativt hdga strdldoser i
Hiroshima och WNagasaki. Det har ganska sidkert inducerats ett
antal mutationer, men problemet &dr av statistisk natur. De kan
inte urskiljas frin de stdrre antalen normalt fdrekommande gene-
tiska fordndringarna i en befolkning.

Det forefaller ocksd klart, att ur skadesynpunkt - &ven om man

integrerar Over ett stort antal generationer — &dr de genetiska
riskerna inte stdrre &n cancer-riskerna.

Riskfaktorer avseende organ och vdvnader

Riskfaktorerna for olika vdvnader baseras p& berdknade sannolik-
heter fo6r vissa allvarliga 1livshotande sjukdomstillstdnd -
framst cancer - dvs stokastiska (slumpmissiga) fdrdndringar
eller pitagliga genetiska defekter som kan upptrdda hos avkomman
/16-5, 16-12/. Se tabell 16-2.

Tabell 16-2. Riskfaktorer givna av ICRP g#llande f6r exposition i radiolo-
giskt arbete.

Organ eller vidvnad Riskfaktor Effekt
sv!
Gonader 0,01 Arftliga effekter i de tva

forsta generationerna

R6d benmirg 0,002 Leukeni, dsdlig utging
Ben 0,0005 Skelettcancer, -"—

Lunga 0,002 Lungcancer, -"=
Skoldkortel 0,0005 Skdldk cancer, -"—

Brost 0,0025 Brdstcancer, -"=

Varje annan enskild <0,001 Cancer, -"—

vavnad

Ovriga vivnader, 0,005 Cancer, ==
sammanlagt

Homogen 0,01 " L

helkroppsbestralning

~"= 0,004 Krftliga effekter inom de tvi
forsta generationerna

-"- 0,008 Krftliga effekter inom samt-
liga generationer
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Tabell 16-3. Dosomvandlingsfaktorer (Sv/Bq) £f6r inhalation resp
intag av fdda.

Nuklid Inhalation Ingestion
By y 8,6x1072 4,2x10710
997¢ 2,0x107?9 3,4x10710
1265y 2,3x1078 4,7x1079
1294 4,7x1078 9,8x1078
135¢4 1,2x107? 1,9x1072
226g, 2,6x107° 3,3x107/
2297y 5,7x10™% 9,4x10/
230, 8,6x107° 1,6x107/
231p, 3,4x10™% 2,2x107°
233y 3,6x1075 7,2x10~8
234y 3,6x1075 7,1x1078
236y 3,4x1073 6,7x1078
238y 3,2x107> 6,3x1078
237\ 1,3x107% 1,2x107°
23%, 1,4x1074 7,0x1077
242p, 1,3x1074 1,1x1077

ICRP har introducerat begreppet "detriment" f6r att identifiera
och kvantifiera skadeeffekten. Generellt dr detriment i en befolk-
ning definierat som matematiskt vdntevdrde for en skada som kan
uppstd av bestrdlning. Man tar ddrvid bdde hdnsyn till sannolik-
heten av varje skadlig effekt och till svarighetsgraden.

Enligt definition av "detriment" &r skadan proportionell mot vdr—
det av kollektivdosen. Giltigheten av denna relation mellan de-
triment och kollektivdos &dr beroende av giltigheten hos antagan-—
det om linearitet = utan troskelvirde - mellan risk och dos.
ICRP har framhdllit, att detta dr ett forsiktigt antagande.

REFERENSDATA

Vid berdkningen av den dos som fdrorsakats av utsldpp av radioak-—
tiva dmnen frédn ett slutfdrvar har i tabell 16-3 givna faktorer an-
vidnts f6r omvandling av intag till dos.
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