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Summary

Diffusion of nuclides of low solubility from a copper cap-
sule after its penetration has been computed. It is assumed
that by some mechanism the copper has corroded, leaving a

hole equal to the inner diameter of the capsule. The uranium
oxide is slowly dissolved and the nuclides diffuse out through
the hole. The diffusivity of the uranium ions is taken to be
10—10 mg/s in the copper corrosion products as well as in the

porous mass in the capsule (UOZ’ zircaloy corrosion products,

lead corrosion products).

The dissolution of the uraniumoxide matrix is governed by the
solubility of UO2 and the distance it has to diffuse. The
solubility is assumed to be very high - 1070 g/m5 ~ which is
the value obtained under oxidizing conditions and in a water
with very high carbonate content (550 mg/l). Initially the
transport rate of uranium is 2 g/year. It decreases rapidly

as the uraniumoxide is dissolved and as the diffusion distance
increases. It will take 2.8 million years to dissolve and
transport away a mass of uraniumoxide in the two meters nearest
the assumed hole in the capsule. If this hole has only 10 %

of the inner area of the copper capsule the time increases to

7.7 million years.

When 0,2 m of the uraniumoxide nearest the hole have been
dissolved, the dissolution rate is smaller than the transport
from the repository. The rate of diffusion from the capsule

may than become the rate determining step.:



SAMMANFATTNING

Tiden att transportera bort en viss del av uranet i en kapsel
genom ett hdl i kapselvidggen har beridknats. I desca berik-
ningar har det enda materiedverfdringsmotstidndet antagits
finnas inne i kapseln och i hé8let. Transporthastigheten ut

ur kapseln har ocksd berdknats for olika tidpunkter.

Med en effektiv diffusivitet inne i kapseln pé 10_10 mz/s,
en 18slighet av uran i grundvatten pd 1070 g/m5 och ett hil
med samma yta som brinslestavarnas tvidrsnittsyta, kommer
som mest 2g uran/8r att transporteras ut. Tiden att fora ut

2 m bridnslestav har berdknats till 2,8 miljoner &r.

Nukliderna inne i kapseln kan 1&sas ut p& olika sitt, beroen-
de pd hur de dr bundna till uranoxiden. Om de Hr hirt bundna
i uranoxiden kommer de att 18sas ut i samma takt som denna
och transporteras ut i halt som motsvarar halten i det fasta
materialet (ca 1 % av uranoxiden). Om de diremot foreligger
som enskilda kristaller kan de fdras ut upp till 100 ger

snabbare,



1 (9)

1 Inledning

Vid ett kapselgenombrott kommer vatten att tringa in i kap-
seln. De i bly inbdddade brinslestavarna, vilka begtir av
en matris av uranoxid inneh&llande nuklider kommer efter-—
hand att 1ldsas upp. De uppldsta dmnena diffunderar ut ur

kapseln och genom leran till grundvattnet.

En beridkning av uttransporthastigheten och den tid det tar

att transportera bort en viss mingd uranoxid har gjorts.

2 Berdkningar
2.1 Forutsdttningar

Vid berZkningarna har eventuellt diffusionsmostind i om-—

givande lera och berg fdrsummats.

Kapselns ténkta geometri framgdr av fig 1. Inne i kapseln
kommer uranoxiden att l&sas upp och diffundera ut, medan
blymantlingen oxideras och bildar sviarlosliga salter som
exempelvis blysulfat och/blyoxid. Uranoxiden 1l0ses i vattnet
till jdmviktshalt och diffunderar ut genom det inerta mate-
rialet i kapseln och hilet i kapselviggen. Ingen materietrans-—

port har antagits ske inne i den fasta uranoxiden.

H&let i kapselviggen kommer delvis att fyllas av blyoxid,
blysulfat och zirkoniumoxid., Den effektiva diffusiviteten i
hdlet har dirfdr satts till samma virde som den inne i kapseln,
Den for materiedverfdring tillgingliga ytan kan ddremot vara

en annan i h8let, beroende pd hur stort detta Hr.

Diffusionssirdckan inne i hdlet har satts lika med kapsel-

viggens tjocklek (042 m).
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Fig!. Modell for uppldsning och utdiffusion av uran.
2.2 Berdkninggsamband

Minskningen av bridnslemingden i kapseln med tiden kan ut-

tryckas:
dM
~3T -k Av (1)

ddr k dr materiedverfdringskoefficienten,

A materiedverfdringsytan och y drivande kraften.

dM dz
Men it = " at AXO (2)

ddr z &dr lidngdkoordinaten enligt fig 1 och X, dr densgiteten

hogs det fasta brinslet.

(1) och (2) ger dz k¥ (3)

Men k beror av z enligt

(z-z,)
= ET + "—5—L (4)

==

ddr D dr den effektiva diffusiviteten och C dr fdrhdllandet

mellan hdlets area och brinslestavarnas tvirsnittsarea.



Sammansdttning av (3) och (4) och integrering mellan

{t =0 och t=1% ger
} {, -
Z = 7y z = 2z,
e 22 -z
0 1 2 1
t = 5—5 [21 (_6 —1>(Z2—Z1> + > ] (5)

Detta d4r den tid det tar for bridnsleytan att flyttas frén

z1 $1i11 22,

Ekvationerna (1) och (4) ger ett uttryck for materiefliddet
ut ur kapseln, N, vid en viss nivéd p& brinsleytan:
dM i d2 D
TaE T e @ ) )
1 ¢

ddr d dr kapselns innerdiameter.
2.3 Resultat

Berdkningar av materietransporthastighet och tid for brinsle-
ytan att sjunka viss stridcka har utfdrts for olika viarden pé
diffusivitet, l8slighet av uran och hiélstorlek

(0 = 10719, 101 w2/s, ¥ = 1070, 0,20 g/m>,

¢ =1, 0,1, 0,01, 0,001)
Densiteten hos bridnslet har i samtliga fall satts till

4,0-106 g/mB.

Drivande kraften 1070 g/m5 grundar sig pd att 18sligheten

f6r uran relateras till karbonathalten i grundvattnet (1).
Losligheten 0,2 g/m5 utgdr ett vidrde som ndrmare ansluter sig

till vad som kan berdknas ur jamviktsdata.

Resultatet av berdkningarna framgdr av tabell 1, for fallen

att 0, 2 resp 4 m av bridnslestaven transporterats bort,



(4 m innebdr att allt bridnsle i kapseln transporterats bort

genom ett hdl i kapselns ena #nde).

I det fall diar hélets yta d4r lika stor som brinslestavarnas
tvirsnittsyta (€ = 1) och drivande kraften 1070 g/m3 kommer
knappt 2g uran/ér att lidcka ut vid tiden fOr kapselgenombrot-

tet, varefter den utlédckande mangden minskar.

Det kommer i detta fall att ta 1,8 miljoner ar att transpor-
tera uranet som finns 1 2 m av kapseln och 10 miljoner &r
att transportera bort allt uran som finns i kapseln genom

ett hdl i ena dnden.



3 Samtidig utldsning av andra nuklider

Nukliderna som finns i uranoxiden kan tinkas l0sas ut enligt

tvd olika mekanismer.

Antingen dr de hdrt bundna i uranoxiden och l8ses ut i en
halt som motsvarar deras andel av det fasta materialet. Fir-
hé&llandet xo/y kommer d& att vara lika stort som fdr uranet

och de transporteras ut under samma tidrymd som détta.

Alternativt kan enskilda kristaller av nuklider med samma
1l8sningsmekanism som uran (Pu, Np ) konkurrera om karbonatet
med en styrka, som motsvarar deras 18slighet. Om vatten kan
tringa in i bridnslestavarna, (vilket &4r troligt d& dessa
enligt Gelin (2) dr sondersmulade) och nukliderna upptrider
som enskilda kristaller, kommer uppldsningshastigheten att
bli proportionell mot y/xo for nukliderna. Detta skulle ge
en 100 ggr snabbare utldsning av plutonium, eftersom denna

utgdr ungefir 1 % av bridnslet.



4 Digkussion

Den ovan berdknade materietransporthastigheten fdr det fall
d4 inget motstdnd finns i leran kan jdmfdras med den av
Neretnieks (1) berdknade, dir inget motstédnd anses finnas

inne i kapseln eller i kapselviggen.

Figur 2 visar en sddan jdmfdrelse. Materietransporthastig-
heten i kapseln visas for fallet med D = 1010 m2/s,

y = 1070 g/m2 och C = 1. Av fig framgdr att materieflddet
ut ur kapseln i borjan av lickaget dr stdrre En vad som kan
transporteras genom leran, Hven om all lera som finns runt
kapseln anvédnds for transporten, dvs leran utgdr ett hinder.
Senare kommer motstdndet inne i kapseln att bli stdrre &n i
leran, dvs uttransporttiden blir lingre #n om bara leran

hindrade materietransporten.

dM g/,
dt /Qr
2,0
1,0 4 \ Materietransporthastighet i lera. (Neretnieks fall 5)
T Materietransporthastighet ut ur kapsel
<+
" n n " " N " n 4 " PO n n ¢ £ 1
Y Y Y r Ir L Y ¥ ¥ = Y Y ’ Y { T T T T T >
[,0 2,0 3,0 4,0 Zm

Fig 2. Materietransporthastighet av uran ut ur kapsel.



BETECKNINGSLISTA
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Materiefloden vid olika méngd kvarvarande uranoxid, samt tiden att uppnd denna mingd.

Tabell 1

Brénslestaven borttransporterad +ill lingd:

O m 2 m 4 m
D v C N N % N Lt
m2/s g/m5 mg/ar mg/ar ar ng/ar ; v
!

10719 1070 1 1814 165 2,8.10° 86,3 ' 1,0.107
" " 0,1 181 90, 7 7,1-106 60,5 1,9+107
" 1 0,01 18,1 16,5 5,0+10 15,1 1,0-108
0 " 0,007 1,8 1,8 4,8.10% 1,8 9,6410°
n 0,20 0,1 341077 | 16,8:1077 | 3,8+10'0 | 11,2.1072 ' 1,0¢10""
n " 0,01 | 3,4.1072| 3,1.107° | 2,8-10"" | 2,84.1072 | 5,5410"
n_ n 0,001 | 0,34+1077| 0,32.1077 | 2,5:10'% | 0,33.1072 | 5,010'2
1071 1070 0,1 18,1 9,1 7,1-107 6,0 1,9-108
D = diffusivitet

y = drivande kraft (uranets 18slighet)

C = h8larea/brinslets tvirsnittsarea

N = materiefldde (OBS enheten, mg/ar)

t = tid att fdra bort uranet
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Roland Pusch
Hégskolan 1 Luled 1978-03-02

Experimental determination of the stress/strain situation in
a sheared tunnel model with canister

Roland Pusch

Hogskolan i Lule& 1978-03-02

Nuklidvandring frén ett bergfdrvar for utbrint brinsle
Bertil Grundfelt
Kemakta konsult AB, Stockholm

Bed6mning av radiolys 1 grundvatten
Hilbert Christenssen
AB Atomenergi 1978-02-17
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Transport of oxidants and radionuclides
through a clay barrier

Ivars Neretnieks

Kungl Tekniska H8gskolan Stockholm 1978-02-20

Utdiffusion av svédrldsliga nuklider ur kapsel
efter kapselgenombrott

Karin Andersson

Ivars Neretnieks

Kungl Tekniska H8gskolan Stockholm 1978-03-07

Tillverkning av kopparkapsel
Kére Hannerz

Stefan Sehlstedt

Bengt LOnnerberg

Liberth Karlson

Gunnar Nilsson

ASEA, ASEA-ATOM

Hantering och slutfdrvaring av aktiva metalldelar
Bengt Lonnerberg

Alf Engelbrektsson

Ivars Neretnieks

ASEA-ATOM, VBB, KTH

Hantering av kapslar med anvidnt bridnsle i slutfdrvaret
Alf Engelbrektsson '
VBB Stockholm april 1978

Tillverkning och hantering av bentonitblock
Alf Engelbrektsson

Ulf Odebo

ASEA, VBB

Berdkning av kryphastigheten hos ett blyhdlje inne-
hédllande en glaskropp under inverkan av tyngdkraften
Anders Samuelsson

Forandring av krypegenskaperna hos ett blyhSlje som
f81jd av en mekanisk skada

Goran Eklund

Institutet f6r Metallforskning september 1977 - apri

Diffusivitetsmdtningar av metan och vidte i vat lera
Ivars Neretnieks

Christina Skagius _

Kungl Tekniska H8gskolan Stockholm 1978-01-09

Diffusivitetsmitningar i vat lera Na-lignosulfonat,
sr2+, cs*

Ivars Neretnieks

Christina Skagius

Kungl Tekniska Hdgskolan Stockholm 1978-03-16

Ground water chemistry at depth in granites
and gneisses

Gunnar Jacks

Kungl Tekniska Hégskolan Stockholm april 1978



