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l. INLEDNING

Vid en deponering av hdgaktivt avfall eller utbrant kdrnbrénsie i
berg mdste avfallskroppens inkapslingsmaterial véljas sd att risken
f5r genombrott genom korrosion etc. minimeras. Ett kapslingsmaterial
som har f&reslagits &r koppar. Kapseln placeras i en lerbddd, som
fungerar som buffertzon. Eftersom forvaret &r tdnkt att ligga under
grundvattennivén sker s§ smdningom en vattenmdttnad av lerzonen.
Vattenstrdmningen kring kapseln sker f&rmodligen huvudsakligen utan-
fér denna zon. En utldsning av koppar, troligen som Cu(l) under de
r8@dande betingelserna, mdste dock beaktas. Upplésninéshastigheten
och dirmed tiden till kapslingsgenombrott betingas ddrigenom bland
annat av borttransporthastigheten f&r utl8sta Cu(l)-joner. Denna

transport dr till stor del en diffusionsprocess.

Objekt 19:07 avsdg ursprungligen bestdmning av di ffusionshastigheten
f6r Cu(l)-joner i lera-sand-blandning under representativa betingel-
ser. Eftersom praktiskt laboratoriearbete med Cu(l) i vattenli8sning

kriver absolut frinvaro av oxiderade &mnen och d& dessutom 13mpliga

radioaktiva mitnuklider saknas f&r koppar har istdllet objektet om-

formulerats till att avse bestdmning av diffusionshastigheten for

Ag(1)-joner, vilka bdr ha likartade diffusionsegenskaper som Cu(l).

2. DI FFUSIONSPROCESSER

2.1. Ficks lag

Rena diffusionsprocesser kan beskrivas med Ficks lag

2
ax
= = D-§—§ (1)
at X
dar ¢ = koncentrationen av diffunderande specie
t = diffusionstiden
x = diffusionsstréackan

Vid diffusion i en lerbddd padverkas dock processen av f&rdelnings-
jamvikter i lera-vattensystemet. De flesta katjoner sorberas i ler-
material. Sorptionen #r huvudsakligen en jonbytesprocess som kan vara

koncentrationsberoende. Diffusionen sker huvudsakligen i vattenfasen



men Sven till en del i lerfasen. Under de aktuella betingelserna &r
jonhalterna i vattnet 13ga och jonbyteskapaciteten h69.1En praktiskt
sett koncentrationsoberoende fordelningsjdmvikt kan fdrvdntas. Trans-
porten i den fasta lerfasen kan f5rsummas eftersom den dr betydligt

2
l&ngsammare dn transporten | vattenfasen.

Bvriga forutsittningar som krdvs for att ekvn (1) skall kunna till-
lampas 'ér3

- reversibel sorption

- snabb sorptionsjdmvikt relativt hastigheten for koncentrationsdnd-

ringen i diffusionsriktningen

Generellt kan inte fOrutsdttas att sorptionsjémvikten ir reversibel.
Vissa processer dr av ren jonbyteskaraktdr medan andra mekanismer

ocksd kan fBrekomma.

2.2. Skenbara diffusionskoefficienten

| stillet f8r mdtning av di ffusioiskoefficienten D enligt ekvn (1)
bestémi ofta den skenbara diffusionskoefficienten DA definierad

enligt

D = x 2/2t (2)

dir X = medeldiffusionsstrickan.

2.3, F5rdelningskoefficienten

Fordelningen av ett dmne A mellan lera och vattenfas kan beskrivas

av férdelningskoefficienten Kd enligt

(= (3}

d a 3k

dar 9 = sorberad mingd pd fasta fasen vid jamvikt [mol/kgl
cp = halt i 18sning vid jémvikt [mol/m3]

Med k&nnedom om Kd kan bidraget fran sorptionsjdmvikten till reten-

tionen av dmnet A uppskattas.



3. EXPERIMENTELL TEKNIK

3.1, Diffusionsmdtningar

En tub (13ngd 50 mm, diameter c:a 15 mm) anvéndes f&r direktmédtning
av den skenbara diffusionskoefficienten., Torr lera packades mellan
tvd keramiska silplattor, figur 1. Mellan den dvre plattan och ler-
skiktet hade placerats ett pappersfilter belagd med en svarldslig,
radiocaktivt mdrkt fBrening av det aktuella jonslaget. | detta fall
hade filtret indrankts med AgNOB-lﬁsning innehallande HOmAg och
direfter nedsdnkts i NaCl-18sning och torkats. Tuben placerades i en
plastflaska fylld till ndgra cm:s hdjd med vatten, vilket tréngde in

genomsilfiltretoch upptogs i lerskiktet.

Figur 1. Anordning for diffusionsstudier

|
S

1 1., Silfilter
2. Pappersfilter belagt med

/

S radioaktivt mirkt f&rening (AgCl)

i

. Lerkropp (vattenmittad)

| ett fSrberedande f&rsBk hade maximala vattenupptaget bestamts.
Efter tvd dygn innehd11 blandningen c:a 22 vikts-% vatten och vatten-
halten var direfter konstant. Vattenhalten bdr kunna betraktas som

konstant under hela diffusionstiden eftersom maximalt vattenupptag

skett efter c:a 5 tim,

Di ffusionen i lerpelaren kunde f&ljas genom upptag av autoradiogram,

figur 2. D& tillrdcklig vandringsstrécka hade erhdllits trycktes den

fuktiga lerkroppen ut ur cylindern och snittades successivt i milli-



metertjocka skivor, varefter aktivitetsfordelningen mdttes radiomet-

riskt med scintillationsdetektor,

Fi 2. Autoradiogram av aktivitetsfdrdelningen i lerkroppen efter

igur
30 dygns diffusionstid
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3.2, Férdelningsmdtningar

1
Frdelningskoefficienten for Ag(l) bestdmdes genom skakf&rsdk.

b, MATRESULTAT

L1, FBrsbksparametrar

F51jande forsSksbetingelser gdllde:

Fast fas: Blandning av montmorillonit (vol-clay, 10
vikts-% och kvartskross (0,02 - 0,06 mm;

90 vikts=%)

1
Vattensammansdttning: a. Salthalt 1105 mg/1 (Aq1105)

b, Salthalt 293 mg/1 (Aq293)

(Sammansdttningen ges i tabell 1)

Tabell 1. Vattensammansdttningen

Halter

Jon Aq]105 Aq293

mg/ 1 mM mg/ 1 oM
Na 288 12,53 L2 1,83
K 10 0,26 5 0,13
Mg 15 0,62 7,5 0,31
ta 75 1,87 37,5 0,94
cl 500 14,10 93 2,62
F 1,5 0,08 0,75 0,0h
S0y 15 0,16 7,5 0,08
HCO, 200 3,28 100 1,64
Tot 1105 35,54 V) 293 8,92 1)

1) mekv/1



110mAg (Halveringstid: 253 dygn)

M3tisotop:
Temperatur: a. 25%

b. 85°C
Diffusionstid: 30 dygn eller mera

4.2. Mitresultat

Uppmdtta aktivitetsférdelningar och vandringsstrdackor ges i figur 3

for ndgra representativa fdrsdk,

Figur 3. Diffusion av Ag(l) i kvarts/montmorillonit.

-5
Aktivitet, cpm"O

Diffusionsstrdcka, mm

Akﬁvimt,cpm1f5

85°C, Ady105

Diffusionsstricka, mm



Diffusionskoefficienter berdknade enligt ekv.(2) ges i tabell 2,

Tabell 2. Uppmdtta diffusionskoefficienter (mz/s)

Temp. , °c
25 85

Ad 105 7.10713 g.10°13
Aq293 6']0-13 7.]0-]3

For Ag(1) uppmittes fordelningskoefficienten K, = 65:1073 m3/kg
(vid 25°C, Ady 1055 kvarts-montmorillonitblandning).

5. SLUTSATSER

Uppmitta diffusionskoefficienter Sverensstdmmer val med i litteratu-
ren angivna vdrden fdr likartade system, om hdnsyn tas till reten-

tionen i leran (definierad av Kd-vérd€t).

Diffusionskoefficienten Bkar med Skad temperatur och med &kad salt-
halt i vattnet. Skillnaderna i diffusionshastighet mellan ZSOC och
85°C liksom meltan héghalts- och 13ghaltsvattnet &r dock obetydliga

och i sammanhanget praktiskt betydelseldsa.
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