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1. INLEDNING 

Vid en deponering av högaktivt avfall el ler utbränt kärnbränsle i 

berg måste avfal lskroppens inkapslingsmaterial väljas så att risken 

för genombrott genom korrosion etc. minimeras. Ett kapslingsmaterial 

som har föreslagits är koppar. Kapseln placeras i en lerbädd, som 

fungerar som buffertzon. Eftersom förvaret är tänkt att ligga under 

grundvattennivån sker så småningom en vattenmättnad av lerzonen. 

Vattenströmningen kring kapseln sker förmodligen huvudsakligen utan­

för denna zon. En utlösning av koppar, troligen som Cu(I) under de 

rådande betingelserna, måste dock beaktas. Upplösningshastigheten 

och därmed tiden ti 11 kapslingsgenombrott betingas därigenom bland 

annat av borttransporthastigheten för utlösta Cu(l)-joner. Denna 

transport är ti 11 stor del en diffusionsprocess. 

Objekt 19:07 avsåg ursprung! igen bestämning av diffusionshastigheten 

för Cu(l)-joner i lera-sand-blandning under representativa betingel­

ser. Eftersom praktiskt laboratoriearbete med Cu(I) i vattenlösning 

kräver absolut frånvaro av oxiderade ämnen och då dessutom lämpliga 

radioaktiva mätnuklider saknas för koppar har istället objektet om­

formulerats ti 11 att avse bestämning av diffusionshastigheten för 

Ag(l)-joner, vilka bör ha likartade diffusionsegenskaper som Cu(I). 

2. DIFFUSIONSPROCESSER 

2. 1. Ficks lag 

Rena diffusionsprocesser kan beskrivas med Ficks lag 

där 

ax _ a2c - o--
clt ax2 

C 

t 

= koncentrationen av diffunderande specie 

= diffusionstiden 

x = diffusionssträckan 

( 1 ) 

Vid diffusion i en lerbädd påverkas dock processen av fördelnings­

järnvikter i lera-vattensystemet. De flesta katjoner sorberas i ler­

material. Sorptionen är huvudsakligen en jonbytesprocess som kan vara 

koncentrationsberoende. Diffusionen sker huvudsakligen i vattenfasen 
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men även till en del i lerfasen. Under de aktuella betingelserna är 
1 

jonhalterna i vattnet låga och jonbyteskapaciteten hög. En praktiskt 

sett koncentrationsoberoende fördelningsjämvikt kan förväntas. Trans­

porten i den fasta lerfasen kan försummas eftersom den är betydligt 
2 

långsammare än transporten i vattenfasen. 

övriga förutsättningar som krävs för att ekvn (1) skall kunna till-

3 
lämpas är 

- reversibel sorption 

- snabb sorptionsjämvikt relativt hastigheten för koncentrationsänd-

ringen i diffusionsriktningen 

Generellt kan inte förutsättas att sorptionsjämvikten är reversibel. 

Vissa processer är av ren jonbyteskaraktär medan andra mekanismer 

också kan förekomma. 

2.2. Skenbara diffusionskoefficienten 

I stället för mätning av diffusio1skoefficienten D enligt ekvn (1) 

bestämt ofta den skenbara diffusionskoefficienten DA definierad 

enligt 

- 2 
DA = x /2 t (2) 

där x = medeldiffusionssträckan. 

Fördelningskoefficienten 

Fördelningen av ett ämne A mellan lera och vattenfas kan beskrivas 

av fördelningskoefficienten Kd enligt 

där qA = sorberad mängd på fasta fasen vid jämvikt [mol/kg] 

= halt i lösning vid jämvikt [mol/m3J 

Med kännedom om Kd kan bidraget från sorptionsjämvikten till reten­

tionen av ämnet A uppskattas. 
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EXPERIMENTELL TEKNIK 

Diffusionsmätning3r 

En tub (längd 50 mm, diameter c:a 15 mm) användes för direktmätning 

av den skenbara diffusionskoefficienten. Torr lera packades mellan 

två keramiska si ]plattor, figur 1. Mellan den övre plattan och ler­

skiktet hade placerats ett pappersfilter belagd med en svårlös] ig, 

radioaktivt märkt förening av det aktuella jonslaget. I detta fall 

hade filtret indränkts med AgNO 3-lösning innehållande llOmAg och 

därefter nedsänkts i NaCl-lösning och torkats. Tuben placerades i en 

plastflaska fylld till några cm:s höjd med vatten, vilket trängde in 

genomsilfiltretoch upptogs i lerskiktet. 

Figur 1. Anordning för diffusionsstudier 

1 L 5 i 1 f i 1 ter 

2. Pappe rsf i 1 ter belagt med 

radioaktivt märkt förening (AgCl) 

3. Lerkropp (vattenmättad) 

I ett fö rbe redan de försök hade maxima la vattenupptaget bestämts. 

Efter två dygn innehöl 1 blandningen c:a 22 vikts-% vatten och vatten­

halten var därefter konstant. Vattenhalten bör kunna betraktas som 

konstant under hela diffusionstiden eftersom 
5 

skett efter c:a 5 tim. 

maximalt vattenupptag 

Diffusionen i lerpelaren kunde följas genom upptag av autoradiogram, 

figur 2. Då tillräcklig vandringssträcka hade erhållits trycktes den 

fuktiga lerkroppen ut ur cylindern och snittades successivt i mi 11 i-
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metertjocka skivor, varefter aktivitetsfördelningen mättes radiomet­

riskt med scintillationsdetektor, 

Figur 2. Autoradiogram av aktivitetsfördelningen 

30 dygns diffusionstid 

0 5 1 0 

Diffusionssträcka, mm 

Fördelningsmätningar 

lerkroppen efter 

1 

Fördelningskoefficienten för Ag(I) bestämdes genom skakförsök. 

MÄTRESULTAT 

Försöksparametrar 

Följande försöksbetingelser gällde: 

Fast fas: Blandning av montmorillonit (vol-clay, 10 

vikts-% och kvartskross (0,02 - 0,06 mm; 

90 vikts-%) 

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

b" Salthalt 293 mg/1 (Aq293) 
(Sammansättningen ges i tabell 1 ) 

Tabel 1 1. Vattensammansättningen 

Hal ter 
Jon Aql 105 Aq293 

rng/1 mM mg/1 mM 

Na 288 12,53 42 1 ,83 
K 10 0,26 5 0, 13 
Mg 15 0,62 7,5 0,31 
Ca 75 1 ,87 · 37,5 0,94 
Cl 500 14, 10 93 2,62 
F 1 ,5 0,08 0,75 0,04 
S04 15 0, 16 7,5 0,08 
HCO, 200 3,28 100 1 ,64 

Tot 1105 35,54 
1) 

293 8 ,92 1) 

1) mekv/1 
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Mät isotop: 
110mAg (Halveringstid: 253 dygn) 

Temperatur: a. 25°c 

b. 85°c 

Diffusionstid: 30 dygn e 11 er mera 

4.2. Mätresultat 

Uppmätta aktivitetsfördelningar och vandringssträckor ges 

för några representativa försök. 

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

-s 
Aktivitet, cpm· lO 

5 

0 
25 C, Aq293 

-5 
Aktivitet, cpm-10 

Diffusionssträcka, mm 

5 

Diffusionssträcka, mm 

figur 3 
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Diffusionskoefficienter beräknade enligt ekv.(2) ges 

Tabell 2. Uppmätta diffusionskoefficienter (m2/s) 

Temp. , 0 c 
25 85 

Aq 1105 7' 1 □ -1 3 8. 1 □ -1 3 

Aq293 6 · 1 O - l 3 7 • 1 0 - l 3 

tabell 2. 

För Ag(I) uppmättes fördelningskoefficienten Kd = 65•10- 3 m3/kg 

(vid 25°c, Ag 1105 ; kvarts-montmoril lonitblandning). 

5. SLUTSATSER 

Uppmätta diffusionskoefficienter överensstämmer väl med i litteratu­

ren angivna värden för 1 ikartade system, om hänsyn tas till reten­

tionen i leran (definierad av Kd-värdn). 

Diffusionskoefficienten ökar med ökad temperatur och med ökad salt­

halt i vattnet. Skillnaderna i diffusionshastighet mellan 25°C och 

85°c liksom mel tan höghalts- och låghaltsvattnet är dock obetydliga 

och i sammanhanget praktiskt betydelselösa. 
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