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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 same 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 m2/s in the copper corrosion products as well as in the 

porous mass in the capsule (uo2 , 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/m3 - which is 

the value obtained under oxidizing condi tions and in a water 

with very high carbonate content (550 mg/1). 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 t;1e 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 

7.1 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 k~psel 

genom ett hål i kapselväggen har beräknats. I dessa beräk

ningar har det enda materieöverföringsmotståndet antagits 

finnas inne i kapseln och i hålet. Transporthastigheten ut 

ur kapseln har också beräknats för olika tidpunkter, 

Med en effektiv diffusivitet inne i kapseln på 10-10 m2/s, 

en löslighet av uran i grundvatten på 1070 g/m 3 och ett hål 

med samma yta som bränslestavarnas tvärsnittsyta, kommer 

som mest 2g uran/år att transporteras ut. Tiden att föra ut 

2 m bränslestav har beräknats till 2,8 miljoner år. 

Nukliderna inne i kapseln kan lösas ut på olika sätt, beroen

de på hur de är bundna till uranoxiden. Om de är hårt bundna 

i uranoxideu kommer de att lösas ut i samma takt som denna 

och transporteras ut i halt som motsvarar halten i det fasta 

materialet (ca 1 % av uranoxiden). Om de däremot föreligger 

som enskilda kristaller kan de föras ut upp till 100 ggr 

snabbare. 
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1 Inledning 

Vid ett kapselgenombrott kommer vatten att tränga in i kap

seln. De i bly inbäddade bränslestavarna, vilka består av 

en matris av uranoxid innehållande nuklider kommer efter

hand att lösas upp. De upplösta ämnena diffunderar ut ur 

kapseln och genom leran till grundvattnet. 

En beräkning av uttransporthastigheten och den tid det tar 

att transportera bort en viss mängd uranoxid har gjorts. 

2 Beräkningar 

2. 1 Förutsättningar 

Vid beräkningarna har eventuellt diffusionsmostånd i om

givande lera och berg försummats. 

Kapselns tänkta geometri framgår av fig 1. Inne i kapseln 

kommer uranoxiden att lösas upp och diffundera ut, medan 

blymantlingen oxideras och bildar svårlösliga salter som 

exempelvis blysulfat och blyoxid. Uranoxiden löses i vattnet 

till jämviktshalt och diffunderar ut genom det inerta mate

rialet i kapseln och hålet i kapselväggen. Ingen materietrans

port har antagits ske inne i den fasta uranoxiden. 

Hålet i kapselväggen kommer delvis att fyllas av blyoxid, 

blysulfat och zirkoniumoxid. Den effektiva diffusiviteten i 

hålet har därför satts till samma värde som den inne i kapseln. 

Den för materieöverföring tillgängliga ytan kan däremot vara 

en annan i hålet, beroende på hur stort detta är. 

Diffusionssträckan inne i hålet har satts lika med kapsel

väggens tjocklek (Ot~ m). 
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Fig I. 

2.2 

f3 0.37m 

H81 i kapselvägg 

Vatten+ inert material 

Upplösningszon, jömviktshalt uran 
vattnet 

Ej upplöst bränsle 

Modell för upplösning och utdiffusion av uran. 

Beräknings samband 
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Minskningen av bränslemängden i kapseln med tiden kan ut

tryckas: 

dM 
- dt = k A y 

där kär materieöverföringskoefficienten, 

A materieöverföringsytan och y drivande kraften. 

dM 
Men dt 

_ dz Ax 
dt o 

( 1 ) 

(2) 

där z är längdkoordinaten enligt fig 1 och x är densiteten 
0 

hos det fasta bränsleto 

( 1 ) och (2) dz U 
ger - = dt X 

( 3) 
0 

Men k beror av z enligt 

1 z1 ( z-z 1 ) - + k 00 D 
(4) 

där Där den effektiva diffusiviteten och C är förhållandet 

mellan hålets area och bränslestavarnas tvärsnittsarea. 
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Sammansättning av ( 3) och (4) och integrering mellan 

[t 0 och t = t ger 
[ z z z1 = z2 

2 2 
X 1 z2 - z 

0 1 J (5) t = yD [ z1 (-c -1) (z2-z1) + 2 

Detta är den tid det tar för bränsleytan att flyttas från 

z1 till z 2 • 

Ekvationerna (1) och (4) ger ett uttryck för materieflödet 

ut ur kapseln, N, vid en viss nivå på bränsleytan: 

dM 
dt N 

TT d 2 D 

där där kapselns innerdiametero 

Resultat 

(6) 

Beräkningar av materietransporthastighet och tid för bränsle

ytan att sjunka viss sträcka har utförts för olika värden på 

diffusivitet, löslighet av uran och hålstorlek 
( -10 -11 2/ ;3 D 1 0 , 1 0 m s, y = 1 070, 0, 20 g m , 

C 1 , 0, 1 , 0, 01 , 0, 001 ) 

Densiteten hos bränslet har i samtliga fall satts till 

4,0•10 6 g/m3• 

Drivande kraften 1070 g/m 3 grundar sig på att lösligheten 

för uran relateras till karbonathalten i grundvattnet (1). 

Lösligheten 0,2 g/m3 utgör ett värde som närmare ansluter sig 

till vad som kan beräknas ur jämviktsdata. 

Resultatet av beräkningarna framgår av tabell 1, för fallen 

att 0, 2 resp 4 m av bränslestaven transporterats borta 
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(4 m innebär att allt bränsle i kapseln transporterats bort 

genom ett hål i kapselns ena ände)o 

I det fall där hålets yta är lika stor som bränslestavarnas 

tvärsni ttsyta (,c = 1) och drivande kraften 1070 g/m 3 kommer 

knappt 2g ur3n/år att läcka ut vid tiden för kapselgenombrot

tet, varefter den utläckande mängden minskaro 

Det kommer i detta fall att ta 1 ,8 miljoner år att transpor

tera uranet som finns i 2 m av kapseln och 10 miljoner år 

att transportera bort allt uran som finns i kapseln genom 

ett hål i ena änden. 
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3 Samtidig utlösning av andra nuklider 

Nukliderna som finns i uranoxiden kan tänkas lösas ut enligt 

två olika mekanismer. 

Antingen är de hårt bundna i uranoxiden och löses ut i en 

halt som motsvarar deras andel av det fasta materialet. För

hållandet x /y kommer då att vara lika stort som för uranet 
0 

och de transporteras ut under samma tidrymd som detta~. 

Alternativt kan enskilda kristaller av nuklider med samma 

lösningsmekanism som uran (Pu, Np) konkurrera om karbonatet 

med en styrka, som motsvarar deras löslighet. Om vatten kan 

tränga in i bränslestavarna, (vilket är troligt då dessa 

enligt Gelin (2) är söndersmulade) och nukliderna uppträder 

som enskilda kristaller, kommer upplösningshastigheten att 

bli proportionell mot y/x för nukliderna. Detta skulle ge 
0 

en 100 ggr snabbare utlösning av plutonium, eftersom denna 

utgör ungefär 1 % av bränslet. 
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4 Diskussion 

Den ovan beräknade materietransporthastigheten för det fall 

då inget motstånd finns i leran kan jämföras med den av 

Neretnieks (1) beräknade, där inget motstånd anses finnas 

inne i kapseln eller i kapselväggen. 

Figur 2 visar en sådan jämförelse. Materietransporthastig

heten i kapseln visas för fallet med D = 10-10 m2/s, 

y = 1070 g/m 2 och C = 1. Av fig framgår att materieflödet 

ut ur kapseln i början av läckaget är större än vad som kan 

transporteras genom leran, även om all lera som finns runt 

kapseln används för transporten, dvs leran utgör ett hindero 

Senare kommer motståndet inne i kapseln att bli större än i 

leran, dvs uttransporttiden blir längre än om bara leran 

hindrade materietransporten. 

dM 9/o 
dt ar 

2,0 

1,0 Materietransporthastighet i lera. (Neretnieks fall 5) 

Materietransporthastighet ut ur ko psel 

1,0 2,0 3,0 4,0 Zm 
Fig 2. Materietransporthastighet av uran ut ur kapsel. 
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BETECKNINGSLISTA 

A materieöverföringsyta 
2 

= m 

C ytförhållande 

D diffusivitet 
2 

m /s 

k materieöverföringskoefficient m/s 

M materiemängd g 

N materieflöde ,c::/ 'i', 

t = tid s 

X densitet g/m3 
0 

z längd m 

y -- koncentrationsgradient g/m3 
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Tabell 1 

Materieflöden vid olika mängd kvarvarande uranoxid, samt tiden att uppnå denna mängd. 

Bränslestaven borttransporterad till längd: 
0 m I 2 m 4 m 

D y C N N t N I t 2 g/m3 mg/år mg/år år mg/år m /s 0 

I 
ar 

10-10 2,8•106 
I 

1,0-107 1070 1 1814 165 86,3 

" - " - 0, 1 1 81 90,7 7,1-106 60,5 1,9.107 
Il - Il - 0, 01 1 8, 1 16,5 5,0-107 1 5, 1 1,0-108 
Il Il 0,001 1 , 8 1 , 8 8 1 , 8 8 - - 4,8°10 

I 
9,6•10 

Il 0,20 0, 1 34•10- 3 16,8°10-3 3,8•1o10 11,2°10-3 1,0°1011 -
" - Il - 0, 01 3,4•10-3 3,1°10-3 2,8•1o11 2,84•10-3 5,5-1011 
Il - Il - 0 ,001 0,34•10-3 0,34.10- 3 2,5°1012 0,33•10-3 5,0-1012 
10-11 1070 0, 1 1 8, 1 9, 1 7,1-107 6,o 1,9.108 

D diffusivitet 

y drivande kraft (uranets löslighet) 

C hål area/bränslets tvärsnittsarea 

N materieflöde (OBS enheten, mg/år) 

t = tid att föra bort uranet 
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