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UDVASKNING AF RADIOAKTIVE STOFFER FRA BITUMEN

Beregninger over spredning ved diffusion i omgivende ionbyttende
jordlag

Ved en vurdering af sikkerheden ved en foreslaet opbevaring
af tromler med bitumenindstgbt lav- og middelaktivt affald, der
er indpakket i en cement-ler blanding, er det n¢dvendigt at beregne,
hvor langt radioaktive stoffer vil bevage sig i denne, sifremt der
utilsigtet skulle &bnes mulighed for direkte kontakt mellem bitumen
og det omgivende vandholdige medium.

Laboratorieforsgg over udvaskning af radioaktive stoffer fra
provelegemer af bitumen og glas viser, at den begransende faktor i
udvaskningsmekanismen er diffusion af aktivitet i det faste mate-
rialel'z).

De eksperimentelle data udviser siledes en linear afh®ngig-
hed mellem mangden af udvasket aktivitet og kvadratroden af tiden,
hvilket ogsd mitte forventes, sifremt diffusion alene er transport-
mekanismen fra prgvelegemets indre ud til gransefladen.

Laboratoriefors@dgene har selvsagt kun strakt sig over s
relativt korte tidsrum, at extrapolationer over &rhundreder og &r-
tusinder m& gg¢res med forbehold.

Spredning af aktivitet til omgivelserne kan i fgrste til-
narmelse beskrives ved diffusion over en granseflade fra et medium,
hvori diffusionskoefficienten er Dl til et medium, hvor diffusions-
koefficienten er D,.

I begge medi;r beskrives den linezre diffusion ved fglgende

ligning3):
2
8C §°C
it~ D—= (1)
t &X

under anvendelsen af de relevante diffusionskoefficienter.

Ved gransefladen mellem de to medier mi til ethwert tids-
punkt gelde, at fluxen af det diffunderende stof er ens p& begge
sider af gransefladen, dvs.

sC 8
1
I"'Dlzr""”zﬁz (2)



Diffusionsligningerne l¢ses numerisk som explicite finite
differensligninger. Ved denne metode inddeles tid og rum (langde)
i net, hvor hvert element - market med et nummer n - i langde-
dimensionen tildeles udgangskoncentrationen til tiden nul. P&
denne mdde fastlagges udgangsbetingelserne, der i praksis er
koncentrationen Co inde i bitumen og nul i det omgivende medium".

Udfra verdierne af koncentrationerne i elementerne af nettet

(Cl, Cyr Cy... C, ) kan fglgende approximationer beregnes:

s2c, _ Cn+1 * Cp-1 T %G,
( 2) = 3 (3)
§X (aX)
n
C'~-2¢C
§C, _ °n n
(EE; ) at (4)

Ved sammenkobling af disse udtryk v.hj.a. differentialligy-
ningen (1) opnds fglgende tilnarmelse (5) til differentiallig-
nirgen (1), der beskriver spredning af stof ved diffusion.

At
(AX)

©Cns1 * Cn-1

cC'=2¢C + D -ZC) (5)
n n

2

Udfra lign. 5 kan koncentrationsfordelingen i rummet til
tidspunktet At beregnes ved at gennemlgbe alle vardier af n i
nettet, og ved at gentage regneprocessen L gange beregnes koncen-
trationsfordelingen til tidspunktet LAt.

Ved den her benyttede approximative metode kraves af mate-

3,4)

matiske grunde , at fgplgende betingelse er opfyldt:

At .
D—-———f-OS (6)
(AX) '

Tilsvarende udtrykkes betingelsen (2) ved fglgende
approximation:

D °n ~ Sn-1 _ D n+1 = Cn (7)
17 X 2 X

Lagges skillelinien mellem de to omrdder ved (N+%)ax, fés
fglgende finite differensligning for elementet N:



At

Cy' =C, +
(8x) 2

N N

(o} + D,C - (nl + Dz)CN) (8)

(2Cn+1 * D1%N

For n # N l¢ses differensligningen ved udtrykket (5) ved
indsattelse af de for omrddet relevante diffusionskoefficienter.

Medium 2 antages at vare en jordtype med porgsitet P, med
en vegtfylde af jordsubstansen p og en konstant fordelings-
koefficient K_. for det diffunderende stof. Herefter udledes det,

D
at den effektive diffusionskoefficient i jorden vil vare:

Py

1-p (9)
1+57%

Deff =

hvor D (v 3.10"%m?/&r) er diffusionskoefficienten i vand”’.

Da grensebetingelsen for fluxen over grans:fladen er ud-
ledt for totalkoncentrationerne i begge medier, er det ogsi
totalkoncentrationerne i jord, der beregnes ved lgsning af

ligningerne. De tilsvarende koncentrationer (C_) af det diffun-

W
derende stof i vandfasen beregnes udfra fglgende udtryks):
CR
N
=5 (10)
1
hvor R, =
£ 1-p
L35

Diffusionsligningen for et radioaktivt stof, der henfalder,
samtidig med at det diffunderer, er

2
C _ o 8°C _
TS'E'D;;E AC (11)

Indfo¢res udtrykket for det radioaktive henfald C=C°exp(-kt),
reduceres ligningen til

2

§C 6°C
[*] 12

dvs. korrektionen for det radioaktive henfald kan altsid matematisk
set udfgres, efter at koncentrationsandringer, der skyldes diffusion
alens, er beregnet,



Regnemassigt indfgres i edb-programmet en st¢rrelse, defineret

ved
— .y 2
RO = (aX)“/at (13)
avs, X =RE (14)

Valget af R, er begraznset af betingelsen D/Ro €0,5, der
skal gazlde for begge medier.

Valget af 4t afhanger af, hvilke henfaldsperioder man
pnsker at betragte. Ved valg af At er dermed Ax bestemt ved
ligning (14).

M3leenheden for den lineare udbredeise afhanger derfor af
valget af R, og 4t. Er f.eks. diffusionskoefficienten 0,0003 mz/ér,
vil en passende vardi af RO vare 0,01, idet betingelsen D/Ro <0,5
derved er opfyldt. Valges At 1lig et &r, udregnes Ax til 0,1 meter.

Middelaktivt affald i bitumen

Det middelaktive affald fra driften af kernekraftvarker pr.
4r vil efter behandling udgg¢re ca. 200 m3 asfaltmasse, der i gen-
nemsnit vil indeholde ca. 100 Ci Cs~137 og 50 Ci1 S5r-90 samt flere
mindre v®sentlige isotoper i varierende mangder (herunder Co-60,
Fe-55 m.fl.).

Asfaltmassen fyldes pad stdltromle-, der indstgbes i en
cement-ler blanding i1 en betonkasse. Ved fyldning af lageret vil
tromler med det hgjeste aktivitetsniveau blive anbragt i midten,
sdledes at tromlerne narmest kassens betonvaeg vil indeholde mindst
aktivitet.

Tromlerne forudsattes at blive indstgbt i ca. samme rum-~
fang af cement-ler blandingen, med ca. 1 meters afstand til
kassens beton,

Betonkassen tankes udformet og tatnet, sd vandpermeabiliteten
“14 n/sec= 3:107° m/ar).
Derved vil strgmning af vand gennem vaggen og ogsd i cement-ler
blandingen blive negligibel, og transport i porevoluminet i cement-
ler blandingen vil kunne beskrives ved simpel diffusion.

er sd lav som normalt praktisk gennemfgrligt (10



Cement-ler blandingen vil have en porgsitet pad hgjest 0,2
og udvise fordelingskoefficienter overfor Sr og Cs p3 henholds-
vis 20 og 100, svarende til de vardier, der er angivet 16).

Cement-ler blandingen vil vare meget lidt korrosiv overfor
stdltromlerne, sd disse vil sandsynligvis vare intakte i &rhund-
reder, men i de f¢lgende b2regninger ses helt bort fra tromler-
nes korrosionsstabilitet, idet det antages, at asfaltmassen er
i umiddelbar kontakt med den omgivende ler-cement blanding.

Ved beregningen ses endvidere bort fra, at diffusion ud
fra tromlerne er cylindrisk, hvilket vil bevirke, at koncentra-
tioner formindskes hurtigere med afstanden, end hvad vil vare
tilfeldet ved den her beregnede linezre diffusion.

Det vides, at oplg¢selige salte som NaCl, CsCl o.s.v. ud-
vaskes med omtrent samme hastighed fra bitumen, hvorimod ioner,
der har tendens til at danne tungtopl¢selige forbindelser ud-
vaskes vasentligt langsommere. Dette er f.ecks. tilfazldet for
strontium o plutonium m.fl.

Forsgg over udvaskning af NaCl fra bitumen7'8) viser, at
diffusionskoefficienten for NaCl i bitumen er ca. 10-8 mz/ér.
Denne vardi vil i det fglgende blive benyttet for beskrivelsen
af diffusionen af bidde Cs og Sr i bitumen.

De effektive diffusionskoefficienter for Sr og Cs i cement-
ler blandingen beregnes efter formel (9) til D(Sr) ~ 3-10—4 mz/ér
og D(Cs) ~ 3.107° mz/ér.

Diffusionen fra de yderste tromler i lageret vil kunne
beskrives tilnazrmet ved linear diffusion fra en plan overflade,
Samtidig te®nkes al aktiviteten javnt fordelt i alle tromlerne.
Beregningerne vil derfor angive en stg¢rre aktivitetsfrigivelse
til omgivelserne, end der kan forekomme i virkeligheden.

I figur 1 og 2 er vist, hvordan den beregnede koncentra-
tion af Sr og Cs i porevoluminet vil udstrakke sig i cement-ler
blandingen, sadfremt udlakning startede straks ved lagerets et.b-
lering.

Vand, hvis koncentration af pagaldende radioaktive isctop
overskrider den af sundhedsmyndighederne fastsatte maximalt
tilladelige koncentration (MPCw), karakteriseres som forurenet.

Det ses, at under disse betingelser vil Cs-~137 koncen-
trationen 1 porevandet kun overskride MPC vardierne umiddelbart
op ad bitumenoverfladen, og Cs-137 forurenet porevand vil ikke
findes blot f& cm fra denne.
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Under samme betingelser vil Sr-90 forurenet porevand kunne
nd en maximal udbredelse af ca. 60 cm efter 100 irs forlgb.

Det kan deraf sluttes, at udbredelsen af aktivitet ved dif-
fusion fra bitumenindkapslet affald ud i en cement-ler blanding
vil vere af meget begranset omfang, sdledes at en mekanisk stabil
opbevaringsbygning af den skitserede art md anses for at yde
sikkerhed for, at de radioaktive indholdsstoffer ikke spredes til
biosfaren, fo¢r de er henfaldet.

Variation af parametre

Da konstanterne, der benyttes i beregningerne, kan forventes
at variere i praksis fra gang til gang og endvidere at undergd
andringer med tiden, er det vigtigt at have et overblik over,
hvilke konsekvenser dette kan have pd udbredelsen af aktivitet
i pakningsmaterialet.

Diffusionskoefficienter i de to medier og udgangskoncentra-
tionen af aktivitet i indeslutningsmaterialet er parametre, der
md forventes at undergd andringer.

I fig. 3, 4a, 4b og 5 er vist beregninger over udbredelsen
af forurenet porevand fra indeslutningsmaterialets overflade ud 1
det omgivende pakningsmateriale, ndr disse parametre varieres.

Varjiation af indeslutningsmaterialets egenskaber

I fig. 3 er vist hvordan Cs-137 i en udgangskoncentration
pa 10 C:L/m3 i et indeslutningsmedium vil udbrede sig i et om-
givende isotropt jordlag, hvor den effektive diffusionskoefficient
for Cs typisk er 3.107° mz/ér, ndr diffusionskoefficienten 1
indeslutningsmaterialet varierer fra 3-10-5 til 10-10 mz/ir. Den
forste vardi svarer til, at Cs-137 simpelthen er adsorberet til
jordsubstans ved ionbytning, og den sidste til, at det er inde-
sluttet i glas. Kurverne er beregnet for 25 &rs udbredelse og
afviger ved MPC vardien kun ca. 0,5 cm fra hinanden.

Der kan fra disse beregninger drages den slutning, at der
kun opnés uvasentlige forbedringer ved at "forbedre"” indeslut-
ningsmaterialet, og endvidere drages den slutning, at et eventuelt
svigt af indslutningsmaterialet p.gr. af forskellige ukontrol-
lerede kemiske reaktioner, som krystallisationer m.m., nappe vil
influere pd udbredelsen af aktivitet i et omgivende ionadsorberende
medium,



Varjiation af det omgivende mediums egenskaber

I fig. 4a og 4b er vist hvordan Cs-137 udbredes i det om-
givende medium, nir diffusionskoefficienten deri variererer fra
3-1072 i1 3.107% m?/ar.

Ved beregningerne er antaget, at Cs-137 koncentrationen i
indeslutningsmaterialet er 10 Ci/m3, og at diffusionskoefficienten
er 10_8 mz/ér.

Den sto¢rste vardi af diffusionskoefficienten Dz = 3-10'2 mz/Ar
svarer til et pakningsmateriale helt uden ionbindende egenskaber,
som f.eks. lerfrit udvasket kvartssand. Udbredelsen af forurenet
porevand i dette medium ses at nd ud til knapt 3 meter efter en
25 ars periode.

Med en porgsitet pd 0,2 og en vagtfylde af jordsubstansen
pa 3,0 vil kurverne i fig. 4a svare til en variation af K, fra 0

D
til ca. 10, og kurverne i fig. 4b til en variation i KD fra 100
til ca. 1000, vardien K. = 100 er typisk for Cs i almindelige jord-

D
typer.

Ved iblanding af ca. 1% af lersubstans i ovennavnte kvarts-
sand vil opnds en effektiv fordelingskoefficient p& ca. 1, der
vil bevirke, at udbredelsen formindskes til ca. en trediedel (se
fig. 4a), og ved iblanding af ca. 10% opnds en formindskelse af
udbredelsen til ca. en tiendedel,.

Den store afhangighed af udbredelsen af forurenet porevand
af det omgivende mediums egenskaher c¢r det hensigtsmassigt at
ofre dette materiale en speciel opmarksomhed, som f.eks. at udvalge
lertyper med store fordelingskoefficienter og at se¢rge for en god
og tat pakning, sd porgsiteten bliver sd 1lille som mulig.

variation af udgangskoncentrationen i indeslutningsmaterialet

I fig. 5 er vist bereagninger over udbredelsen af forurenet
porevand efter en 100 4rig periode, ndr udgangskoncentrationen af
Sr-90 i bitumen er varieret mellem 0,025-25 Ci/m3. Diffusions-
koefficienterne for Sr i bitumen og cement-ler blandingen er sat
til henholdsvis 102 og 3-10"% m?/ar.

Det ses fra figuren, at en 1000 gange forggelse af udgangs-
koncentrationen over den i fig. 1 benyttede gennemsnitsvardi end
ikke fordobler udbredelsen af forurenet porevand fra bitumen-

overfladen.



De yderste tromler med lavest aktivitetsindhold kan skgnnes
at indeholde omtrentlig 0,025 Ci/m3, hvorfor maximaludbredelsen
af forurenet porevand i praksis vil vare vasentligt mindre erd
% meter. Kurverne viser, at om tromler med et vasentligt hg¢jere
aktivitetsindhold ved en fejltagelse skulle blive placeret i
lagerets yderste lag, vil dette ikke medfgre en udbredelse af
forurenet porevand til betonkassens vagge.

DISKUSSION

Det beskrevne tromlelager, hvor bitumenindstgbt lav- og
middelaktivt affald fra et kernekraftvark placeres i en cement-
ler blanding, vil pd grund af afskarmning kunne fyldes pid en made,
der beskytter personalet, som hidndterer tromlerne mod ungdig
strdling.

Cementens alkaliske reaktion og den vandholdige cement-ler
blandings lave iltindhold vil beskytte tromlerne mod korrosion -
sandsynligvis i flere hundrede &r - men uheldige forhold og fejl-
operationer vil kunne medfgre, at bitumenmassen efter en kortere
eller langere periode kommer i direkte kontakt med ler-cement
blandingen. Der vil herved &bnes mulighed for, at mindre mangder
af de radioaktive stoffer vil kunne vandre ud 1 den omgivende
cement-ler blanding.

Cement alene har gode ionbindende egenskaber og anvendes
flere steder til indstg¢bning af aktivitet, men en vasentlig for-
¢gelse af de ionbindende egenskaber opnds ved at blande ler i
cementen .

De udf¢rte beregninger viser, at med det forventede
aktivitetsindhold i affaldet og med gennemsnitsvardier for
cement-ler blandingens ionbindende egenskaber, vil der ikke op-
trade forurenet porevand i en afstand over ¥ m fra bitumenover-
fladen, sdfremt denne skulle komme i kontakt med pakningsmaterialet
umiddelbart ved placeringen i lageret.

Beregninger viser, at variationer i stgrrelsen af diffusions-
koefficienterne i indstgbningsmaterialet, i.e. bitumen, kun med-
forer smd andringer i udbredelsen af forurenet porevand, hvor-
imod denne afhanger starkt af stgrrelsen af diffusionskoefficienterne
i det omgivende materiale, som aktiviteten eventuelt spredes 1i.

Beregninger viser endvidere, at aktivitetsniveauet i trom-
lerne kun har mindre indflydelse pd udbredelsen af forurenet



porevand i det omgivende medium.

Ved en udformning af et opbevaringslager for radioaktivt
affald er det derfor hensigtsmessigt at udvalge et paknings-
materiale med de sterst opndelige ionbindingsevner og se#rge
for, at materialet er pakket omhyggeligt, sd porgsiteten er
mirdst muliqg.

Beregningsmetoden vil umiddelbart kunne anvendes til be-
skrivelse af udlakning af radioaktive stoffer fra hgjaktivt affald,
hvis dettes aktivitetsniveau er si lavt, at varmeafgivelsen ikke
medfor>r Xemiske og fysiske andringer i omgivelserne.

Den anvendte beregningsmetode forudsatter, at der ikke
forekoutmer vandstrgmme i mediet, og ved den foresliede opbevarings-
metode er der ogsi taget vidtgiende forholdsregler derimod. Pakke-
materialets ringe vandpermeabilitet og store ionbindingsevne vil
medfgre, at om vandbevagelser skulle opst&, vil aktiviteterne kun
bevage sig uvasentlige afstande, inden de er henfaldet til ufarlige
niveauer. Beregninger, der vil klive publiceret andetsteds, viser,
at ogsd i dette tilfalde har det omgivende materiales egenskaber
afggrende betydning for vandringen og spredningen af de radioaktive
stoffer 1 omgivelserne, hvorimod indeslutningsmaterialets egenskaber
er mindre afggrende.
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