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Erra::a KBS TR 78, tabell .'.:> 

I H.ilbert Christensens rapport "Be-:lömning av 

radio lys i grur1dvatten", 78-02-17, har några 

rättl~ser gjorts på tabell S. I t~bellhuvudet 

hade 'initialkonc ." och 'sluckonc." glömts bort 

och på löp nr 13 e har initialkonc. o2 rättats 

till 1.0 E-6 och slutkonc. på H202 till 3.61 E-6. 

Var vänlig byt ut tabell 5 mot bilagda rättade 

tabell. 
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BEDÖMNING AV RADIOLYS I GRUNDVATTEN 

Hilbert Christenssen 

AB Atomenergi 1978-02-17 

Denna rapport utgör redovisning av ett arbete 

som utförts på uppdrag av KBS. Slutsatser och 

värderingar i rapporten är författarens och 

behöver inte nödvändigtvis sammanfalla med 

uppdragsgivarens. 

I slutet av rapporten har bifogats en för

teckning över av KBS hittills publicerade 

tekniska rapporter i denna serie. 
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Sammanfattning 

Beräkningar av radiolys av grundvatten vid slutlig förvaring 

av högaktivt avfall har genomförts. För förglasat avfall har 

beräkningar av radiolys i vattnet utanför titankapseln utförts: 

En jämviktssituation med konstanta halter av olika radiolyspro

dukter erhålles efter en relativt kort tid (< 50 h). Jämvikts

halterna är mycket låga, av storleksordningen pM för syre, väte 

och väteperoxid (20, 10 och 20 ppb, respektive). Koncentrationen 

av radikaler är ca 6 storleksordningar lägre (OH < 2·10-12 M 

och e < 5·10-15 M). 
aq -

För direktdeponerat avfall har beräkningar av radiolys i vatten 

inne i kopparkapseln utförts: Syftet har varit dels att beräkna 

om det genom radiolys kan bildas vätemängder överstigande löslig

hetsgrönsen, dels att beräkna mängden koppar som kan oxideras 

från insidan. Med de angivna villkoren (dosrater, vattenkvalitet) 

kan väte ej bildas genom radiolys i mängder som överstiger lös

lighetsgränsen, 7 ·10-4 M (vid 1 atm), även efter flera mil

joner år. Om zirconium kan reagera med vatten under l00°C kan 

väte härigenom bildas med en hastighet på 1.0 ·10-4 mol/år om 

hela zirconiumytan (44 m2) exponeras• 

Korrosionen av koppar (som Cu20) är mindre än 30 mg per liter 

vatten, som finns närvarande. 
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Computer calculations of the radiolysis of ground water have 

been carried out with regard to the final disposal of high

active waste. 

Radiolysis of water outside the container of waste encapsulated 

in glass results in an equilibrium situation after less than 

1 

50 hour. The equilibriµm concentrations of oxygen, hydrogen, hydra-

gen peroxide are low, in the 

10 and 20 ppb, respectively. 

1 C(OH) 2 ·10-12 M .and ower, < 

order of µM, correpsonding to 20, 

Radical concentrations are much 

e- < 5•10-15 M. 
aq -

For fuel elements directly deposited in a copper container 

the radiolysis of water inside the container has been studied 

by calculations. The purpose has been to determine whether 

hydrogen could be formed in concentrations exceeding the 

solubility limit and also to calculate the amount of copper 

corrosion. Assuming that oxygen reacts diffusion controlled 

with the copper surface it was found that hydrogen was formed 

in concentrations far below the solubility limit even after 

several million years. Zir.conium may possibly react with water 

below 100°C resulting in the formation of hydrogen at a rate 
-4 

of 1·10 mole/year. The corrosion of copper is less than 50 

mg per liter of water present. 
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Vid slutlig förvaring av högaktivt avfall konnner omgivande 

grundvatten att utsättas för radiolys. Det är tänkbart att 

radiolysprodukterna kan påverka korrosionen av avfallsbehållarna. 

För att undersöka detta och även andra tänkbara problem har 

ett antal utredningar, beräkningar och uppskattningar gjorts 

av radiolys av grundvatten i samband med förvaring av högaktivt 

avfall. Huvudparten av dessa har tidigare redovisats (I - VI). 

I denna rapport ges en sannnanfattning av I - VI och dessutom 

presenteras resultat som ej tidigare har rapporterats. I (I) 

redovisades resultaten av en undersökning av litteratur relevant 

för radiolys i samband med avfallsförvaring. I (III) beräknades 

jämviktshalter av raqiolysprodukter utanför det bly- och titan

kapslade förglasade qVfallet. Dessa beräkningar har sedan 

kompletterats med ett antal parameterstuder (dosrat, järnhalt, 

syrehalt mm). I VI gjordes radiolysberäkningar i vattnet 

inne i kopparkapseln avsett för förvaring av direktdeponerat 

avfall. 

l.l ________ Strålningskemisk bakgrund 

Vid bestrålning av vatten sönderdelas detta initialt i ett 

antal primära produkter enl ekvation 1 

H20 -r+H e OH H02 H2 H202 (1) 
aq 

0.55 2.6 2.65 0 0.45 o. 70 

H30 + och OH 

3.6 1.0 

De värden som angivits under reaktionsprodukterna är sk G-värden 

för gannnastrålning. G-värdet definieras som antalet bildade 

eller sönderdelade molekyler eller molekylstumpar per 100 eV 
-12 -19 

absorberad energi (1 eV = 1.6 • 10 erg = 1.6 · 10 J) 

En ofta använd dosenhet (dos= absorberad energi) är rad. 

2 
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1 rad motsvarar en absorberad energi på 100 erg/g (= 10 mJ/kg). 

SI-enheten är 1 Gray = 1 J/kg. 

Vid radiolysen gäller att antalet bildade reducerade ekviva

lenter = antalet oxiderade ekvivalenter, alltså är 

2 g(H2) + g(H) + g(e:q) = 2 g(H202) + 

+ g(OH) + 3 g(H02) = g(-H20) 

G-värdena skrivs ofta GH, g(H2) (primära utbyten) och G(H2) 
2 

(uppmätt utbyte). 

Vid bestrålning av rent vatten i en sluten behållare med 

B- eller y-strålning sker ingen nettosönderdelning av vatten 

pga reaktonerna 

OH +Hz ➔ H20 + H (2) 

H(ell e:q) + H202 ➔ H20 (ell OH-) + OH (3) 

Nettosönderdelning kan ske om vattnet innehåller föroreningar 

som genom att reagera med radikalerna OH, H och/eller e 

hindrar rekombinationsreaktonerna 2 och 3. aq 

Efter en viss tid måste i ett slutet system en jämviktssitua

tion uppstå, med konstanta koncentrationer av de olika ämnena 

(joner, neutrala molekyler, radikaler). 

Generellt gäller att H och i synnerhet e är starkt reduce-
aq 

rande och reducerar de flesta ämnen medan OH är starkt oxide-

rande och oxiderar många ämnen. Vid bestrålning av luft bil

das ozon, ur N2 och H2 bildas NH3 och vid bestrålning av vat

ten och luft bildas salpetersyra. 

* 
Strålning med högre LET än gamma-strålning medför högre primär-

utbyten av de molekylära produkterna väte, syre och väteperoxid 

* LET: Linear Energy Transfer, hög LET = tätjoniserande 

3 
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och lägre primärutbyten av radikalerna OH, H och e . Jäm-
aq 

viktshalterna av syre, väte och väteperoxid blir därför högre 

vid bestrålning med tätjoniserande strålning. 

Utbytena av de primära produkterna är oberoende av pH, i pH

området 5 - 9, men ökar utanför detta område, se figur 1. 

2. Specifikationer och förutsättningar 

2.l ________ Dosrater 

Beräkningar av doser och dosrater har redovisats av K Lundgren 

(1, 2) och R Håkansson och G Olsson (3). 

2.1.1. Förglasat avfall 

När beräkningen III utfördes gällde följande: Strålkällan utgöres 

av högaktivt avfall kapslat i glas med följande specifikationer: 

längd 150 cm, diameter 40 cm, vikt 500 kg, 150 1 glas/ton U. 

Glasburken kapslas i 7 cm bly. Fyra burkar packas i en 10 m 

hög titancylinder (tjocklek 6 mm). Utanför cylindern finns ett 

20 cm zeolitskikt (vått). Enligt uppgift av Bo Gustavsson är 

dosraten på glasytan utan bly efter 30 år: 1.5 · 105 rad/h 

och efter 100 år: 3 · 104 rad/h. Dosraten på blyytan är 100 x 

lägre. Dosraten efter 30 år är då 1.5 · 103 rad/h ~ 0.42 rad • 
-1 -1 

s på blyytan och 0.38 rad · s på titanytan. 

Effekten av zeoliten antas endast vara energiöverföring mot
-1 

svarande en effektiv dosrat i vattenfasen på 0.5 rad· s 

Motsvarande dosrat efter 100 år är 0.1 rad· s 
-1 

Zeoliten antas efter hand komma att innehålla 30 vikts% 

vatten enligt uppgift av Neretnicks. 

Enligt det koncept, som gäller idag, omges glaset med 10 cm 

bly. Gammadosraten efter 30 år är då enligt (3) endast 0.85 rad/h 

eller 2.4 • 10-4 rad/s, alltså betydligt lägre än den lägsta 

4 
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dosraten, som undersöktes i (III). Ur ref (1) kan en gannna

dosrat på 1.6 • 10-4 rad/s beräknas (efter 30 år), ungefär 

densannna som, beräknades ur ref (3). I närvarande rapport 

redovisas resultat ned till värdet 5 · 10-3 rad/s. Be

strålning med lägre dosrat minskar radiolysen. 

2.1.2. Direktdeponerat bränsle 

Beräkningar har gjorts på radiolys i vatten inne i kopparkap

seln. I preliminära beräkningar antogs att hela volymen 

mellan bränsleelementen vattenfylldes (1 ton bränsle, 315 

stavar, 365 cm långa, ger 220 1 vattenvolym i en kopparkap

sel med väggtjocklek 20 cm och med~- = 35 cm). Dosraten 
i 

i vatten inne i kapseln uppskattades av K Lundgren, AA till 

5 

14 -14 11 -1 -1 
4.3 • 10 , 1.0 · 10 och 1.8 • 10 ev g s motsvarande 7 

1.6 och 2.9 · 10-3 rad/s efter 40, 100 resp 1 000 år. Preli

minära beräkningar baserat på dessa förutsättningar har 

redovisats [V]. 

I nugällande koncept antas att huvuddelen av den fria voly

men är fylld med bly och nyadosratberäkningarhar gjorts av 

K Lundgren [2], se tabell 1. 

2.2 ________ Radiolysutbyten_(G-värden2 

Radiolysutbyten för snabba neutroner, y- och a-strålning redo

visas i tabell 2. I tabellen ges också utbyten för strålning, 

sammansatt av 50 % a och 50 % y. 

2.3 Vattenfasen 

Vattnet antas vara stationärt. Det antas att inget utbyte med 

omgivningen sker. Dessa antaganden bedöms vara konservativa 

vid beräkning av jämviktshalterna. 

Alla resultat presenteras som koncentrationer. Mängden (i en

heten mol) av ett ämne erhålls genom att multiplicera kon-
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centrationen av ämnet (i M) med antalet liter vatten som 

finns närvarande. 

2.3.1. Förglasat avfall 

Vattnets sammansättning före bestrålning har angivits i 

tabell 3. 

2.3.2. Direktdeponerat bränsle 

Det vatten som tränger in i kopparkapseln antas vara mycket 

rent, då det har passerat en bentonitfas. Syrehalten antas 
-6 vara låg,~ 10 M motsvarande 0.03 ppm. I två separata 

-5 
fall beräknas dock effekten av tillsats av 10 M syre 

eller 10-5 M ferrojoner. 

I ett annat beräkningsfall har antagits att uran har lösts 

i vattnet [159 mg/1], som då även innehåller Hco; [122 mg/1]. 

2.4 ________ Temeeratur 

Då de ingående strålningskemiska reaktionernas aktiverings

energier är låga, men otillräckligt kända används de hastig

hetskonstanter som gäller vid rumstemperatur, 25°C. Jämfört 

med att förutsätta högre temperatur ger detta antagligen ett 

konservativt värde för radiolysprodukternas jämviktshalter. 

Skillnaden mellan 25 och l00°C är dock liten. 

2.5 ________ Beräkningsmetod 

Vid beräkningarna har använts ett strålningskemiprogram, ut

vecklat av Lang Rasmussen, Risö. Som "input" data i programmet 

ingår följande: 

a) 

b) 

c) 

En lista över alla ingående kemiska reaktioner av 
betydelse för mekanismen (reaktanter och produkter). 

Hastighetskonstanter för dessa reaktioner. 

G-värden för alla primära produkter som bildas vid 

bestrålningen. 

6 
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Startkoncentrationer för alla ämnen som är när
varande vid bestrålningens början. 

Dos och varighet av bestrålningen. 

Önskad noggrannhet, antal utskrifter och tid
punkter för dessa. 

Beräkningarna har utförts vid datamaskinen på Risö. 

Vid beräkningarna har alltid använts som mimimum 27 reaktioner, 

som beskriver radiolys av väte- och syrehaltiga vattenlösningar 

på ett adekvat sätt, se tabell 4. 

I närvaro av järnjoner tillkommer ytterligare 14 reaktioner, 

reaktion 28 - 41 i tabell 4. Reaktion 40 och 41 fungerar enbart 

som buffertsystem. Om Hco; och NO; deltar i radiolysmekanismen 

tillkommer ytterligare 13 reaktioner, nr 42 - 54 i tabell 4. 

I samma tabell anges även reaktionerna när uran deltar och 

när syret snabbt reagerar med koppar. 

3. Resultat. Förglasat avfall 

3.l ________ Beräkningar_av_grundsystemet 

Vid dessa första beräkningar (III) har antagits för höga dos

rater (0.5 och 0.1 rad/s) (baserat på den information, som fanns 

tillgänglig när beräkningarna gjordes). 

Med de angivna förutsättningarna erhålls vid bestrålning av 

vatten utanför den blyskärmade glasbehållaren snabbt(< 10 h) 

en radiolysjämvikt med låga halter radiolysprodukter, ca µM 

för syre, väte och väteperoxid, se tabell 5. Koncentrationen av 

d . 1 .. 6 1 k d . 1·· OH < ,:,•lo-12 och ra ika er ar ca store sro ningar agre, ~ 

e < 5•10-15 M. 
aq -

Skillnaden mellan resultaten för 0.1 resp 0.5 rad/s är liten. 

Av tabell 5 framgår också att effekten av tillsats av NO;, 

Hco; och co2 är liten. Dock kan en liten "skyddseffekt (höjande 

effekt) på vätehalten observeras. 

7 
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3.2 Parameterstudier ---------------------------

3.2.1. Rent vatten 

Med en initial syrehalt av 10-9 M redovisas jämviktshalter för 

två dosrater 5 och 0.5 rad/s, tabell 5 löp nr 31 och 38. 

Löp nr 32 är resultatet av en beräkning med 0.5 rad/s på den 

jämvikt som erhålls i löp nr 31 (5 rad/s). Nr 32 ger samma 

resultat som nr 38. Jämyiktshalterna är mycket låga. Med en 

hög initialsyrehalt, 10-4 M blir jämviktshalterna högre, 

se löp nr 39. 

3.2.2. Dosrat 

Beräkningar har gjorts med olika dosrater (med grundförutsätt

ningens dosrat understruken): 500, 5, 0.5, 0.1, 0.05 och 

0.005 rad)s. Resultaten återfinns i tabell 5. Jämviktshalterna 

0 2+ h 3+ .. f" d f 1 d . 
av 2 , H2 , Fe oc Fe ar or e yra ägsta osraterna nåstan 

oberoende av dosraten, medan halterna av H2o2 och OH radikaler 

ökar ungefär proportionellt med ökande dosrat. För de tre lägsta 

dosraterna är syre- väte- och väteperoxidhalterna av storleks

ordningen µM eller lägre. Jämviktshalterna av väte, syre och 

väteperoxid vid dosraten 500 rad/s är 2 - 12 gånger högre än 

vid 0.5 rad/s. 

3.2.3. Syrehalt 

Syrehalter på 10-4 , 10-5 och 10-6 har studerats vid dosraterna 

500, 5 och 0.5 rad/s. Av tabell 5 framgår att högre initial

halt av syre medför högre sluthalter av syre och väteperoxid 

(7·10-5 resp 4·10-5 M vid en initialhalt av syre på l0-4M) 

och lägre sluthalt av väte (9·10-6 M vid en initialhalt av 

-4 
syre på 10 M). Siffrorna avser resultat från bestrålning med 

500 rad/s. 

8 
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3.2.4. Järnhalt 

Järnhalter på 6·10-4 , 5.9·10-5 och 6·10-6 M har studerats 

först vid en dosrat på 500 rad/s och sedan vid 5 och 0.5 rad/s. 

Den högsta Fe(II) halten medför högre vätehalt (1·10-4 M) och 

högre H2o2-halt (1·10-5 M) men lägre syrehalt (l.5"10-7). 

Siffror inom parentes avser resultaten från bestrålning med 

500 rad/s. Vid de högre järnhalter faller Fe(III) ut under 

bestrålningen. Vi har i ett experiment bestämt lösligheten av 

Fe(III) i det specificerade grundvattnet till ca 10-5 M. 

Vi har försökt att simulera denna utfällning vid beräkningarna 

genom att i en jämviktsbiandning sätta Fe(III)halten lika med 

5·10-6 M. Resultaten redovisas under löp nr 34 och 35 för lös

ningar med initialjärnhalter på 5.9·10-5 resp 6°10-4 M (dosrat 

5 rad/s). Utfällningen av Fe(III) resulterar i en fortsatt 

oxidation av Fe(II) och samtidig bildning av väte (l.6°10-4 M, 

nr 35). Syre- och väteperoxidhalterna minskar. Vid ytterligare 

utfällning av Fe(III) kan vätehalten öka ytterligare, men 

knappast över 4°10-4 M. Utfällningen har också simulerats genom 

jämviktsreaktionerna. 

3+ ➔ 2+ 
Fe + OH + Fe OH 

med k = 105 och k = 10-5 
➔ + 

Resultat för en lösning med en initialjärnhalt på 5.9·10-5 M 

redovisas under löp nr 37 c. 

3.2.5. Övriga joner 

-
Effekten av tillsats av Cl , N03 , co2 och HC03 har studerats 

vid dosraterna 500 och 0.5 rad/s, se löp nr 15 och 25 x. Effekten 

vid den låga dosraten är liten, medan en viss skyddseffekt på 

väte och väteperoxid kan konstateras vid den höga dosraten: Jäm

viktshalterna av väte och väteperoxid är 5 - 9 gånger högre och 

halten av syre är ca 10 gånger lägre än vid bestrålning utan 

tillsats. I ex 25 x erhålls jämvikt först efter ca 2·105 s 

~ ca 2 dygn. 

9 
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3.2.6. Neutronbestrålning 

Neutronstrålning är mera tätjoniserande än y-strålning. Som 

väntat ökar utbytet av de molekylära produkterna H2 , H20z 

och o2 jämfört med resultaten från y-strålning, jämför löp 

nr 4ly och 23. 

4. Resultat. Direktdeponerat avfall 

Om kopparkapseln, som används vid förvaring av direktdepon

erade bränsleelement har ett fel, som möjliggör inträngning 

av vatten, kommer radiolys att ske i detta vatten med en större 

hastighet än i vattnet utanför kapseln. Syftet med närvarande 

uppgift är dels att beräkna om det i vattnet innanför koppar

kapseln kan bildas vätemängder överstigande löslighetsgränsen 

10 

och dels att beräkna mängden koppar som kan oxideras från insidan. 

Konklusionen av undersökningen är att väte med de angivna vill

koren ej genom radiolys kan bildas i mängder som överstiger 

löslighetsgränsen, 7·10-4 M (vid 1 atm, 50°C) även efter 

flera miljoner år. 

Syre kan knappast existera i en 4'10-4 M lösning av väte i 

vatten, om syret kan reagera snabbt med koppar och lösningen 

bestrålas. 

Vid beräkningen antogs att syret reagerar med koppar med en has

tighetskonstant, som var kontrollerad av syrets diffusion till 

kopparytan. En ytterligare ökning av hastighetskonstanten, vilket 

skulle simulera reaktion mellan syre och bly, ökade inte radio

lysen ytterligare. 

Då syret ständigt förbrukas kan någon egentlig radiolysjämvikt 

ej uppstå utan vätekoncentrationen ökar hela tiden, dock min

skar produktionshastigheten med ökande vätekoncentration. 

Resultaten av beräkningarna redovisas i tabell 6. Till tiden 
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40 år (dvs 40 år efter uttag av bränsle från reaktorn) har 

10 års bestrålning simulerats, se löp nr C 19 och fig 2: Slut
-5 

koncentrationen av väte C(H2) är 2.3°10 M och produktions-

hastigheten, 

är 8.0 · 10-7 M · år-1 . Extrapoleras till tiden 500 år 

blirC(H2) = 4 10-4 M. Med denna vätekoncentration kan 

produktionshastigheten beräknas till 6 · 10-15 M · år-1 , 

se löp nr C 

oändrat 4 
3 

efter 10 , 

24 och koncentrationen efter 100 000 år blir då 

10-4 M. Ske~ läckage av kopparkapseln först 

104 eller 105 år blir produktionshastigheterna 

avsevärt lägre än vid läckage till tiden 40 år, jämför 

löp nr C 16 - C 18. 

Den extrapolerade vätekoncentrationen 4 · 10-4 M är ett 

grovt överskattat värde, då produktionshastigheten antogs 

oändrat från 50 till 500 år. Vätekoncentrationen kan inte 

överstiga värdet 4 · 10-4 M även efter flera miljoner år. 

Lösligheten av väte i vatten vid 1 atm tryck och 50°C är 

7 · 10-4 M. 

Jag har undersökt effekten av att variera hastighetskonstanten 

för reaktionen mellan syre och kopparkapseln, k 28 (k28 = O; l; 

102 ; 104 ; 106 s-1). Resultaten redovisas i tabell 4 löp nr 

C 16 och C 20 - C 23. Produktionshastigheten för väte och 

kopparoxid ökar endast med en faktor 3 när k28 ökar från 1 

till 100. Ytterligare ökning av k28 ökar knappast produktions

hastigheten. 

Om reaktion 28 ej sker (k28 = 0) uppnås snabbt en radiolys

jämvikt med en jämviktskoncentration för väte på 9.7 · 10-7 M 

med dosraten 2.4 rad · s-1 . 

Effekten av ett syreinbrott har beräknats genom att sätta 

syrekoncentrationen lika med 10-5 M efter att vätekoncentra-

11 
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tionen har stigit till 4 • 10-4 M, se löp nr C 26. Enda 

effekten är att det inläckta syret reagerar med kopparkapseln; 

vätekoncentrationen ändras ej. 

Effekten av ett inbrott av ferrojoner har beräknats genom 

att sätta ferrokoncentrationen lika med 10-5 M [C(H2) = 

4 · 10-4 M], se löp nr C 27. Endast 105 s bestrålningstid 

har simulerats. 1.8 · 10-7 M Fe2+ oxideras till Fe3+ och 

H2-koncentrationen ökar till 4.001 · 10-4 M. Om alla 

ferrojoner resulterar 1 vätgasbildning ökar C(H2) till 

4.05 . 10-4 M. 

Det har bedömts möjligt att uran vid en skada på en 

zircaloykapsel kan lösas i vatten om HC03-joner finns 

närvarande. Min bedömning är att detta är mindre sannolikt 

i en reducerande vattenlösning (tex vatten med 4 · 10-4 M 

väte). Jag har dock gjort en beräkning där uran antas löses 

i vattnet innan väte bildas, dvs till tiden 40 år. Resulta

ten som redovisas i tabell 6, löp nr C 28 kan jämföras med 

löp nr C 29, som avser samma bestrålningsvillkor men utan 

uran. Efter 105 s bestrålning är C(H2) lägre och C (koppar

oxid) högre vid närvaro av uranjoner. 

0 ++ . u++++ 
Resultaten tyder pa att uo2 reduceras till under 

samtidig bildning av kopparoxid. 

Jag har också gjort en beräkning där uran är närvarande 

i olöst form och ej deltar i radiolysreaktioner, men 

endast ger ett dosbidrag, se löp nr C 30. Som väntat blir 

koncentrationen av de molekylära utbyten något högre vid 

bestrålning med a-strålning. 

5. Reaktionen mellan zirconium och vatten 

Som tidigare angivit [VI] är det tänkbart att zirconium 
0 

kan reagera med vatten under 100 C, även om detta inte 

har påvisats experimentellt. Genom extrapolation av data 

12 
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över 200°c har Sietnieks [4] uppskattat korrosionen till 
-6 2 0 

< 10 mg/dm /dygn vid temperaturer under 100 C. Med ytan 

: 425 dm2 ger detta 

10-6 · 10-3 · 4 425 . 2 
32 

-7 
2.77 · 10 mol H2/dygn 

Antas 220 1 H20 (inget bly) ger detta en väteproduktion på 

4.6 · 10-7 M/år. Om mindre vatten finns närvarande exponeras 

en mindre Zirconiumyta. 

Väteupptagningen uppskattades [4] till 10-3 ppm i 0.8 rmn 

zircaloy efter 10 år, mofsvarande 

10-3 · 10-6 · 0.08 · 100 . 6.49 · 1/2 · 0.1 = 

= 2.60 · 10-9 Mol väte/dm2/år 

Med 220 1 vatten ger detta en hastighet på 5.2 • 10-8 M/år. 

6. Uppskattning av maximala effekter 

6 . 1 Maximal korrosion 

Baserat på beräknade integrerade doser har Lundgren (2) beräk

nat den maximala korrosionen av kopparkapseln från radiolyssyre 

utanför kapseln till 17 g Cu (i form av Cu 20) efter 104 år. 

Lundgren har konservativt antagit att all syre producerat inom 

60 cm från kapseln diffunderar till och reagerar med denna. 

Ett konservativt G-värde för oxidation på 15 har antagits. 

· · · 2+ · 11 3+ . 1·· . 
Värdet galler för oxidation av Fe ti Fe i sura osningar. 

Motsvarande värde i neutrala lösningar är dock endast ca 

1 (5). Med sarmna beräkningssätt blir oxidationen efter 106 år 

510 g. Lundgren (2) har beräknat den integrerade dosen i en 

vattenfas inne i kopparkapseln till 2 · 1023 och 9 · 1023 eV/ 

g H20 efter 104 resp 106 år. Detta kan maximalt ge upphov till 
4 

en kopparkorrosion av 3.2 och 14.2 g Cu/g H20 efter 10 resp 

13 
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106 år. Det konservativa G-värdet 15 för oxidation har an

vänts. I IV uppskattades bildningshastigheten av syre till 

14 

6, 1 och 1 µH/h efter 30, 100 resp 300 år baserat på G(02) = 1 

och dosraterna 5 800, ca 1000 och ca 1000 rad/h resp. Hed de dos

rater som nu har beräknats av Lundgren (2) kan nya bildnings

hastigheter beräknas: Dosraterna (se tabell 1) 2.4, 0.62 och 
-3 

6.9 · 10 rad/s efter 40, 100 resp 300 år ger bildningshastig-

heterna 9, 2 och 0.02 µH/h. Dessa värden är dock orealistiskt 

höga, då hänsyn ej tagits till rekombinationsreaktioner. Vid 

förvaring av förglasat avfall kan den maximala oxidationen 

av titan och bly uppskattas på liknande sätt. De beräknade 

integrerade doserna (1) är 1.1 · 1024 och 4 · 1024 eV efter 

tiderna 104 resp 106 år. Detta motsvarar bildning av 6 resp 

22 g Ti02 eller om titankapseln är defekt korrosion av 28 

resp 114 g bly i form av PbO. 

6.2 ________ Haximal_väteugetagning_i_titankaeseln 

I (V) uppskattades den maximala väteproduktionen med tanke 

på väteupptagning i titan. Den integrerade dosen utanför 

titankapseln uppskattades av mig på ett naivt, men konserva

tivt sätt till 18 gånger dosen från kopparkapseln. Enligt 

Lundgren (1, 2) är dock till tiden 104 år den integrerade 

dosen densamma i de två fallen, alltså 1.1 · 1024 eV. G-värdet 

för väte uppskattades konservativt till 

väteproduktionen blir 2.1 · 1.1 · 1024 

2.1 (V). Den totala 

100 · 6 • 1023 
-2 

7.70 · 10 g. Hed ytterdimensionerna, höjd 

meter 61 cm blir titanytan ~ · 61 · 171 + ¾ 
+ 0.29 · 104 = 3.57 · 104 cm2 

3.85 
-2 10 mol 

171 cm och dia-

612 = 3.28 · 104 

Den maximala väteupptagningen blir 2.2 · 10-6 g/cm2, en 

storleksordning lägre än tidigare uppskattat (V). 

§.3 ________ Bildning_av_gasbubblor 

En uppskattning av möjligheten för bildning av gasbubblor har 

utförts (II). Konklusionen av denna undersökning var följande: 

"I avsaknad av data för lera har beräkningar enbart gjorts för 
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vattenlösningar. 

Med de företagna approximationerna och konservativa antaganden 

kan en bubbelbildning av gas inte uteslutas vid förvaring i 

vatten under atmosfärstryck. Vid förvaring under 50 atm. tryck 

torde risken vara försumbar. 

Vid förvaring i lera är det sannolikt (pga antagna lägre 

diffusionskoefficienter) att risken för gasbubbelbildning 

är större". 

Diffusionskonstanten för väte (D(H2)) i lera har nu bestämts 

av Neretnicks (6) till 1.8 • 10-ll m2/s. I min uppskattning 

använde jag diffusionskonstanten i vatten 1.4 • 10-8 m2/s. 

I (Il) uppställdes ekvationen 

C(x) = -a lnx + b 

där C är jämviktskoncentrationen av väte nära ytan 

a = 
B(H2) 

B(H2) = bildningshastigheten av radiolysväte 

D(H2) diffusionskonstanten för väte 

bär en integrationskonstant, som kan bestämmas genom att på-

trycka ett randvillkor, tex C = 0 för x = 1000 

x är avståndet från centrumlinjen av kapseln 

Med randvillkoret C(x) = 0 för x = 103 cm 

blir b = 8.9 . 10-4 och C(45) = 8.9 · 10-4 - 1.28 · 10-4 ln 45 

= 4.0 · 10-4 mol/cm-3 , vilket avsevärt överstiger lösligheten 
-7 -3 0 av väte i vatten, som är 7 · 10 mol/cm vid 1 atm och 50 C 

och ca 50 gånger högre vid 50 atm. 

Konklusionen blir nu att koncentrationen av väte kommer att 

överstiga lösligheten och gasbubblor bildas. Detta är baserat 

på D(H2) = 1.8 · 10-ll m2/s och den i (II) mycket konservativt 

antagna bildningshastighet för väte. I verkligheten blir bild

ningshastigheten avsevärt lägre pga rekombinationsreaktioner. 

1 
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Att inkludera diffusion i det strålningskemiska dataprogrammet 

på ett exakt sätt är troligtvis ganska komplicerat, då kon

centrationsgradienterna för olika radiolysprodukter är avse

värt olika. 

7. Konklusion 

För förglasat avfall har beräkningar av radiolys i vattnet utan

för titankapseln utförts: En jämviktssituation med konstanta 

halter av olika radiolysprodukter erhålles efter en relativt 

kort tid (< 50 h). Jämviktshalterna är mycket låga, av stor

leksordningen µM för syre, väte och väteperoxid (20, 10 och 20 

ppb, respektive). Koncentrationen av radikaler är ca 6 stor

leksordningar lägre, [OH] < 2·10-12 M och [e ] < 5•10-15 M. 
aq 

För direktdeponerat avfall har beräkningar av radiolys i vatten 

inne i kopparkapseln utförts: Syftet har varit dels att beräkna 

om det genom radiolys kan bildas vätemängder överstigande lös

lighetsgränsen, dels att beräkna mängden koppar som kan oxi

deras från insidan. Med de angivna villkoren (dosrater, vatten

kvalitet) kan väte ej bildas genom radiolys i mängder som över

stiger löslighetsgränsen, 7 · 10-4 M (vid 1 atm), även efter 

flera miljoner år. 

-4 
Korrosionen av koppar (som cu 20) är mindre än 2°63·2.2·10 g ~ 

3,0 mg per liter vatten, som finns närvarande. 

Erkännande Vid beräkningarna har mycke:i. värdefull 

assistans av Ole Lang Rasmussen och Erling Bjergbakke, försöks

anlä$gningen Risö, med tacksamhet mottagits. 

Referenser 

Denna rapport är delvis baserad på resultat redovisat i I - VI 

(författare Hilbert Christensen). 

I. Radiolys av vatten och vattenlösningar vid förvaring av hög

aktivt avfall, AE-MC-93, 1976-12-16 

Il. Beräkning av möjligheten för gasbubbelbildning vid slutlig 

förvaring av högaktivt avfall. AE-TPM-MC-130, 1977-03-25 

III. Beräkning av radiolys vid slutlig förvaring av högaktivt 

avfall, AE-MC-174, 1977-07-21. 



AKTIEBOLAGET ATOMENERGI AE-MC-253 

1978-02-17 

IV. Beräkning av syreproduktion vid förvaring av direktdeponerat 
avfall. AE-TPM-MC-209, 1977-10-20. 

V. Uppskattning av den totala maximala väteproduktionen efter 
10 000 års förvaring av högaktivt avfall i titankapsel, AE-TPM
MC-233, 1977-12-22. 

VI. Beräkning av radiolys i vatten innanför kopparkapseln vid 
förvaring av direktdeponerat bränsle. AE-TPM-MC-248, 1978-02-02. 

1. K Lundgren, Deponerad strålningsenergi utanför blykapsel inne
hållande avfallet från upparbetat kärnbränsle, AA-PM-RF 77-515, 
1977-11-28. 

17 

2. K Lundgren, Deponerad strålningsenergi utanför kopparkapsel inne
hållande 499 utbrända bränslestavar omgivna av bly, AA-PM-Rf 
78-27, 1978-01-23. 

3. R Håkansson och G Olsson, Strålskärmsberäkningar för KBS. Be
hållare för deponering av BWR- resp PWR-bränsle, AE-TPM-RF-
77-1260, 1977-09-06. 

' 

4. Sietnieks A, Korrosion av Zircaoly-2 kapsling vid lagring av 
utbränt bränsle, AE~TP~-MK-830, 1975-12-09. 

5. Z Stuglik, Z P Zag6rski, Radiolytic oxidation of iron (Il) 
in a neutral aqueous solution, Radiochem Radioanal. Letters 
22 (4), 257 - 62 (1975) 

6. Neretnicks och Christina Skagius, Diffusivitetsmätningar av 
metan och väte i våt lera. Stockholm, 1978-01-09. 

/ul 



Tabell 1. Dosrater i vattenfasen innanför kopparkapseln vid direktdeponerat bränsle. 
Kopparkapseln är blyfylld. Baserad på Ref 2 

Förvarings-
104 104 105 tidpunkt (år) 40 100 300 1 000 3 000 3 . 

(eV/g . s) 1.s.1014 3.9•1013 4.3•1011 2. 7 • 1010 S.1·109 S.6·109 1.1·1010 2.7·1010 
.µ 
c,j 
H 

6.9·10-3 4.3·10-4 8.2·10-s 9.0·10-s l.8·10-4 4.3·10-4 ~ (rad/s) 2.4 0.62 
0 

* Tabell 2. Radiolysutbyten (G-värden) vid radio lys med @lika sorters strålning 

Strålsort H2 H E H202 OH H02 
+ H 

1.70 0.16 0.04 1.30 0.10 0.30 0.04 

y 0.45 0.44 2.8 0.72 2.7 0 2.9 

Snabba neutroner 1.11 G.S6 0.37 1.00 C,.i+ö C.17 0.37 

so % a + 
so % y 1.075 0.30 1.42 1.01 1.4 0.15 1.47 

* G-värdet är antalet molekyler som bildas eller sönderdelas per 
absorberat 100 eV energi (1 ev = 1.6 . l0-19 Joule). 

3 . 105 106 
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Tabell 3. 

M 

02: 1.0 . 
+ 

Na : 3.4 

-
Cl : 3.4 

2+ 
Fe : 5.9 

-N03 : 1.3 . 

pH är 7.23 

AE-MC-253 

1978-02-17 

Grundvattnets sammansättning 

ppm M 
10-5 0.32 Mg 

++ 
1.0 

10-3 -
79 HC03 2.0 

10-3 12i co2 2.7 

. 10-5 3.3 
+ 

H 5.9 

10-4 7.8 OH 1.7 

19 

ppm 

10-3 24 

. 10-3 120 

10-4 12 

10-8 

10-7 
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Tabell4. Reaktionssystem med hastighetskonstanter. 
5~9 betyder 5 · 109 , enhet M-1 • s-1 

J•j E 11 R U, L T 1 ~ i'-i :': l' lJ Il TI I I: S 'i' ~ TE I· 
H E 1 : ~!,. L l • ] = ~ * it i( • J ,. t ~ ; S :' lj 
t( E 2 : t. L • j + L t 1 = L ·i ( .. ) + i i' lJ; J c, l v 
H f. J : 2 * l, h :,: t 1 2 (J 2 ; 'I • 5 ~ ~• 
t( E il : lJ I 1 + i.J ? ( .. ) = J ? + ; J t1 L .. ] ; 1 • t.'. ~ 1 (; 
H E ~ : t 1 1 , t - 1 + ri = r [ ... 1 ; ,: t: i 
K E 6 : f L - J + 11 ( + ] :: Il+ •1 2 L ; ,· • 11 ~ 1 v 
~ t: 7: U • J + t: = u td • J + t-l ~; ;? • 5 i• l iJ 
H E f,: L L - ) + t1 c U 2 = IHl + u I; L • J + r12 U; l • 3 µ 1 0 
R t:: 9 : f" L .. J + 11 c. Li= _,+Li r• I .. J + t • 2 u ; 1 • t, ~ l 
t1 E 1 0 : 11 i + 1 + U t: l .. ) = ·1 c: ~ ; 1 • 1i j !~ l 1 
t( E 11 : , 1 2 u =Ut 1 [ .. l ... H L + J ; t • 5 ';I l_.J ~ .. 5 
f, L 1 2 : ._: * t l : t: ~ ; fl ål t/ 
t([l 3: l,+uH:tl2(J; 2~ 10 
k ( 1 4 : L I j + H t:' = t1 + -j ~ u ; 4 • 1; ~ ( 

t<El ~: Gt;+1i~LJ2=-i2C+HLc; c. • Jl'7 
t{ f. 1 t., : !i ,.. rl ? lJ i. : (J ·;+ H 2 L, i t/ ~ I 
hE:17:t.l•)+LJ2= J?(•J+t '?L;l•9t~lP 
t, ( l 6 : 11 i-· L, ? = t ·, G ? : 1 • 0 i:' i (; 
t< E l 9 : , , L ;.: = L t: l • 1 ~ r, f + ) ; f t- '-i 
t< l 2 (J ! r i l + ] + u ~ ( • j = 'I i I~'. ; ~J t-- 1 J 

f ~ E 2 1 : 1 , L c' + I; c [ .. 1 = LJ 2 + I , i . t' l .. J ; 7 • 9 f 7 
f{ ( 2 2 : I , + t:rl ,: : rl 2 j 2 ; 2 ~ 1 U 
t< E ,'. J : 11 -t· tJ? L .. ) = ·HJ 2 f .. ) ; 2 t· 1 ': 
t-. E 2 4 : L l .. 1 1- t I CJ t' = t ' lJ c l .. J + 1 · 2 ..1 ; ~ f• 1 (', 
k I:'. 2 5 : i.. l .. :i + u 2 [ • ] :: tl lJ ~- l .. J + w I· l .. ) ; 1 • (J fl 1 0 
t: t: 2 t:, : '-' L L .. J + ri c: ·1 ~,='i U ~ l - ; +,; ~ u; 1 • u f" 13 
11'. c 2 7 : 1 , i.: L. ... 1; u 2 r • J = r, 2 L, ;.. tL, : t L - J ; 1 • o 2 2 i~ ,1 

Tillägg vid närvaro av uranjoner 

Rt29sU02l++l+EC•l•U02C+lH20J1,2P10 
RRE30t2•U02[+]~20•Ut++++ltU02C+t1+4•0H[•lJf10 
E31tUC+++~l+ ➔202•U02[++l+2H[+J P3 

20 



AKTIEBOLAGET ATOMENERGI AE-MC-253 

1978-02-17 

Tabell 4. Tillägg vid närvaro av karbonat och nitrat. 

HJ,HCU3=HCU3••H,t-i+:?~7 
H2ll;;>, HCU1=HC[11•, 1-'f12 • H+: P7 
H ::> n,, 1JU :;- - = N fi 1 •, 11 H, n H • : ~HJ 
0? • N ( I J • • = tHJ 3 • • Cl?• : 2 ~ 9 
E•,H('U3•:HCU3••,H;;>U:7.7~9 
H C fJ 3- •, LJ H = H C ,n-, n H •:'-il 0 
H C O 1 • •, ~ i:-+++= H C [; 1 •, f F -t- + : 'i~- q 
t1 r. n 3 .. , LJ t1 = H C O 3 • U H .. : l • ? E· 7 
t-i C rn, t -= 1-1 c u 3 •. H t' P: P 1 n 
H C !J 3, F L + + = f E + + -t- , ~~ f: U 3 • : t:" h 
[ • , N O J • = ~: f I 3 • • • H? fl : 1 • 1 t· 1 U 
N03••,fl+++=Ff++•NU3•:~P9 

o2 + Hco;- ➔ o; + Hco;: s·109 

Tillägg för reaktionen mellan syre och koppar 

o2 = Durrnny; ~ 2 
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Tabell 5. Radiolys av omgivande grundvatten 

Löp Ant Dosrat Bestr 
nr ekva- rad/ s Lid 

t-innor { '-' '\ ?+ 1.+ 
s 02 l'e l•e u2 

' 

3lz 27 5 E 3 1.0 E-9 3.4 E-10 
32z 27 0.5 2 E4 1.0 E-9 8.6 E-11 
38x 27 0.5 2 E4 1.0 E-9 8.6 E-11 
39 27 5 E5 2 E-4 1. 64 E-4 

19b 41 500 E3 1.0 E-5 5.9 E-5 0 1.07 E-6 
23 41 5 2 E4 1.07 E-6 1.95 E-5 3.95 E-5 8.9 E-7 
24 41 0.5 1.6 E5 8.9 E-7 1.63 E-5 4.27 E-5 2.5 E-7 

?1 Li 1 () 1 Li. Te/, Li. c; l:;' ·7 1 ?? E-5 l4.fi8 E-5 1.4 E-7• 
26 41 0.05 3 E5 2.5 E-7 1.21 E-5 4.69 E-5 9.9 E-8 
48 41 0.005 6 E5 9.9 E-8 1. 13 E-5 4. 77 E-5 8 E-8~ --·--

13d 41 500 400 1.0 E-4 5.9 E-5 0 7.47 E-5 
1 Q::i 41 500 411 1.0 E-5 5.9 E-5 0 1.07 E-6 

-1.3.e- Li.1 c; ()() /,f\f\ , n Te . c; c; Q F c; n R c;7 F-R 
29d 41 5 ! 2 E5 7.47 E-5 1.63 E-5 4.27 E-5 8.55 E-5 
23 41 5 2 E5 1.07 E-6 1.95 E-5 3.95 E-5 8.87 E-7 
29e 41 5 - 8.57 E-8 3.30 E-5 2.60 E-5 3.72 E-8 
30d 41 0.5 2 E5 8.55 E-5 7.76 E-6 5.12 E-5 8.62 E-5 
?Li. L.. l (L c; 1 f, Te'- R.87 E-7 1.63 E-5 4.27 E-5 2.49 E-7 
30e 41 0.5 2 E5 3. 72 E-8 3.06 E-5 2.84 E-5 6.42 E-9 

~ 

Pilarna -t .- a11i;L'r om koncentrationen är stigande resp fallande. 
1.07 E-h betyder l.07"10-6 . 
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Studerai 
effekte:-

?+ 1.+ 
l'e re 112 "/}2 UH 

9.0 E-8 9.1 -8 8.6 -10 ' 
3.4 -8 3.6 -8 2.5 -10 
3.4 -8 3.6 -8 2.5 -10 r rent 
1.07 E-5 8.3 E-5 4.86 E-12 1 vattm 

1. 95 E-5 3.95 E-5 7.7 E-6 5.8 E-6 7.3 E-10 
1.63 E-5 4.27 E-5 6.3 E-6 3.1 E-6 7.0 E-14 
1.21 E-5 4.69 E-5 4.4 E-6 14.5 E-7 I.3 E-U > Dosrat 

1.16 E-5 4.74 E-5 4.5 E-6+ 1.0 E-7 2.6 E-13 
1.13 E-5 4. 77 E-5 4.1 E-6 5.3 E-8 1.4 E-13 
1. 12 E-5 4.78 E-5 4.1 E-6 5.4 E-9 1.4 E-14 

1.63 E-5 4.27 E-5 8.52 E-6 3.78 E-5 6.15 E-10 
1. 95 E-5 3.95 E-5 7.74 E-6 5,81 E-6 7.30 E-10 
1,1.n F-c; 2.60 E-5 1.48 E-5 3.61 E-7 4.38 E-10 
7.76 E-6 5.12 E-5 3 .13 E-6 6.47 E-6 7.97 E-12 

--
1.63 E-5 4.27 E-5 6.26 E-6 3 .13 E-6 1.71 E-11 
3.06 E-5 2.84 E-5 1.35 E-5 1.23 E-6 4.81 E-12 Syre-
3.97 E-6 5.50 E-5 1.46 E-6 1.46 E-6 3.58 E-12 halt 
1.21 E-5 4.69 E-5 4.41 E-6 4.53 E-7 1.25 E-12 
2.95 E-5 ~.95 E-5 1.30 E-5 t1. 90 E-7 5.01 E-13, 
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Tabell 5. Radiolys av omgivande grundvatten 

Löp Ant Dosrat Bestr 
nr ekva- rad/s tid 

t-;nnor ( C,) ?-1- '{.j. 

s 02 .tte .l:'e u2 

13g 41 500 400 1.0 E-5 6.0 E-4 0 1.49 E-7 

19a 41 500 411 1.0 E-5 5.9 E-5 0 1.07 E-6 

13f 41 500 400 1.0 E-5 6.0 E-6 0 6.81 E-6 
?Qo ål c; 1 - ? t;'<;: LåQ F-7 1 65 E 4 2.35 E 4 6.9 E 9 -
23 41 5 2 E5 1.07 E-6 1. 95 E-5 3.95 E-5 8.87 E-7 

29f 41 5 - 6.81 E-6 1.87 E-6 4.13 E-6 7.43 E-6 

30g 41 0.5 2 E5 7.71 E-9 3.19 E-4 2.81 E-4 ,8 E-10 

24 41 0.5 1.6 E5 8.87 E-7 1.63 E-5 4.27 E-5 2.49 E-7 

30f 41 0.5 2 E5 7.44 E-6 1.65 E-6 4.35 E-6 8.05 E-6 
14 41 r; ? Rli A A7 R-7 1 ~'{ F.-<; c; F.-F, 1 F-R 
35 41 5 ES 6.86 E-9 2.98 E-4 5 E-6 6.21 E--'10 

37c 41 5 E5 1.07 E-6 1. 94 E-5 3.96 E-5 8 E-ld 

19b 41 500 E3 1.0 E-5 5.9 E-5 0 1.07 E-6 

15 53 500 2.8 E3 1.0 E-6 1.95 E-5 3.95 E-5 1.03 E-7 
?/, !il 0 - c; 1 _ F, Fe; R_Q F-7 l F,1 F-C, L ?7 E-c; 2 - c; E-7 
25x 54 0.4 5 E5 1.0 E-5 5.9 E-5 5.8 E-7 

4ly 41 5 2 E5 1 E-5 5.9 E-5 0 2.2 E-5 

23 41 5 2 E4 1.1 E-6 1.95 E-5 3.95 E-5 8.9 E-7 

Pilarnat+ anger om koncentrationen är stigande resp fallande. 
1.07 E-6 betyder 1.07'10-6 . 
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Studerai 
effekts:-

?+ ':\+ 
.l:'e .tte n2 Ii2U2 Uti 

3.65 E-4 2.35 E-4 1.08 E-4 1.01 E-5 4.25 E-11 

1.95 E-5 3.95 E-5 7.74 E-6 5.81 E-6 7.30 E-10 

1.87 E-6 4.13 E-6 1.17 E-6 5.48 E-6 4.49 E-9 

2.98 E 4 3.02 E-4 1.3 E-4 2.0 E-7 5.0 E 13 
1.63 E-5 4.27 E-5 6.26 E-6 3 .13 E-6 1. 71 E-11 

1.65 E-6 4.35 E-6 8.63 E-7 3.82 E-6 6.08 E-11 Järn-. 
3.07 E-4 2.93 E-4 :,l ,27 E-4 2.10 E-8 4.8 E-14 i halt I 

J 

1 

1.21 E-5 4.69 E-5 4.41 E-6 4.53 E-7 1.25 E-12 ! 
1.30 E-6 4.70 E-6 6.15 E-7 2.17 E-6 8.55 E-12 

1.11 E-5 9. 96 E-6 4.98 E-6 1.08 E-6 1.28 E-11 
2.34 E-4 6.93 E-5 1.63 E-4 2.49 E-7 5. 77 E-13 

8.7 E-6 5.7 E-6 5.2 E-6-" 6.3 E-8 ♦ 1.6 E-13 

1. 95 E-5 3.95 E-5 7.74 E-6 5.81 E-6 7.30 E-10 '\ 

4.95 E-5 9.50 E-6 3. 70 E-5 5.38 E-5 5.64 E-11 I övr. 

1.21 E-5 4.69 E-5 4.4 E-6 4.5 E-7 1.3 E-12 joner 
9.2 E-6 4.98 E-5 6.7 E-6 6.5 E-7 6.9 E-14 

9.5 E-6 4.95 E-5 5.8 E-5 9.7 E-6 2.2 E-12 Neu-

1.63 E-5 4.27 E-5 6.3 E-6 3.1 E-6 7.0 E-14 tron 

bestr. 



Tabell 6. Radiolys ~ av vatten innanför kopparkapseln H 
H 
~ 
td 
0 
r-< Löp nr Dosrat Bestr Förvarings- Initial Övrigt Slutkoncentration (M) d C(H2) ;t>-
c;, rad/s tid tidpunkt Konc (M) ~ 

dt H s år 02 H2 H202 02 (Cu0) 2 M/år ;t>-
H 

. -- - -- - -·- . ·---- ---- -·. ~ -·- ···----•- - -- - -·-·-· - -----· - 0 

t€ 
C 9 8 3 El 40 E - 6 2.1 E-5 2.4 E-3 I. 2 E-15 1.2 E-5 7.6 E-6 z 

~ 

4.400 :::0 C 11 I. 6 3 El 100 0 H2=4.4 E-4 E-4 I. 3 E-8 1.6 E-19 2.200 E-4 1.0 E-9 c;, 
H 

C 12 2.9 E-3 3 El 1 000 0 H2=4.4 E-4 4.400 E-4 6.6 E-10 7.3 E-25 2.200 E-4 4.6 E-15 

C 13 8 3 El 40 E - 6 50%a, 50%-y 1. 7 E-4 6.2 E-8 1. 4 E-14 8.4 E-5 8.8 E-5 

C 16 2.4 3 El 40 E - 6 1.0 E-5 1.5 E-8 5.8 E-16 6.2 E-6 3.7 E-6 

C 17 4.3 E-4 3 El E3 & E5 E - 6 3.5 E-8 2.8 E-8 2.1 E-18 1.018 E-6 1.3· 107 

18 9 E-5 3 El E4 E - 6 1. 2 E-8 1. 7 E-10 1.0 E-18 1.006 E-6 6. 3 · 10-9 

19 2.4 3 E8 40 E - 6 2.3 E-5 1.5 E-8 1.3 E-16 1.2 E-5 8.0·E-7 

C 16 2.4 3 E6 40 E - 6 4.7 E-6 1.6 E-8 2. 702 E-15 3.3 E-6 l.7·10-5 I-' r:i '° 20 2.4 3 E6 40 6 1 1.9 E-6 1.7 E-8 9.6 E-14 1.9 E-6 6.0-10-6 ...... I C E - k28 = (X) ~ 
I C'.l 

C 21 2.4 3 E6 40 E 6 k = E4 4.940 E-6 1.6 E-8 2.856 E-17 3.5 E-6 l.8·10-5 0 I 
N N 28 

10-5 
1 Ul 

22 2.4 3 E6 40 6 k23·= E6 · 4,943 E-6 1.6 E-8 2.849 E-19 3.5 E-6 1.8 
I-' w C E - ...... 

C 23 2.4 3 E6 40 E - 6 k28 = 0 9.7 E-7 6.7 E-7 1.13 E-6 0 0 

C 24 3 E-3 3 E6 500 0 H =4 E-4 2 4.0 E-4 6.7 E-10 9.4 E-25 2.0 E-4 5.9 E-15 
C 25 4.3 E-4 3 E6 1 000 0 H =4 E-4 2 4.0 E-4 2.5 E-10 1.9 E-26 2.0 E-4 1.2 E-16 
C 26 3 E-3 3 E6 500 E - 5 H =4 E-4 2 4.0 E-4 6.7 E-10 9.4 E-25 2.1 E-4 5. 9 E-15 

C 27 3 E-3 1 E5 500 0 
f H2=4 E-4 

4.0 E-4 3.5 E-9 8.4 E-21 2.0 E-4 L 2+=1 E-5 Fe 

C 24 3 E-3 1 E5 500 0 H =4 E-4 2 4.0 E-4 6.7E-10 9.4 E-25 2.0 E-4 5.9E-15 

C 28 4.8 1 E5 40 E - 6 lJO't=6. 7 E-4 4.7 E-7 2.6 E-8 8.9 E-12 1.0 E-4 1negativ 
N 

C 29 2.4 1 E5 40 E - 6 
i 
1.4 E-6 1. 7 E-8 2.6 E-14 1.7 E-611.6 E-15 

-I>-

C 30 2.4 3 E6 40 E - 6 } 12. 2 E-5 3.8 E-8 1.9 E-14 1. 2 E-5 1. 2 E-4 50%a, 50%-y Is C 30 2.4 1 E5 40 E - 6 E-6 3.9 E-8 1 E-13 3 E-6 6. 3 E-4 

6.7 E-10 betyder 6.7 . 10-10 . 
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