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用過核燃料因放射性核種而產生的衰變熱，是影響最終處置場安全與否的一項重要因素。最終處置場的安全性主要考慮兩項因素，一為障壁系統(shielding)，另一項為衰變熱(decay heat)。工程障壁系統中的緩衝回填材料，具有防止地下水入侵廢料包封容器的功能，如果衰變熱無法適時排除，將導致緩衝回填材料因過熱而產生龜裂，放射性核種可能外洩，經由地下水而污染生物圈，故工程障壁系統及衰變熱間之交互作用，為影響最終處置場安全性之重要研究課題。

本次實習的主要任務目的概述如下：(1)、SKB總部：實習用過核燃料熱傳輸與緩衝回填材料特性因子交互作用、(2)Oskarshamn：參訪廢料罐製造工廠、Aspo地下實驗室及最終處置場候選場址。
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1、 前 言

1-1、出國緣由


    用過核燃料因放射性核種而產生的衰變熱，是影響最終處置場安全與否的一項重要因素。最終處置場的安全性主要考慮兩項因素，一為障壁系統(shielding)，另一項為衰變熱(decay heat)。工程障壁系統中的緩衝回填材料，具有防止地下水入侵廢料包封容器的功能，如果衰變熱無法適時排除，將導致緩衝回填材料因過熱而產生龜裂，放射性核種可能外洩，經由地下水而污染生物圈，故工程障壁系統及衰變熱間之交互作用，為影響最終處置場安全性之重要研究課題。


原能會物管局在審議本公司2004版用過核子燃料全程工作規劃書時，已要求本公司應於2009年完成相當於日本H3+之完成報告，並於2012~2017年完成相當於日本H12-之完成報告。為落實原能會物管局此一要求，加速建立本公司核廢料最終處置場工程障壁的自主技術，有必要派員前往先進國家研習此一技術。
1-2、出國目的
用過核燃料因放射性核種而產生的衰變熱，是影響最終處置場安全與否的一項重要因素。最終處置場的安全性主要考慮兩項因素，一為障壁系統(shielding)，另一項為衰變熱(decay heat)。工程障壁系統中的緩衝回填材料，具有防止地下水入侵廢料包封容器的功能，如果衰變熱無法適時排除，將導致緩衝回填材料因過熱而產生龜裂，放射性核種可能外洩，經由地下水而污染生物圈，故障壁系統及衰變熱間之交互作用，為影響最終處置場安全性之重要研究課題。本研究主要在探討核廢料最終處置場的多重障壁(composite layer)材料與衰變熱之交互作用影響，主要研究項目為：(1)緩衝回填材料幾何特性與熱傳輸之關係、(2)膨潤土組成化性對熱之反應分析、(3)熱傳輸在不同介質層之溫度分佈、(4)孔隙幾何特性對熱傳輸之影響、(5)孔隙氣體對熱傳輸之影響、(6)緩衝回填材料孔隙水含量對核種傳輸之效應分析。目前這些課題的研討在國內尚屬起步，且均屬單一因子的影響評估，對於多個因子與熱傳輸的交互作用甚少探討，故研習此一技術有助於建立核廢料最終處置場的自主性技術。研習高放射性廢料最終處置場工程障壁與熱傳輸交互作用影響之評估技術，主要成果預期如下：(1)建立核廢料最終處置場之自主性分析能力、(2)掌握高放射性廢料最終處置場工程障壁多重因子與熱傳輸交互作用之分析能力，以確保核廢料最終處置場之安全性。

本次實習的主要任務目的概述如下：(1)、SKB總部：實習用過核燃料熱傳輸與緩衝回填材料特性因子交互作用、(2)Oskarshamn：參訪廢料罐製造工廠、Aspo地下實驗室及最終處置場候選場址。
1-3、出國行程

本次出國實習期間為94.6.17~94.6.30，共計14天。民國94年6月17日搭乘長榮班機抵巴黎戴高樂機場，當日轉搭北歐航空班機抵達斯德哥爾摩，翌日搭火車赴Oskarshamn參訪廢料罐製造工廠、Aspo地下實驗室及最終處置場候選場址；6月23日搭乘火車轉往斯德哥爾摩實習「用過核燃料熱傳輸與緩衝回填材料特性因子交互作用」，6月29日搭乘北歐航空及長榮班機由斯德哥爾摩機經由巴黎返回台北，詳細行程如下：


6/17~18

台北→巴黎→斯德哥爾摩


6/19


斯德哥爾摩→Oskarshamn

6/20~22
參訪廢料罐製造工廠、Aspo地下實驗室及最終處置場候選場址


6/23~28
實習「用過核燃料熱傳輸與緩衝回填材料特性因子交互作用」

6/29~30

斯德哥爾摩→巴黎→台北
二、緩衝回填材料特性因子交互作用

2-1耦合作用之影響參數

深層地質處置技術主要利用多重障壁概念，以層層的障壁來阻延用過核子燃料中放射性核種的遷移，使核種到達生物圈時，放射性已衰減至安全限值以下。多重障壁可分成天然障壁及工程障壁，前者指處置母岩及岩石圈，後者指廢棄物體、包封容器及緩衝回填材料(buffer and backfill)。由於工程障壁設施需與各國地質環境條件配合，且需符合各國法規要求，因而成為各國積極研究的題目。瑞典、瑞士、芬蘭等以花崗岩為處置母岩的國家，其研究結果顯示：花崗岩對於阻滯核種外釋只扮演被動的屏障角色，其功能在於提供一個地質及物理化學上穩定的環境，而工程障壁則提供積極的吸附及阻滯核種外釋的作用。以台灣地區的情況來看，天然障壁受先天環境的限制，可供選擇的有其侷限性，若以花崗岩為優先調查母岩，則應加強工程障壁設施的研究，以確保處置場之安全。工程障壁就功能上可分為三部分(1)廢棄物體本身，(2)包封容器，(3)緩衝回填材料，及(4)岩壁內側因開挖而受到的擾動帶，組成一般習稱的「近場」環境(near-field)。

在近場環境中，影響緩衝回填材料耦合作用之參數為：(1)輻射強度(Radiation intensity)、(2)溫度、(3)水含量、(4)氣體含量、(5)水力參數(壓力及流體)、(6)緩衝材料幾何形狀、(7)孔隙幾何形狀、(8)膨脹壓、(9)Smectite成份、(10)孔隙水分子成份、(11)Smectite含量、(12)雜質含量。其示意圖如圖2.1所示。

2-2 THMCR耦合作用

用過核子燃料最終處置場隨著時間的遷移，會演化出下列幾種作用(process)，即熱作用(Thermal process)、水力作用(Hydraulic process)、力學作用(Mechanical process)、化學作用(Chemical process)及核種傳輸作用(Radionuclide transport)，此五種作用一般係以簡寫THMCR稱之。每種作用下又會衍生各種不同的效應(effects)，此五種作用及其各種效應彼此交互作用，而且涉及不同的領域，使得儲置場構成一個非常複雜的阻絕系統，此即造成所謂的熱－水流－力學－化學－核種(thermal –hydro -mechanical- chemical-radionuclide)之耦合效應，其示意圖如圖2.2所示。THMCR各作用彼此的相互耦合過程，如圖2.3所示，此耦合效應十分複雜且實驗上非常困難，一般係利用程式加以模擬。

欲了解THMCR之耦合效應，應先對於個別的熱、水力、岩力、化學及核種傳輸做一了解，在此依據緩衝回填材料區及地質圈兩個區域，分別對熱、水力、岩力、化學及核種傳輸陳述如下：

熱作用：


熱作用之熱源係來自用過核子燃料的衰變熱，廢料罐在處置場前1,000年內，主要分裂產物為
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為代表，故熱源主要係考慮
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之衰變熱為主。
在緩衝回填材料區主要的熱傳輸現象係熱傳導，在未飽和狀態時，緩衝材料區的汽相流(vapor flow)亦參與熱傳輸作用，熱傳導係數主要係與膨潤土的成份及含水量有關。在地質圈主要的熱傳輸現象係熱傳導，母岩的熱傳導係數及熱容量與礦物質的成份有關，此二參數對於熱傳輸作用具有決定性的影響。除了熱傳導之外，地下水流對於熱傳輸亦有一定程度的影響。

水力作用：


在未飽和狀態下，緩衝材料區的水力傳輸係一個非常複雜的作用，與緩衝材料的溫度、smectite含量及含水量有關。在深地層處置的條件下，達到飽和過程的最重要驅動力(driving force)係來自緩衝材料孔隙內的毛細管負壓(negative capillary pressure)，當然母岩的水流對於水力作用亦具有決定性的影響。

在地質圈水力作用的驅動力係來自位能差(difference of potential energy)，地質圈的位能差又與水壓力及密度有關。水流性質與裂隙性質及裂隙的連結狀況有關。地下水流對於安全評估係非常重要的，其影響地下水的化學組成及處置場的化學環境，同時亦是核種由處置場傳輸至生物圈的途徑。
力學作用：


未飽和狀態的膨潤土吸收水分後產生膨脹，由於受到處置坑壁阻隔而產生膨脹壓，當膨潤土達到飽和狀態時，膨脹壓達到最高值。膨潤土膨脹後會對回填材料、廢料罐、處置坑壁及處置坑周圍裂隙內的黏土產生壓迫作用。裂隙內的黏土可經由水力傳輸帶走，新的黏土又逐漸滲透至裂隙內，此將逐漸導致膨潤土的沖蝕(erosion)，除了上述這些作用外，膨潤土的水力傳導及擴散性質亦會受到膨脹壓之影響。

在地質圈中以安全的觀點而言，最基本的力學作用係大的不連續性位移(movement in large discontinuities)。所有種類的不連續性，從尺寸幾厘米的裂隙至幾公里長的複合裂隙區，其行為均受到地下水水壓及母岩的機械性質影響。最主要的兩種變形方式分別為剪力位移及正向位移，實際上此兩種位移經常是同時發生。
化學作用：

在緩衝材料區Cementation係指緩衝材料受到化學及mineralogical作用，致使其材質產生變化之現象。下列所述之作用係指可能造成cementation之原因：

(1) 對流：溶質(solute)藉由壓力差，可在緩衝材料孔隙內之水分子間進行傳輸，故溶質將由壓力較高處傳輸至低壓處，此過程將導致孔隙內水分子間溶質的再分佈，進而影響水分子的成份。

(2) 擴散：擴散作用幾乎與緩衝材料內所有的化學作用強烈的耦合(couple)在一起，因為此作用可說明由反應物至生成物之傳輸過程。例如
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離子擴散現象對於離子交換作用係非常的重要；
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離子擴散對於illitization作用係非常重要的限制因素，故擴散現象係緩衝材料整體化學演化的核心。

(3) 離子交換/吸附：緩衝材料的物理性質深受孔隙內水分子離子含量之影響。吸附作用對於緩衝材料的功能係非常的重要，因為吸附將影響離子的活動性。

(4) 蒙脫石轉化：蒙脫石的穩定性對於緩衝材料的功能具有決定性的影響。蒙脫石在天然狀態下非常穩定，然而在特殊的地質環境下會產生轉化作用，此轉化速率受鉀及溫度之影響。

(5) 雜質的溶解及沉澱：緩衝材料除含有蒙脫石外，尚包含其他礦物質及雜質，這些礦物質及雜質可予溶解及再沉澱。如果碳酸鹽及硫酸鹽沉積在廢料罐的表面處，將使得此接觸面形成一多孔性的區域，當溫度梯度不存在時，這些沉積勿將以離子型態擴散。矽的沉澱將減少緩衝材料的膨脹性。

(6) Colloid釋放/冲蝕：緩衝材料膨脹後蒙脫石將被擠入處置坑的裂隙中，裂隙中的地下水將造成緩衝材料的沖蝕，此過程將降低緩衝材料的密度，此舉對於緩衝材料的許多作用具有重要影響，而且地下水中含黏滯性的colloid將造成核種的傳輸作用。

(7) 輻射引起之蒙脫石轉化：由於受到γ射線的影響，緩衝材料的蒙脫石性質將產生劣化，此將導致蒙脫石濃度的降低。

(8) 微生物作用：在適當條件下，微生物作用將導致氣體及硫化物之生成。所生成的氣體將破壞緩衝材料的機械性質；而硫化物將導致銅製廢料罐的腐蝕。高密度的緩衝材料可防止細菌的增長及殺死一些微生物族群。故一般預期細菌無法在緩衝材料為飽和狀態且密度1,800kg/
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的條件下存活。

在地質圈地下水的成份對於處置場短期及長期的功能，係非常重要的，地下水與工程障壁的交會過程(interaction)，決定了用過核子燃料的隔離時間。既使工程障壁的隔離功能已損壞，地下水對於核燃料的溶解及傳輸仍具有決定性的影響。地下水中的含氧量及硫化物含量對於銅製廢料罐具有腐蝕作用，故保持地下水處於還原狀態係處置場的必要條件，亦及地下水中不可含有可溶氧。地下水的pH及Eh值對於核種傳輸係非常重要的，在還原狀態下(無可溶氧)，大部份的有害核種係以非常低溶解度的還原態方式形成。

核種傳輸：

在緩衝材料區緩衝材料達到飽和狀態後，放射性核種將藉由擴散現象進行傳輸，並非藉由對流或colloid傳輸，此乃由於緩衝材料的特性所致。蒙脫石(montmorillonite)的表面可吸收放射性核種，此過程中最重要的乃是核種的化學形式(chemical form)，此化學形式一般係由緩衝材料的化學環境及speciation所決定。

至於在地質圈，核種係藉由地下水流(即對流)進行傳輸。對於處在靜止狀態的地下水，擴散現象亦是一個非常重要的傳輸現象，核種藉由擴散現象傳輸至岩體微裂隙的靜止地下水中，並且滯留(retention)在微裂隙中，此種擴散現象一般稱之為matrix擴散。吸附現象係指核種被吸附在岩體裂隙的表面，亦是一種非常重要的核種傳輸現象。故matrix擴散及吸附現象係核種在地質圈中兩項最重要的滯留過程；另一個對滯留現象非常重要的因素係colloid粒子的吸附及傳輸。地下水的化學環境決定了核種的化學形式，此化學形式對於吸附現象係相當重要的，另外放射性衰變亦會影響地下水成份，此在傳輸現象時亦需加以考慮。
綜上所述，處置場的THMCR演化過程係一個非常複雜的耦合作用，茲分別依緩衝回填區及地質圈劃分，陳列各個參數對於THMCR過程之相互影響。
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圖2.1緩衝回填材料耦合作用之影響參數
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圖2.2處置系統熱－水流－力學－化學耦合作用示意圖
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圖2-3 THMCR各作用相互耦合流程圖

三、瑞典最終處置相關技術

3.1 SKB介紹

SKB現有員工為200人，亦有部份工作與外界合作，故在瑞典大約有500人從事高放射姓廢棄物處理之工作。SKB總部設在斯德哥耳摩，總部員工約有110~120人。SKB每年的預算約新台幣43億元，董事會下設業務、公關、場址調查、技術及運轉等部門，其組織架構如圖3.1所示。

3.2廢料罐製造廠
廢料罐製造廠坐落於Oskarshamn的碼頭附近，其廠址如圖3.2所示，該廠房係於1996年開工，1998年完成，所用經費約新台幣6.5億元，現有員工為15人。該廠主要係銅製廢料罐的製造工廠，其廠房如圖3.3所示，廠房內擺設一具三百多年前沉沒於海底的古炮，如圖3.4所示，該古炮係由銅製成，雖然沉沒於海底三百多年，打撈出來後依然完好如初，並無腐蝕的現象，此係利用天然類比的案例說明銅製品之耐腐蝕性。

廢料罐製造方法：


在Oskarshamn共使用三種方法製造廢料罐：(1)Roll forming、(2)Extrusion、(3)Drawing，其中第一種係有縫(seam)的製造方法，現已不採用；而第二及三種係無縫(seamless)的製造方法，以上三種製造方法的示意圖如圖3.5所示。至於廢料罐之裝填順序如下：將鑄鐵製品置入無縫的銅管中，再利用遙控設備將廢料束置入鑄鐵製品之方格中，最後放置上蓋後，再施以焊接，其示意圖如圖3.6所示。廢料罐之尺寸諸元如下：長約5m、直徑約1m，厚度約50cm，裝填廢料束後之重量約25~27噸。
廢料罐焊接：

該場使用二種廢料罐的焊接方法：(1)Electric Beam、(2)Friction Stir Welding。上述二種焊接方法之特性如下：

Electric Beam：實驗室擁有世界上最強的電子束焊槍，此焊接方法焊接時的溫度超過銅的熔點(約1100~1200℃)，電子束焊接法雖好，但仍發現缺陷及裂痕，未達預期之目標，故此焊接法現已停止使用。Friction Stir Welding：此方法係1991年由劍橋大學焊接學院所發明，此方法在達到銅的軟化溫度(約500~600℃)時即可進行焊接，可控制接觸壓力、刀具轉速及工件轉速，得到非常均勻及細緻的組織，利用此焊接方法很難發現缺陷及裂痕，故目前均使用此焊接方法。Friction Stir Welding的示意圖及實體照片如圖3.7所示。
廢料罐檢測：


共使用三種廢料罐的檢測方法：(1)Powerful X-ray、(2)Ultrasonic、(3)Eddy Current。Powerful X-ray的強度較市面上的X-ray強60倍，可穿透厚度達50mm的廢料罐，利用Powerful X-ray主要係用以檢測缺陷(flaw)；而Ultrasonic及Eddy Current主要係用以檢測裂痕(crack)。圖3.8所示為檢測廢料罐的搬運設備及X-ray。

3.3 Aspo地下實驗室

Aspo地下實驗室－該地下實驗室位於Oskarshamn核能發電廠附近，擁有一條位於地下460m深、3,600m長的處置隧道、面積15~20Km2、抽水量1,200公升/min，該實驗室的地表上建有研究室及辦公室，如圖3.9所示。Aspo採取對世界各國開放實驗設施，目前正進行中的實驗如下：

· Tracer Retention Understanding Experiment
由SKB, Andra(France), Enresa(Spain), JNC(Japan), Posiva(Finland)。Scale : 0.5~10m；Scale : 10~100m
■
Long Term Diffusion Experiment
· Large Scale Gas Injection Test
Joint project : SKB, Posiva, BGR and GRS (Germany), Andra(France)
· Temperature Buffer Test
Goal of the project：

     －How well the bentonite withstands temperature above 100 ℃
     －The temperature distribution resulting from depositio with two different buffer design
■
Backfill and Plug Test
The purpose of plug：
－To cut off the water flow along the tunnel

－To resist the pressure exerted by the backfill and the water
· Radionuclide Retention Experiment

■Microbe Project
Goal of microbe experiment：
－To measure to what extent microbes can keep the repository oxygen-free and the groundwater chemically stable
3.4最終處置場候選場址


瑞典現有二處最終處置場候選場址：(1)Osthammar、(2)Oskarshamn。Osthammar位於Stockholm以北，該地地質條件非常好，母岩沒有裂隙，惟當地居民反對設置最終處置場。Oskarshamn位於Stockholm以南，地質條件稍差，母岩有些微裂隙，且當地居民74%贊成設置最終處置場。圖3.10所示為Osthammar及Oskarshamn最終處置場候選場址。

最終處置計畫時程表：

瑞典現有核子反應爐11座，已除役反應爐1座，估計用過核子燃料約9,000噸，處置場位於地下500公尺的花崗岩內，採一條主隧道連接多條平行的處置隧道之方式，廢料罐係垂直放置於處置孔內。長程處置計畫時程表如下：
1970年代


展開高放射性廢棄物相關研究計畫

1980年代


展開最終處置場相關技術發展與研究

2000年12月

SKB提出三個候選場址

2002~2007年

擇一候選場址進行場址調查

2006年 提出建造執照申請
2008年



決定最終處置場場址

2009~2015年

詳細調查與建造

2013年



申請初期營運

2017年



開始置入廢棄物

圖3-1SKB組織架構圖

圖3.2廢料罐製造廠場址(Oakarshamn)

      圖3-3 廢料罐製造廠廠房

        圖3.4三百多年前的沉船古炮
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圖3-5 三種廢料罐之製造方法



圖3-6 廢料罐之裝填順序

圖3-7 Friction Stir Welding示意圖及實體照片
圖3-8廢料罐X-ray檢測及搬運設備

圖3-9 Aspo地下實驗室及其地上辦公室
      圖3-10 最終處置場候選場址
四、感想與建議
1、SKB做為瑞典最終處置場之專責機構，整合其國內各個領域之專家及研究機構，其強項之處就是其技術整合之能力。本公司可借重SKB在技術整合方面之經驗，加強與SKB在最終處置計畫之技術管理方面展開合作。

2、在處置坑方面，SKB除先前所提出之KBS-3處置概念外，目前正在研究水平處置坑之設計方案，據SKB之研究可節省50%開挖量，此結果對於國內土地不足及節省建造經費方面，頗具參考價值。國內以往均著重於垂直處置坑之研究，對於水平處置坑著墨較少，故爾後國內應儘快投入此方面之研究。


3、SKB在核廢料處置技術已有30年經驗，係位於世界領先地位，該公司亦積極進行技術輸出，包括research、development、siting、design、construction and operation of storage and disposal facilities。由於國內高放處置概念與SKB相同，故可將SKB列為重點交流對象之一，善用SKB之技術與經驗，可節省國內發展最終處置技術之時間與經費。

4、由於國內欠缺中/大尺度之實驗設施，為配合物管局2012~2017年完成H12－之要求,應積極建立中/大尺度地下實驗室之驗證技術或與SKB合作借重Aspo地下實驗室之設備，進行中/大尺度分析模式之驗證。

5、對於地質探勘所收集之地質結構原始資料(raw data)，如何轉換為處置場功能/安全評估所需之數據，應加強此介面之研究工作。
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