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Svar till SSM pé begiran angiende fortydligande information om sulfidhalter och
sulfatreduktion

Stralsdkerhetsmyndigheten, SSM, har 1 skrivelse till Svensk Kérnbrénslehantering AB,
SKB, daterad 2012-05-11 begért att SKB fortydligar informationen avseende underlag for
SKB:s hantering av sulfidhalter och sulfatreduktion 1 samband med berdkningar av
kopparkapselns livslédngd.

Begiran dr uppdelad i 3 delfrigor, vilka besvaras nedan.

1) Fordelning av sulfidhalter vid berikning av kapselns livsliingd

"SSM onskar ddrfor att SKB redovisar:

» En mer fullstindig redovisning av berdkningarna for medeltalet kapselbrott baserade
pd flodeshastigheter for alla deponeringshal i kombination med fordelning av sulfidhalter
* ett klargorande kring betydelsen av att diskreta mdtvirden for sulfid anvinds direkt i
berdkningarna snarare dn en sannolikhetsfordelning baserad pd mdtvirden.”

Punkt 1
SKB kan fortydliga avsnitt 5.3.5 1 SKB TR-10-66 med f6ljande information om
berdkningarna av kopparkorrosion i fallet med eroderad buffert:

Berdkningen grundar sig pé alla kombinationer av de tvé diskreta fordelningarna av
1. de 6000 (drygt) deponeringspositionerna med sin egen uppsittning
flodesparametrar
2. de 46 sulfidhalterna.

Frén den hydrogeologiska modelleringen (DFN) hdamtas for varje deponeringsposition
parametrarna sprickvidd (fracture aperture, 6), vattenhastighet (water velocity, v) och
Darcyhastighet (Darcy velocity, Up). De tvé forstndmnda anvénds 1 berdkningen av
erosionstid, dvs tid till advektiva forhallanden (berdknad med ekv. (4-21) i TR-10-66).
Korrosionstiden (for genombrott, dvs korrosion av 47 mm koppar 1 SR-Site, se avsnitt
4.3.4 1 TR-10-66) berdknas med Darcy-hastigheten frin DFN-modellen och ekvationerna
(4-22) till (4-26) och (4-30).

Kapselbrottstiden fas som summan av erosionstid och korrosionstid, och utvirderas for alla
sulfidhalter for varje deponeringsposition. Kapselbrottstiden for alla kombinationer av
flodesdata och sulfidhalter rdknas dock inte ut explicit, utan algoritmen 1 programmet &r
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gjord sd att for varje deponeringsposition (dvs for dess uppsittning flodesparametrar)
bestdms antalet datapunkter 1 sulfidférdelningen for vilka kapselbrott intrédffar inom den
valda utvirderingstiden (i stort sett alltid 10° ar i SR-Site). Explicita genombrottstider
berdknas sedan for var och en av dessa sulfidhalter.

Slutligen gors en filtrering av deponeringspositionerna, enligt specifikationerna for
berdkningsfallet ifrdga. I de flesta berdkningarna tas positioner bort pga bdde EFPC-
kriteriet och T/L-kriteriet (hog transmissivitet kombinerat med en ldng skédrande spricka),
se vidare avsnitt 4.3.6 1 TR-10-66.

I huvudsak kan tre typer av resultat tas ut fran berdkningen:
e kapselposition och kapselbrottstid, vilket fors vidare till berdkningar av
radionuklidtransport
e medelantalet genomkorroderade kapslar
e om sulfidhalten sitts till ett konstant vérde, kan en fordelning av
korrosionshastigheter tas ut (som t.ex. figur 5-6 1 TR-10-66).

Medelantalet genomkorroderade kapslar berdknas pa foljande sitt: For varje
deponeringsposition som har en genombrottstid kortare dn utvédrderingstiden kontrolleras
hur manga av de 46 sulfidhalterna i fordelningen som ger ett sddant brott, t.ex. 1 av 46,
eller 3 av 46 etc. Dessa kvoter summeras, sa t.ex. for "base case”-realiseringen for den
semikorrelerade DFN-modellen fas (vars resultat visas 1 tabell 5-4 1 TR-10-66):

i+i+i+i=0,087
46 46 46 46

Har har alltsé fyra deponeringshal haft sddana hydrodata att den hogsta sulfidhalten givit
kapselgenombrott inom en miljon &r efter forslutning, medan inget deponeringshal far
genombrott for den ndst hogsta sulfidhalten. For resultaten 1 tabell 5-5 1 TR-10-66
(realisering r3 for den semikorrelerade DFN-modellen) blir motsvarande summa

i+i+i+i+i=0,l7
46 46 46 46 46

Fyra sulfidhalter gav hdr genombrott for ett av deponeringshélen (termen 4/46) medan den
hogsta sulfidhalten gav genombrott for ytterligare fyra deponeringshal (de fyra termerna
1/46). Det slumpvisa forfarande for att vélja sulfidhalt "randomly combined” syftar pa att
alla sulfidhalter ar lika troliga for resp. kapselposition och braken darfor kan summeras for
att ge ett medelantal genomkorroderade kapslar.

Eftersom de olika realiseringarna (efter filtrering) ger négot olika antal kapselpositioner
normeras antalet kapslar till 6000, sa t.ex. for basfallet for den semikorrelerade DFN-
modellen fas

0,087-@ =0,083
6304
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I ett flertal figurer visas sedan det samlade resultatet av 5 eller 10 realiseringar med en
specifik DFN-modell, 1 form av min, max och medel, t.ex. figurerna 5-8, till 5-10 1
TR-10-66.

Punkt 2

Diskreta virden for sulfidhalten har anvints eftersom man 1 analysen inte ville tillféra
information som inte har sin grund i gjorda observationer eller forstaelsen for de fenomen
som styr sulfidhalterna. Fordelningen bygger pé ett urval av gjorda observationer, som
rapporteras 1 TR-10-39, men det finns inget underlag for att anta nagon bestdmd form pé
sannolikhetsfordelningen (t ex normal eller lognormal) och ddrmed skulle en sddan
hantering i analysen inte kunna forsvaras. I sjdlva verket motsvarar de diskreta vdrdena en
sannolikhetsfordelning vars fordelningsfunktion okar 1 steg vid varje diskret virde, dvs 1
realiteten har en sannolikhetsfordelning baserad pd méatvirden anvénts.

2) Korrosionsberikningar for befintlig sulfid och mdjlig sulfidbildning i buffert och
aterfyllning

"I SKB TR-10-66 (sid 31 och 32) redogdrs for uppskattad korrosion orsakad av befintlig
sulfid samt mojlig bildad sulfid frdan organiskt material i buffert och dterfylining. Denna
del av sdkerhetsanalysen baseras pd icke triviala koncentrationsprofiler,
utarmningsfronter och loslighetsberdkningar m.m. som det inte finns ndagra detaljer om i
rapporten. SSM onskar ddrfor att SKB redovisar ett utforligare underlag for resultaten
som presenteras i TR-10-66.”

Avsnitt 5.3.1 och 5.3.2 1 TR-10-66 omfattar berdkningar med massbalans for sulfid i pyrit 1
bentoniten, utarmning av pyrit genom diffusion i bentoniten i bufferten, diffusion av sulfid
frdn mikrobiell sulfatreduktion 1 backfill, samt en uppskattning av sulfid frdn mikrobiell
aktivitet i bufferten. Berdkningarna kan fortydligas enligt f6ljande.

Massbalans for sulfid i pyrit i bufferten
For MX-80 dr pyrithalten 0,07 vikts% (TR-10-15) vilket med molmassan 119,97 g/mol for
FeS, och densiteten for torr buffert, 1571 kg/m®, ger miangden sulfid (hir skrivet som S)

N, =0,00078 5% : g OIS sgy100 8P 1533 molS
gbent 119.97 gFes, mol FeS, m” bent m’ bent
" mol FeS,

Varje mol sulfid korroderar 2 mol koppar. For berdkningen av korrosion pé kapselns
mantelyta anvéinds:

bentonitringarnas volym = 4,85-- (0,8752-0,5252) =17,466 m’
kapselns mantelyta = 4,85-1-2-0,525 = 16,00 m’

Med ekvation (3-5) 1 TR-10-66 fis korrosionsdjupet

18,33 ”:21 S -7,466m3bem-2m‘)ll(;”-63,54 £ lcg
d=—""oen e MOLEM — 0,0001m = 0,1mm
16,00m* -8,92-10° €=~

m
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For berikningen av korrosion pa locket anvinds bentonitvolymen 1,5 -7-0,525=1,30 m’
och lockytan n-0,5252=0,866 m2, vilket pd motsvarande sitt ger 0,4 mm. For Ibeco-RWC
anvénds 0,5 vikt% 1 stéllet for 0,07% 1 motsvarande berdkningar.

Utarmning av pyrit genom diffusion i bentoniten
Beskrivningen av modellen for en utarmningsfront ges i avsnitt 4-1 1 TR-10-66, dir
ekvation (4-4) ger avstandet som fronten rort sig pa tiden t:

X(f) N \/2 . De’bl{ﬁer)HS . CHS;Pore -t

CHs buff
Mingden korroderad koppar berdknas for en lateral cylindrisk yta till

M(t) = HCan : nl(rCaiz + ‘x(t))2 - rgan J 2 ) Cf[;‘ff 5 X(t) < dBuﬁ'

och for en cylinder bentonit ovanpé kapseln (plan geometri)

M@y =m-12,, - x(t)-2-Cl ()< H

CanTop

vilka aterfinns som ekvation 71 respektive 72 1 App. D2 1 R-04-36, ddr modellen
diskuterats tidigare. Kombineras ekvation (4-4) med den generella ekvationen for
korrosionsdjup (ekvation (3-5) 1 TR-10-66) fas uttrycken

d :%.c%ﬁ' .x(t).(2+)c(t)]

sida
Cu can

respektive

M §
dl‘opp =2 = .czgf X(t)
Cu

for korrosion pa mantelytan resp. pa kapselns lock (ovansidan).
Virden pé diffusivitet av sulfid 1 bentonit och pé 16slighet av pyrit anges 1 tabell 5-2 1 TR-

10-66, med referens till /Ochs and Talerico, 2004; mer specifikt avsnitt 5.3.4/ respektive
/Duro et al 2006; mer specifikt kapitel 7/.
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Med viérden for MX-80 pa pyritinnehéll (0.07 vikt%) fas for kapselns mantelyta en
utarmningsléangd

2 3
2:3,0-101 117101 M5 g3 dm
x(t) = s i dm M 3600.24-365-10%s = 1,10-10" m
18,33
m
Korrosionsdjupet péd kapselns sida blir d&
63,34 gng 1S 1,10-107°
d =’””’0C”‘-18,33””03-1,10-103171-(2+’05'25””’Jzz,g.lo?,71 ~ 0,3 um
gtu m ,O25m
8,92-10° e

Pé& motsvarande sétt berdknas korrosionsdjupet med andra pyrithalter och for andra
diffusiviteter och pyritlosligheter fran tabell 5-1 och 5-2 1 TR-10-66. For MX-80, med
pessimistisk diffusivitet och 10slighet nar utarmningsfronten genom bufferten efter
7,73-10° ar (korrigerad fran 7,75 -10° — errata 2012-01 till TR-10-66), sétts denna tid in i
stillet for 10° &r.

Diffusion av sulfid fran mikrobiell sulfatreduktion i backfill

Med modellen som beskriver en utarmningsfront (pd samma sitt som ovan, for diffusion
mot locket) berdknas hur langt fronten rér sig pa 10° &r. I ett mer realistiskt fall sattes
koncentration sulfid i porerena i backfill till 10~ mol/dm?® och diffusiviteten till

3,0 10" m?/s. Koncentrationen totalt i tunnelbackfill, cys pusr, sattes till 13600 mol sulfid
per tunnelavsnitt “tillhdrande” varje kapsel, vilket har volymen 4,2-5,8-6 =146 m’
(forenklat till ett rektanguldrt tunneltvérsnitt, och med négot fordldrade data; 5,8 m i hojd
ar nu séankt till 4,8 m). Utarmningsfronten skulle da rora sig

2 3
2.3,0-101 ™ 1073 MOLS g dm
x(t) = 5600 ldén M 3600-24-365-10%s = 0,451m ~ 0,5m
mo
 ldem’

I det mer pessimistiska fallet anvinds 10 mol/dm® (motsvarande knappt den hogsta
uppmiitta sulfidhalten i grundvattnet i Forsmark) och diffusiviteten 1,2-10'° m*/s (tabell
5-21 TR-10-66) vilket gav 2,8 m.
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Den enkla diffusionsberdkningen for sulfid fran backfill gérs med Ficks forsta lag, dér
diffusionslédngden sitts till 2,5 m (buffert och backfill ovanpa kapseln i hélet), och samma
pessimistiska virden pa diffusivitet (1,2-10""° m*/s) och koncentrationen i porvattnet (10~
mol/dm3). Ytan som diffusionen sker over ar satt till halets storlek (n-0,8752=2,405 mz),
medan korrosionen antas ske pa locket och de 10 dversta procenten av kapselns sida
(n-0,5252+0,1 -4,85'm:2-0,525=2,466 mz). Korrosionsdjupet pa 10° ar ges da av

dm’

4 mol g
m? 10 y +-10° — 63,54—1 5 405 6
d=12-107""". ”;5 m_ .. mo ~2’466~36OO~24~365~10 5=
S om 6 & ,
8,92-10 e

=21-10"m~2mm

Berdkningarna av korrosion orsakade av tdnkbar sulfidbildning fran annat organiskt
material dn det 1 bentoniten, frdn korroderade bergforstarkningar av jérn etc utgér fran
uppgifterna 1 referensen (Hallbeck 2010) for sulfidméngderna. Dessa omriknas till
korrosionsdjup pa kapseln med det allmanna uttrycket i ekvation (3-5) i TR-10-66, t.ex. for
350 mol sulfid:

350mol 263,545
d= mol = 2.8 m ~300um
7(2-0,525% +4,85-2.0,525)m> -8,92-10° £
m

Uppskattning av mikrobiell aktivitet i bufferten

Den andra ansatsen som gors for att uppskatta korrosion frdn mikrobiell sulfidproduktion 1
bufferten hamtar experimentella data fran den 1 TR-10-66 citerade (Masurat et al 2010),
vilka plottats i figur 5-1 1 TR-10-66. Berékningen av korrosionshastighet gors dér utgdende
fran bildad massa Cu,’"S pé kopparytan. Omrikningen till korrosionsdjup vid en
bentonitdensitet pd 2000 kg/m’ gors enligt:

2
0,034-107 mmm"; _10° mm”j -2-63,54%
d= g . :365-10°dag =1,8-10"* m ~ 0,18 mm
892:10° %

P4 motsvarande stt fis 2.2 mm korrosion for bentonit med densitet 1800 kg/m’ (uppmiitt
sulfidproduktion 0,42-10™"* mol/mm?, dag). Linjar interpolation mellan dessa punkter ger
0,7 mm for bentonitdensitet 1950 kg/m’.

Mikrobiellt bildad sulfid i buffert och backfill, och som sedan diffunderar till kapseln
summeras darefter som 0,7 mm + 2,1 mm = 2,8 mm < 3 mm.
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3) Mikrobiell sulfatreduktion och sulfidbildning i direkt anslutning till kapselytan
”SKB omndmner bildning av en hinna av sulfatreducerande bakterier pa kapselytan
(biofilm, se sid 111 i SKB TR-10-46) som en riskfaktor i samband med sulfidkorrosion.
Sulfatreduktion i en biofilm skulle kunna vara en riskfaktor for deponeringshal med
betydande bufferterosion och i synnerhet for berdkningsfallet initial advektion for vilket
alla deponeringshal paverkas. Savitt SSM kan forsta har dock denna effekt inte tagits med
i riskberdkningarna. Det kan papekas att sulfidbildning pga. tillférsel av metan beaktades i
SKB:s tidigare sdkerhetsanalys SR-Can (men inte annat upplést organiskt material i
grundvattnet). I SKB:s senast inlidmnade komplettering (SKB dokument id. 1339716)
redogors for ett hypotetiskt fall dar all tillford sulfat omvandlas till sufid. SSM onskar att
SKB utforligare kommenterar sulfidbildning i direkt anslutning till kopparkapseln yta och
redovisar skdlen for varfor detta fall inte bedomts medfora ett ytterligare riskbidrag i
samband med korrosionsberdkningar for kapselns livslingd.”

Sulfatreduktionen sker i varierande omfattning i olika delar av geosfdren. I kompakterad
bentonit dr forhallandena inte gynnsamma for bakteriell sulfatreduktion, men om bufferten
forsvunnit eller tunnats ut t ex p g a bentoniterosion blir det mojligt for mikrober att
producera sulfid 1 deponeringshélet. Mikroberna kan dd antingen vara suspenderade 1
grundvattnet eller 1 bentoniten, eller befinna sig 1 biofilmer pa mineralytor eller pd
kopparkapseln.

Sulfidproduktion vid kapselytan dr darfor mojlig, men det finns inga indikationer pa att
produktionen vid kapselytan skulle vara mera omfattande 4n ndgon annanstans i
deponeringshalet eller 1 vattenfoérande bergsprickor som skar hélet. Detta styrks av resultat
redovisade 1 R-11-22 (publicerad efter SR-Site) som visar att biofilmstillvaxt pa
kopparytor inte 4r omfattande.

Processer relaterade till sulfidproduktion forvéntas darfor inte ske preferentiellt vid
kapselytan jamfort med andra volymer och ytor. Dessa processer styrs inte bara av
bildningen av sulfid utan ocksa av transport till kapselytan av elektrondonatorer
(reduktanter) och elektronacceptorer (sulfat) och av jarn(II), samt fallning av sulfider med
jarn(IT) som finns 16st 1 vattnet i deponeringshilet. En ldgre sulfidhalt resulterar inte i en
okad hastighet av mikrobiell sulfatreduktion, och dven om sulfidhalten ndrmast kapseln
blir noll i SR-Sites modeller pga en snabb reaktion mellan sulfid och kopparmetall, medfor
detta inte en 6kad mikrobiell sulfatreduktion. Reduktanter som kan bidra till
sulfatreduktion 1 grundvatten ar framst organiskt kol, och till viss del 16st vitgas. Lost
metangas skulle i princip kunna fungera som reduktant, men detta har bara visats vara
relevant 1 havssediment dir metanogener och sulfatreducerare bildar tita kolonier.
Mikrobiell sulfatreduktion med metan har inte kunna pavisas i grundvattensystem.
Mingderna reduktanter 1 grundvattnet finns beskrivna 1 avsnitt 10.3.7 1 SR-Sites
huvudrapport TR-11-01. Lost organiskt kol utgdr potentiellt den storsta méngden
reduktanter.

Mingden sulfid 1 grundvattnet som nar deponeringshélet aterspeglar en jimvikt mellan
mikrobiell sulfidbildning och jarnsulfidutfillning vid stora bergytor och volymer. I
sammanhanget dr siledes den tillgdngliga kopparytan och den mgjliga miangden sulfid som
produceras dér jimforelsevis forsumbara.
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I den komplettering som SKB ldmnade 2012-04-16 angdende korrosion i rent vatten
(SKBdoc 1339716) diskuterades fallet med mikrober pa kapselytan for en antagen
vétgasproducerande korrosion med en fast korrosionsprodukt. En avgorande skillnad mot
den Ovriga analysen av mikrobiell sulfidproduktion dr att reduktanten (védtgasen) da enbart
antogs produceras vid kapselns yta. Dédrigenom finns alltsa i den hypotetiska situationen en
drivkraft for mikroberna att ansamlas pa ytan och forutséttningarna for bildandet av en
biofilm ar alltsd vésentligt annorlunda 4n i normalfallet som inte inkluderar den
vitgasgenererande korrosionsprocessen.

Sammanfattningsvis dr sulfidproduktionen i ett deponeringshél forsumbar jamfort med
produktionen 1 sprickorna i den omgivande bergsvolymen, och ocksa i jamforelse med den
sulfid som tillférs deponeringshélet med det flodande grundvattnet. Darfér bedomdes i
SR-Site att sulfidbildning vid kapselytan i ett deponeringshal med eroderad bentonit inte
medfor ett ytterligare riskbidrag 1 samband med korrosionsberidkningar.

Med vénlig hélsning

Svensk Kirnbrinslehantering AB
Kérnbrinsleprogrammet

Helene Ahsberg
Projektledare Tillstdndsprovning
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