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Svar till SSM pa begaran om komplettering om inverkan av vatgas pa
bransleuppldsning.

Stralsdkerhetsmyndigheten, SSM, har 1 skrivelse till Svensk Kérnbrénslehantering AB,
SKB, begirt komplettering av ansdkan om slutférvaring av anvint kérnbrénsle angédende

inverkan av vitgas pd bransleupplosning. I begiran tar SSM upp tva punkter dir man
onskar att SKB mer utforligt redovisar vitgasens inverkan péd oxidanter frén alfaradiolys:

e FEn systematisk utvdrdering av nagra typiska relevanta experiment med syftet att leda
till en bdttre belysning av underliggande mekanismer samt bdttre belysning av
likheter/avvikelser av experimentella villkoren jimfort med slutforvarsmiljon. Specifik
hédnsyn bor tas till om experimenten gors under dominerande alfastrdalning, om tider for
experiment dr tillrdckligt langa for att inte lingre oka, mm.

e En presentation av vilken eller vilka mekanismer involverande vditgas som forhindrar
brinsleupplosning under alfa-bestralning, med stod av etablerade teorier och de
[framtagna experimentella resultaten. Ndagra exempel pa frdagor som bor besvaras med
mekanismbeskrivningen dr: Reagerar vdtgas med radikaler som produceras av
alfastralningen och ddrpa forhindrar bildning av molekyldra oxidanter och minskar
oxidation av UQO, samt brdnsleupplosligheten? Reagerar vitgas med de molekyldra
oxidanter som redan har bildats genom dterkombination av radikalerna? Och/eller
reagerar vdtgas med ndgon redan oxiderade uranspecies antigen pd ytan av brdnslet
eller i vattenlésningen?”

SSM utvecklar i skrivelsen ocksa skélen till att kompletteringen begérs.

Storre delen av den information som efterfragas av SSM éaterfinns i de dokument som ingér
1 SKB:s ansokan. I nedanstdende komplettering aberopar SKB dels dessa, dels nagra
ytterligare referenser till vetenskapliga studier som &r behjélpliga for redovisning av
vitgaseffekten.

Kompletteringen inleds med en &versikt av problemstillningen, varefter SSM:s tvd punkter
adresseras. Sist 1 kompletteringen ges ytterligare respons pa de skil for begiran om
komplettering SSM har angett.
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Box 250, 101 24 Stockholm
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Oversikt

Hanteringen av bransleuppldsningshastighet 1 sdkerhetsanalysen har tva
huvudkomponenter. Den forsta utgér en sammanstéllning och vérdering av forstéelsen for
processen och dess bakomliggande mekanismer. Den andra bestar 1 att kvantifiera
omfattningen av uppldsningen for tillimpning i sdkerhetsanalysen. Som for ménga andra
indata till sékerhetsanalysen gors hér pessimistiska antaganden 1 relation till kunskapen om
frdgan eftersom denna dr behédftad med osdkerheter. Den sannolikhetsfordelning for
brinsleupplosning som anvénds 1 sdkerhetsanalysen SR-Site dr samma som den som
anvindes for SR-Can, och som ansdgs som rimlig av Stenhouse et al. (2008) s. 20, i
myndighetsgranskningen av SR-Can.

Sannolikhetsfordelningen till de bada sidkerhetsanalyserna bygger pa det som rapporteras i
Werme et al. (2004). Den rapporten bygger pa det da (2004) aktuella kunskapsldget. De
indata som foreslas for sdkerhetsanalysen bygger pé en pessimistisk tolkning av dé
tillgdngliga empiriska data (uppmétta bransleuppldsningshastigheter); daremot foreslés
ingen mekanistisk modell for anvdndande i sdkerhetsanalysen.

I Processrapporten for briansle och kapsel (SKB, 2010), sid. 58, konstateras: “The
fractional fuel dissolution rates proposed in /Werme et al. 2004/ were based on the review
of all, at that time, available experimental studies carried out under reducing conditions.
Several experimental and modelling studies in the presence of 0.05-43 mM dissolved
hydrogen or actively corroding iron, both with relatively fresh spent fuel and alpha-doped
UQO;, have been published recently and these are discussed briefly below.”

I ansokan (Processrapporten) pekar SKB pé de observationer som kan goras fran de nya
experimentella data som har publicerats efter Werme et al (2004) som stodjer de ldga
uppldsningshastigheterna, utan att hdvda en mekanism for bransleupplosningen.

I korthet hdvdar SKB att bransleupplosning under forvarsforhdllanden sker enligt f6ljande:
e Om en kapsel skadas kan vatten tringa in och komma 1 kontakt med brénslet.

e En liten del av branslematrisen kan da 16sas 1 vattnet. Under reducerande forhallanden
bestdms denna andel av vattenvolymen i kapseln samt av 16sligheten for UO, (icke-
oxidativ brénsleupplosning).

e 5S4 lidnge signifikanta stralintensiteter forekommer 1 kapseln orsakar gamma- och
alfastralning fran brénslet radiolys av vattenmolekylerna. Detta leder till bildning av
oxiderande specier, t ex OH-, H,O och O,, som skulle kunna bidra till att ytterligare
16sa upp brénslematrisen, s k oxidativ bransleuppldsning.

e Efter cirka 1000 &r &r de radiolytiska effekterna av gammastralning forsumbara
(Johnson och Shoesmith 1988). Alfastrdlning ger signifikanta radiolytiska effekter da
alfaintensiteten overskrider cirka 33 MBq/g brénsle (Rondinella et al 2004, Poinssot et
al 2007, Muzeau et al 2009). Sddana forhéllanden rdder under nagra tiotusentals ar 1
slutforvaret.

¢ | en skadad kapsel finns avsevidrda mangder gjutjirn som i1 kontakt med vatten forvéntas
korrodera under vétgasbildning. Vitgasen har en avgdrande betydelse for hur
radiolysprodukter paverkar ytan av branslematrisen. En rad experiment visar att
omfattningen av den oxidativa briansleuppldsningen minskar kraftigt i nérvaro av
vitgas. For slutforvaret dr denna effekt viktig under de inledande tiotusentals aren.
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For den i sista punkten nimnda véatgaseffekten finns flera tdnkbara mekanistiska
forklaringar. SSM har begirt en utforligare redogorelse for bade relevanta experimentella
observationer och mekanistiska forklaringar av vétgaseffekten.

Paverkan av vitgas pé radiolysprodukter i homogen vattenldsning (som t.ex. reaktion av
vitgas med radikaler utanfor alfaspar osv.) dr vilkind och beskriven i litteraturen samt
inkluderad 1 etablerade berdkningsmodeller for radiolys. Dessa reaktioner sker i
bulkldsning, men omfattningen &r {or liten for att forklara den observerade effekten av
vitgas pa bransleupplosning. Den huvudsakliga effekten av vitgas 1 homogen radiolys,
sarskilt for 14g LET (Linear Energy Transfer) strdlning, dr reaktionen av molekyldr vétgas
med OH-radikalen varigenom den starkt oxiderande OH-radikalen omvandlas till vatten
och starkt reducerande atomér vétgas: H, + OH- — H,0 + H-. Homogen reaktion (i
bulklésning) av H, med de radiolysgenererade molekylédra oxidanterna H,O; eller O; 1
16sning sker ddremot inte eftersom molekyldr vétgas dr inert i rumstemperatur (Johnson
and Shoesmith, 1988) 1 motsats till viteperoxid och syre, vilket medfor att radiolys orsakar
oxiderande forhallanden.

Vid brinsleuppldsning orsakas vitgaseffekten av processer som sker vid ytan av brénslet.
Yteffekten diskuteras i bl.a. Carbol et al. (2005), Cui et al (2008), Broczkowski et (2010a).
Carbol et al (2005), s. 123, skriver: ”While experimental modelling studies on
homogeneous radiolysis have been carried out for decades and the field is thoroughly
investigated, mechanistic studies on the effect on ionizing radiation on water adsorbed on
surfaces of different oxides, including uranium dioxide, i.e. interfacial radiolysis, are
relatively recent. In this case, in addition to standard radiolytic processes, energy, charge
or matter can be transferred through the interface while catalytic or steric effects can alter
the decomposition or reactivity of adsorbed molecules (LaVerne and Tandon 2003)”.

Forsta punkten i kompletteringsbegiran: Relevanta experiment

Brénsleupplosningen och vitgaseffekten beror pa processer som sker vid bransleytan och
forst diskuteras nagra forsok med anvént bransle.

I experimentet som beskrivs 1 Spahiu et al. 2004a var efter 356 dagar halten av 16st syrgas
under detektionsgransen. Liknande resultat rapporteras av Grambow et al. 1996 och Carbol
et al. 2005. De uppmiitta halterna av oxidanter i dessa experiment &r alldeles for 1dga for att
forklaras av reaktioner i bulklosning. Tolkningen av forsoksresultaten dr darfor att
bransleytan har en avgdrande betydelse for nettohalten av oxidanter i 16sning.

I samma fors6k minskade halterna av uran och andra aktinider eller redoxkéinsliga
radionuklider med tiden, till virden som motsvarar 18sligheten for deras fyrvérda oxider.
Detta tyder pé reduktion och féllning av dessa specier. Mjligheten att reduktionen och
fallningen sker i1 bulklosning kan uteslutas baserat pa forsok dir bromidjoner tillsatts
l6sningen (Metz et al, 2007; Loida et al, 2007). Bromidjoner gor att gammaradiolys av
vitgasméttade 10sningar producerar oxidanter varigenom vétgaseffekten i bulklosning
elimineras; detta bekrédftades genom oxidantproduktion och oxidation av en UO;-pellet 1
bromidldsning under bestrilning av en gammakilla (Metz et al 2007). Férsok med samma
forhdllanden och en brénslepellet visade minskande halter U och Pu till halter motsvarande
16slighet for deras fyrvérda oxider (Loida et al, 2007). Hér ar forhallandena i bulklosning
under gammabestrilning frin briansle liknande de som rader 1 Metz et al (2007), dvs.
bulkldsningen dr oxiderande.

I Albinsson et al (2003) och Ollila et al (2003) fanns indirekt bevis for att det foroxiderade
uranet forst 16ses upp for att sedan genom reduktion fillas pa brinsleytan. Mindre dn 1%
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av méngden filld U hittades pa autoklavviggarna. Eftersom det &r omdjligt att bekréfta att
UQ, fills pé brinsleytan genom direkt observation av UO; pa briansleytan, har ett forsok
med Cr (VI) nyligen utforts: I Puranen et al, (2011) tillsattes som redoxindikator i [6sning
redoxparet CrO4*'Cr’", som inte finns i brénsle. Cr(VI) 1 form av kromat dr mycket 16sligt
under forsoksforhdllandena, medan Cr(III) bildar Cr(OH);(s) om halten Cr(III) dr hogre &n
~107° M. I autoklaven fanns ett gram brinslepulver i en korg av guldnit, samt tvé
epoxygjutna polerade branslefragment. Forsokets syfte var att avgora om vissa omrdden av
briansleytan orsakar reduktion av Cr(VI) till Cr(III), vilket skulle kunna detekteras via
fallning av morkgron Cr(OH);. Resultaten visar ett homogent lager Cr(OH); som ticker
hela brénsleytan. I forsoket observerades ocksa att reduktion och féllning &r en yteffekt:
ndgra millimeter upp 1 brénslekorgen, dir gammafiltet i princip dr ofordndrat, finns ingen
gron fillning, den finns bara 1 de delar av guldnétet som &4r 1 kontakt med brénslepulver.
Kromforsoket fortsatter i ndrvaro av endast epoxygjutna brénslefragment och bromid i
16sning.

For att f6lja upplosningen av brinsle dver tid anvénds icke redoxkénsliga nuklider som Cs
eller Sr, eftersom de frigors till vattnet vid matrisupplésning och dérefter forblir i
vattenldsning och inte faller ut som fasta faser. En analys av IFR (Incremental Fractional
Release) av Cs och Sr visade att detta minskade med mer &n tva storleksordningar under
ett ar och efter 376 dagar forblev IFR for Cs noll (Carbol et al. 2005, Figur 3.31). Efter 497
dagar avbrots forsoket eftersom dels ingen fordndring 1 de uppmatta halterna ldngre
observerades, dels eftersom strédlfiltet, som orsakar oxidativ brinsleuppldsning, férvintas
minska ytterligare. En undersokning av bransleytan med XPS (X-ray Photoelectron
Spectroscopy), som dnnu inte dr publicerad (Ekeroth et al. 2007), visar Cs fore forsoket,
medan Cs-toppen saknas efter forsoket.

I ett forsok dar djupforvarsforhdllanden efterliknades (Grambow et al. 1996) genom att
inkludera Fe-pulver i autoklaven med en brénslepellet under Ar-atmosfar, visade analys av
jarnpulvret efter 478 och 674 dagar att inget U hade fallts ut pa jdrnet, samt att magnetit
och gron rost hade bildats som jarnkorrosionsprodukter. Gron rost ar mycket kanslig for
oxidanter (Hansen 2002) och dess bildning tyder pa att inga radiolytiska oxidanter nadde
jarnytan (Carbol et al. 2005). Detsamma géller for U(VI)-specier; det dr vilként att sdidana
faller ut pa jarnytor (Farrel et al. 1999) och avsaknaden av uran betyder att inga oxiderade
uranspecier nddde jdrnytan, som var ndgon centimeter bort frin branslepelleten.

Ett material som liknar gammalt brinsle ar alfadopad urandioxid, dér en tillsatt midngd av
en alfastralande isotop dr homogent fordelad 1 UO,-matrisen. Forsok med alfadopad UO,
har genomforts 1 ndrvaro av i) minskande halter 16st vétgas (Carbol et al 2009), i1)
sulfidjoner (Ollila, 2006, 2008) samt ii1) metalliskt jarn (Ollila, 2006, 2008). I Carbol et al.
(2009) detekteras varken molekylédra oxidanter eller oxiderat uran i ldsning eller pa ytan av
autoklaven. Detta tyder pé att den H,O, som har bildats genom alfaradiolys har férbrukats
genom att reagera med vitgas fOr att producera vatten, antagligen vid UO, ytan. Forsok
med **U-dopad UO, har genomforts bade i inert atmosfir (N;) med tillsats av en ppm
sulfid, samt i ndrvaro av en jarnkupong (Ollila 2006, 2008). Forhdllandet jarn/UO, var
mindre dn under djupforvarsforhéllanden. Upplosningshastigheter bestaimda med
isotoputspadningsmetoden under strikt anoxiska forhallanden visar att en ppm sulfid racker
for att helt neutralisera effekten av alfaradiolys fran nagra tusen ar gammalt brinsle. Under
reducerande forhéllanden och i ndrvaro av metalliskt jérn, finns det Fe(II) joner i 10sning
samt sma mangder vétgas fran anoxisk jarnkorrosion. I det hir fallet finns en synergieffekt
1 konsumtionen av viteperoxid. Fe(II) jonerna reagerar med véteperoxid via en reaktion av
Fentontyp: Fe*” + H,O, = Fe*" + OH- + OH . OH-radikalen skulle oxidera en annan
Fe(II)-jon eller U(IV) under Ar atmosfar, men i ndrvaro av 10st vétgas reagerar den relativt
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snabbt med H, for att producera vatten och atomir vétgas. I forsok med UO,-fragment
innehallande 0%, 5% och 10% ***U i nirvaro av jirn kunde ingen effekt av alfaradiolys
uppmatas. Upplosningshastigheterna var mycket ldga och ingen 6kning med
dopningsnivan kunde observeras.

En annan aspekt géller den halt 1st vdtgas som krévs for att 4stadkomma den observerade
effekten. Forsok har darfor genomforts 1 glasampuller som forseglats efter att vattenldsning
och brinslefragment tillforts under Ar atmosfér (vilket eliminerar luftkontamination) (Cera
et al. 2006, Eriksen et al. 2008). Analys av gasfas och 16sning for ampuller som 6ppnades
efter 1, 2 respektive 3 dr visade ndstan samma syrgas- och vétgashalter i gasfas och
detsamma géller halter av U(VI) och andra radionuklider i1 16sning. Forsoket visar att
oxidativ brinsleuppldsning forhindras av ackumulerad radiolytisk vétgas redan vid sé laga
halter som omkring 4-10° M.

I sammanfattning stddjer de ovan diskuterade experimenten foljande slutsatser kring
effekten av 16st vétgas pa bransleuppldsning:

1. Inga molekyléra oxidanter kan detekteras i1 bulklosning (Grambow et al, 1996, Spahiu et
al 2004a, Carbol et al 2005).

2. Ingen forekomst av U(VI), Tc(VII) ete. 1 bulklésning, (Spahiu et al. 2004a, Grambow
1996, Carbol et al 2005).

3. Reduktion av U(VI), Tc(VII) fran foroxiderat briansle observeras (Albinsson et al 2002,
Ollila et al 2003, Loida 2007, Spahiu et al. 2004a, Puranen 2011).

4. Reduktionen sker pa ytan (Loida et al 2007), &ven om oxiderande forhallanden rader 1
bulklosningen (Metz et al 2007)

5. IFR for Cs minskar pé ett ar till forsumbara vérden (Carbol et al. 2005, Spahiu et al.
2004a).

6. Hela briansleytan reducerar Cr(VI), (Puranen 2011).

7. Vitgaseffekten observeras redan vid vitgashalter av 10> -10"* M med anvént bréinsle
(Cera at el 2006, Eriksen et al 2008).

I forsoken med alfadopade pellets (Carbol et al. 2009, Ollila 2006, 2008) dominerar
alfastrélning helt. Ocksd i1 forsoken med anvint bransle dir man tillsétter bromid i
bulklosningen (Loida et al. 2007) dominerar effekten av alfastralning fran brénslet
eftersom ingen véteperoxid producerad frén alfaradiolys forvéntas forbrukas i bulkldsning.

Andra punkten i kompletteringsbegiran: Mekanismer involverande vitgas
Nedan listas ndgra mojliga ytrelaterade mekanismer som kan bidra till vitgaseftekten:

1) Det finns i brénslet 4delmetallpartiklar som innehaller Pd, Pt, och andra platinametaller.
Det ar kéant att alla dessa metaller aktiverar molekyléart vite. Enligt bland andra Eriksen et
al. (2012), Trummer och Jonsson (2010) och Broczkowski et al. (2010b) dr den priméra
mekanism med vilken vétgas inhiberar oxidativ brinsleupplosning konkurrerande
oxidation av molekylért vite pd ddelmetallpartiklarna som &r galvaniskt kopplade till
brinslematrisen.

2) Viteperoxid dissocieras katalytiskt pd oxidytor och i bulkldsning, med slutprodukt syre
och vatten. Forsta steget 1 den processen &r splittring av vateperoxidmolekylen 1 tva OH-
radikaler (Hiroki och LaVerne 2005). Nilsson och Jonsson (2011) har analyserat halterna
viteperoxid och uran i 16sning som funktion av tid 1 ett forsok med SIMFUEL 1 Ar-
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atmosfar. Resultaten visar att 99,8% av viteperoxiden dissocieras vid ytan av SIMFUEL
och bara 0,2 % orsakar oxidation av uran uppmaitt som U(VI) 1 l6sning. Om véteperoxid
splittras vid ytan till tvd OH-radikaler, som inte ger upphov till U(VI), dr det fullt mdjligt
att de reagerar med molekylar vétgas for att ge vatten och tva H-radikaler. Detta dr en
mojlig forklaring till produktion av H-radikaler néra ytor som producerar véteperoxid, med
atfoljande reduktion av t.ex. U(VI) eller Cr(VI).

3) Dé alfapartiklar avges fran anvént brénsle, orsakar motsvarande rekylatom skada i UO,-
matrisen 1 form av syre och Frenkel-defekter. D4 sddana defekter simulerades genom
bombardemang med Ar-joner, visade kontakten av den skadade ytan med smd méngder
vatten produktion av atomér vitgas (Stultz et al, 2004). Det dr svért att bestimma den
effekten i en vattenldsning, men om den sker, skulle det orsaka neutralisering av
radiolytiska oxidanter, som véteperoxid, genom att oxidanterna reagerar med det bildade
atomdra vétet. Sddana effekter skulle alltsé kunna bidra till minskad nettoproduktion av
H,0, per alfapartikel och ocksa forklara att intensiteter av alfastralning fran brénsle med
mindre #n cirka 33 MBg/g inte orsakar mitbar oxidativ upplésning &ven da en extern

vitgaskalla saknas.

4) Det har observerats att UO,-ytan blir reducerad under gammabestrélning i nérvaro av
vitgas (King et al. 1996) och detsamma giller for UO,-ytor under alfabestrélning (Sunder
et al. 1990). Eftersom det mesta av strdlningsenergin deponeras i1 UO,-pelleten, ér det
mojligt att processer som de som beskrivs 1 Petrik et al. (2001) orsakar dissociation av
adsorberade vattenmolekyler, se t.ex. Carbol et al. (2005), s 123.

Nedan foljer svar pa de konkreta fragor SSM stiller kring mekanismen 1
kompletteringsbegéran.

”Reagerar vitgas med radikaler som produceras av alfastralningen och ddrpa forhindrar
bildning av molekyldra oxidanter och minskar oxidation av UO, samt
brinsleupplosligheten?”

SKB:s svar: Paverkan av vitgas pa radiolysprodukter i homogen vattenldsning som t.ex.
reaktion av vitgas med radikaler utanfor alfaspér, dr vdlkand och beskriven 1 litteraturen
samt inkluderad i etablerade berdkningsmodeller for radiolys. Den minskar méngden
producerade oxidanter, men neutraliserar inte den oxidativa paverkan av radiolys.
Neutraliseringen tolkas i stillet som astadkommen genom en yteffekt, enligt redovisningen
ovan.

”Reagerar viitgas med de molekyldra oxidanter som redan har bildats genom
dterkombination av radikalerna?”

SKB:s svar: Nej. Molekyldr vétgas dr inert i rumstemperatur och reagerar inte med
molekyléra radiolysprodukter som syre och véteperoxid 1 bulklosning, se ovan.

“Och/eller reagerar vitgas med ndagon redan oxiderade uranspecies antigen pd ytan av
brdinslet eller i vattenlosningen?”

SKBs svar: De flesta av SKB:s forsok ér gjorda 1 16sningar med 2 mM bikarbonat, som
forvintas extrahera U(VI) fran ytan. XPS-analys av ytan i tv4 fall (Carbol et al. 2009,
Ekeroth et al. 2007) visar inget oxiderat uran, men detta leder inte till slutsatsen att
foroxiderat uran har reducerats vid ytan. Reduktion och féllning av uran och andra
foroxiderade nuklider uppmiits i alla vitgasforsok; ovan diskuteras huruvida denna
reduktion och féllning sker pa brinsleytan. Vitgaseffekten kraver en katalytisk aktivering
av H, pd en yta, eftersom H, i 16sning dr for stabil for att reducera. Nir denna aktivering
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sker kan vite reagera med oxidanter eller oxiderat uran. Den detaljerade mekanismen for
detta dr under utredning, se ovan.

Forsok vid rumstemperatur har visat att vétgas inte reducerar U(VI) 1 vattenldsning
(Spahiu et al. 2004b) men reduktion av U(VI) i vattenlosning vid 90 °C har rapporteras
(Ekeroth et al. 2004).

Nagra kommentarer till skiilen for SSM:s begiaran

SSM skriver 1 sin kompletteringsbegéran att studien av Broczkowski et al. (2007) strider
mot SKB:s egna stillningstaganden. SKB har f6ljande kommentar:

Eftersom Broczkowski et al. (2007) har studerat ytan pa SIMFUEL efter lakning under
vitgas 1 karbonatfria 10sningar, utan att genomfora losningsanalyser, kan denna studie inte
direkt jimforas med de XPS-analyser som utforts i SKB:s studier. SKB har undersokt ytan
med XPS pa en alfa-dopad pellet och branslekorn lakade under vétgas i karbonatlosningar.
I bada fallen har 16sning och gasfas analyserats och det syns inget oxiderat uran pa ytan
(Carbol et al 2009, Ekeroth et al 2007). Slutsatsen 1 Broczkowski et al. (2007) ”There is no
conclusive evidence to date that the presence of dissolved H; can lead to the reduction of
preformed oxidized states on the UQO surface”, som citeras av SSM, visar enligt SKB péa
forsiktighet frén forfattarnas sida. Broczkowski et al. (2007) har inte analyserat 16sningen,
utan endast SIMFUEL-ytan. Man ser en minskning av oxiderat uran pd ytan producerad
under O-atmosfér efter att ha bubblat med argon med 5% vitgas, men minskningen &r
mindre dn vad som skulle forvéntas fran korrosionspotentialen. Detta &r tydligare forklarat
pé sidan 15, raderna 11-5 nedifrdn, samt figur 5a och 6: "It is possible that the H
introduced on switching the purge gas partially reduced oxidized surface states. However,
it is also possible that U(VI) states partially chemically dissolved and no reduction
occurred. Until a more extensive database is available, there is no conclusive evidence
that the presence of H can lead to reduction of a pre-oxidized surface.” Eftersom det inte
finns ndgon analys av 16sningen, har SKB full forstaelse for forfattarnas forsiktighet. De
konstaterar att mer data behdvs innan man kan dra mer definitiva slutsatser.

I pastadendet att SKB uppvisar bristande fordjupad systematisk analys av relevanta
experiment lutar sig SSM bland annat mot att SKB inte har diskuterat Rollin et al. (2001).
SKB har foljande kommentar:

Eftersom Rollin et al. (2001) var tillgédnglig 2004, ingér den inte bland de senare
publicerade studierna som presenteras och diskuteras 1 Processrapporten for brinsle och
kapsel (SKB 2010). Pastdendet att Rollin et al. (2001) visade flera tiopotenser hogre
upplosningshastighet dr inte korrekt, eftersom den relaterar till den icke-oxidativa
uppldsningen, som 1 SR-Site antas vara mycket snabb. Rollin et al. (2001) har anvint
flodeslakning som kraver att uranhalten i den flodande 16sningen aldrig nar
l16slighetsgransen. Att sa var fallet visas 1 Rollin et al. 2001, Fig.13, sida 241. Pa sidan 241
diskuteras att under 1 bar viétgas dr upplosningshastigheterna oberoende av pH, for pH
hogre dn 4, och de motsvarar icke-oxidativ upplosning av UO,. Ddrmed motsvarar dessa
uppldsningshastigheter utsldpp av U(IV) frén ytan till 16sningen {or att uppna
jamvikthalten for UO,(s); se ocksé sidan 118 1 (Carbol et al. 2005).

Senare experiment (Ekeroth et al. 2007), genomforda med samma fraktion av
branslepulver, och samma 16sningssammanséttning, temperatur och partialtryck av vitgas
(1 bar), men vid stationidra forhallanden i1 autoklav, visar bara en minskning av halten av
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for-oxiderat uran med tiden till virden som motsvarar 16slighetsprodukten for UO,(s), dvs.
man kan helt utesluta nérvaro av U(VI) 1 10sning. Detta bekréftar att Rollin et al. (2001)
har matt icke-oxidativ upplosning i flodesreaktorn.

For att omsitta forhallandena 1 Rollin et al. (2001) till forvarsforhdllanden kan man anta att
de 0,5 g brinsle som anvénds i experimentet dr del av de 2,7- 10° g brénsle som finns i en
skadad kapsel 1 forvaret. For att kunna halla I6sningen underméttad och pé sé sitt 16sa
brinslet med rapporterad hastighet, skulle floden av storleksordningen 6,5 m’/timme
behdva passera kapseln for att motsvara det lagsta flodet (0.02 ml/min) 1 forsoket.
Resultatet paverkas inte nimnviart om man tar hdnsyn till de olika geometrierna i
forsoksreaktorn och kapseln, samt att det 1 forsoket anvinds branslepulver. Dessa floden ar
helt orealistiska i ett slutforvar, och bidraget av den icke-oxidativa upplosningen ar
forsumbart 1 sdkerhetsanalysen. Rollin et al. (2001) visar att for reducerande forhallanden,
ar den oxidativa uppldsningen noll och den icke-oxidativa upplosningshastigheten relativt
lag. Data frén Rollin et al. (2001) anvinds inte 1 SR-Site, utan en forsvarbar oxidativ
upplosningshastighet (se t.ex. Fig 3, s. 24 i Grambow et al. 2010) och en mycket snabb
icke-oxidativ upplosning.

Med vénlig hélsning

Svensk Kirnbrinslehantering AB
Avdelning Karnbriansleprogrammet

Helene Ahsberg
Projektledare Tillstdndsprovning
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