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Syfte 
Syftet med detta möte var att SSM skulle få möjlighet att ställa frågor avseende 
mekanismer av alfastrålnings inverkan på bränsleupplösning och få svar från SKB om 
deras senaste forskningsresultat och ställningstaganden angående dessa frågor.  

Agenda 
a. Introduktion – SSM:s frågelista  

b. SKB presentation 

c. Diskussion 

Introduktion 
SSM lämnade i oktober 2012 en kompletteringsbegäran rörande inverkan av vätgas på 
bränsleupplösning (SSM2011-2426-68). SKB lämnade ett svar i december 2012 (SKBdoc 
1372969). SSM önskade ytterligare förtydligande angående vissa frågor med eventuella 
konsekvenser för SKB:s kvantitativa analys av långsiktig säkerhet. 
 
Området i fokus vid mötet var processer som kan påverka bränsleupplösningshastigheten 
tusentals år efter förslutning av bränsleslutförvaret. Dagens använda kärnbränsle har 
mycket stark gammastrålning men efter några tusen år blir alfastrålningen den helt 
dominerande. SSM ville därför begränsa diskussionen till effekten av alfastrålning och på 
den primära upplösningen av bränslematrisen. 

G
od

kä
nt

 d
ok

um
en

t, 
20

14
-1

0-
30

, A
ns

i G
er

ha
rd

ss
on



 Sida 2 (19) 
 Dokumentnr: SSM2011-1137-69 

   
  
 

 

 

De frågor som SSM identifierat före mötet var: 

(1) Instämmer SKB med att alfastrålning som en hög LET- (Linear Energy Transfer) 
strålning inte är effektiv för att aktivera vätgas genom radikalinteraktion? 

(2) Instämmer SKB med att katalys av ädelmetaller (4d-metaller) i bränslet möjligen 
kan aktivera vätgas? 

(3) Hur ser SKB:s forskningsplan ut gällande denna katalysmekanism angående 
frågor såsom långsiktig förgiftning av katalysatorn, och kvantifiering av denna 
mekanism? 

(4) Om osäkerheter kring vätgasaktivering kvarstår, vad kan en mer konservativ 
upplösningshastighet vara? I beräkningar i en tidigare säkerhetanalys togs ingen 
hänsyn till effekt av vätgas. Kan upplösningshastigheten vara betydligt högre än 
vad som antogs i SR-Site (se t.ex. SKI rapport 96:36, sid 437 och 444)? 

Diskussioner 
Kastriot Spahiu gjorde en presentation som innefattade SKB:s svar på ovanstående 
frågorna (se bilaga). Diskussioner hölls under presentationen. 

Fråga 1. 
Instämmer SKB med att alfastrålning som en hög LET- (Linear Energy Transfer) 

strålning inte är effektiv för att aktivera vätgas genom radikalinteraktionen? 

 
SKB sammanfattade resultat från olika experiment avsedda för att kunna förstå effekten 
av alfastrålningen. 

 Experiment enbart med alfaradiolys i homogen lösning (utan bränsle), med och utan 
vätgas, för att förstå inverkan av H2 på radiolytisk produktion av H2O2 som funktion 
av dosrat och koncentration av HCO3

-. Resultaten visar att det finns en kort räckvidd 
för effekten av accelererade alfa partiklarna i bulken av vattnet (så långt 
alfapartiklarna når). Forskarna kunde identifiera att en ökning av vätehalten har en 
hämmande effekt på H2O2-bildning endast lokalt. Hastigheten för H2O2-produktion 
var proportionell med dosraten. Slutsatserna från detta experiment visar att i 
bulkvattnet: 
˗ Radikaler utanför alfaspår sprids i så liten utsträckning att det mesta av vätgasen 

inte aktiveras genom radikalinteraktion. 
˗ De flesta av radikalerna som bildas vid ett alfaspår kombineras med varandra och 

ger molekylära produkter, H2O2 och H2. Bara en liten del radikaler sprids ut från 
spåret, och då kan de reagera med vätgas. 

˗ Hög-LET strålning är inte effektiv för att aktivera vätgas. 
 

 Experiment vid 100º C i vatten med en alfakälla som placerades 30 µm från ytan av 
(icke bestrålat) UO2 bränsle, med och utan vätgas. Förmågan att oxidera bränslet som 
resultat av vattenradiolys ökade med alfastrålningens dosrat. Forskarna visade att, vid 
100° C, med tillsats av vätgas i vatten i koncentration ≥ 1,6 10-4 mol dm-3 resulterade 
i en minskad oxidation och upplösning av UO2. Slutsatserna tagna från detta 
experiment är att: 
˗ Radikaler bildas i lösning (bulkvatten) endast i så liten utsträckning att det mesta 

av vätgasen inte aktiveras genom radikalinteraktion. 
˗ Vid bränsleytan, där alfapartikeln avges, sker även andra processer som kan bidra 

till aktivering av vätgas. 
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˗ Hög LET-strålning kan vara effektiv för att aktivera vätgas lokalt vid bränsleytan, 
vilket är relevant för bränsleupplösningen.  Experiment med alfadopade bränsleprover (dvs. där hög alfastrålning kommer inifrån 

bränslet). Dopningen av icke-bestrålat UO2 genomförs med tillsättning av 233U eller 
238Pu så att det efterliknar alfastrålningen från åldrade använt bränsle1. Experimentet 
gjordes i karbonatlösning med olika H2-koncentrationer samt bara i Ar utan vätgas. 
Slutsatserna visar att: 
˗ Inga oxidanter eller U (VI) kunde detekteras i autoklaven under ~ 2 år, 

undersökningarna med ytanalys vid provningsslut visade bara UO2. 
˗ Koncentrationer av uran är lägre än de som uppmätts med utarmat UO2 under 

reducerande förhållanden. 
˗ Det finns en viss tröskelvärde för alfastrålningens dosrat, över vilken 

alfastrålning kan ha stor betydelse för bränsleupplösningshastigheten.  

Viktiga experimentella resultat kom fram från tester av alfadopade bränsleprover. SSM 
efterfrågade att SKB skulle klargöra huruvida beta- och/eller gammabakgrundstrålning 
också kan förekomma i samband med alfadopning eftersom detta skulle kunna ha 
inverkan på resultaten. SSM undrade även om det kunde finnas möjlighet att föroreningar 
skulle förekomma i alfadopade proverna.  
 
SSM kommer att skicka en begäran till SKB om förtydligande avseende dessa fråga. 
Myndigheten önskar att SKB skulle undersöka huruvida ytterligare information finns 
avseende hur de alfadopade proven tillverkades och undersöktes innan de användes i 
experimenten.  

Fråga 2. 
Instämmer SKB med att katalys av ädelmetaller (4d-metaller) i bränslet möjligen kan 

aktivera vätgas?  

 
SKB redovisade i SKBdoc 1372969 att aktivering av vätgas genom katalysatoreffekten av 
ädelmetallerna (4-d-metaller) är en möjlig mekanism som minskar inverkan av 
alfaradiolys på bränsleupplösningen. SKB anser att det finns starkt experimentellt stöd för 
att 4d-metaller i bränslet kan aktivera vätgas. 

 Resultat från experiment som utfördes med SIMFUEL2. Ädelmetallelement (Mo, Ru, 
Rh och Pd) är olösliga i de uranium dioxid gitter och samlas i metalliska -partiklar. 
Sådana metaller har en katalytisk effekt för reaktionerna som sker på ytan och det har 
visats att de har en stor betydelse för korrosionspotentialen av UO2 i rent vatten med 
0.1 mol dm-3 KCl-lösning som är mättad med olika gaser (Ar / 5% vätgas + 95% Ar / 
syrgas). Vätgas inverkan är tydlig i resultat, korrosionspotentialen sjunker signifikant 
till ett värde som är mindre än den som uppnås i anoxiska (Ar-spolades) lösningar. 
För att påvisa ädelmetallernas katalysatoreffekt har liknande SIMFUEL prover 
förberetts men utan dessa element. Dessa prover exponerades på samma sätt som de 
andra. I detta fall kunde ingen vätgas inverkan observeras.   SKB har undersökt metalliska -partiklar som extraherades från bestrålat bränsle och 
har visat att deras kemiska tillstånd också kan påverkas av vätgasexponering.  

                                                      
1 t.ex. 10% 233U = 33 MBq/g vilket anses motsvarar 3000 år gammalt bränsle 
2 SIMFUEL är ett icke-bestrålat analog av använt kärnbränsle som produceras genom dopning av 
UO2 matrisen med en rad stabila element (Ba, Ce, La, Mo, Sr, Y, Rh, Pd, Ru, Nd och Zr) i 
proportioner som är lämpliga för att simulera kemiska effekter som orsakas av in-reaktor 
bestrålning. 
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 KTH har utvecklat en steady-state modell vilken visar att korrosionspotentialen i 
närvaron av vätgas är så negativ att UO2 oxidering är effektivt omöjligt och därmed 
att bränslets löslighet blir mycket låg.  SKB använder inte KTHs steady-state modell i sina beräkningar. 

SSM anser att ytterligare studier kan behövas för att kunna verifiera om 
katalysatoreffekten av ädelmetaller är verksamt även på mycket lång sikt (fortsättning i 
Fråga 3). 

Fråga 3. 
Hur ser SKB:s forskningsplan ut gällande denna katalysmekanism för att svara på flera 

viktiga frågor kring mekanismen, såsom långsiktig förgiftning av katalysatorn, och 

kvantifiering av denna mekanism? 

 
SKB medger att sulfid kan förgifta ädelmetallkatalysatorer. Däremot kommer 
sulfidhalterna i grundvattnet som når bränsleytan att minska avsevärt efter kontakt med 
koppar och järnytor. Dessutom i närvaro av höga halter vätgas och OH-joner regenereras 
katalysatorytan. SKB anser att ytor som alstrar väteperoxid inte kan förgiftas med sulfid 
och påpekar att väteperoxid även används industriellt för att regenerera sulfidförgiftade 
Pd-katalysatorer. 
 
SKB konstaterar att företaget är fortsatt intresserat av att identifiera nya experiment för att 
öka förståelsen, men är inte beroende av ytterligare kunskap för att bedöma processen. 
 
SSM anser att förståelse för reaktionerna vid bränsleytan i närvaron av sulfidjoner och 
väteperoxid såväl som vätgasaktiveringsmekanismer borde utvecklas vidare. Frågan 
kommer att tas upp i den nya begäran om förtydligande. 

Fråga 4. 
Om osäkerheter kring vätgasaktivering kvarstår, vad kan en mer konservativ 

upplösningshastighet vara? I enlighet med en tidigare säkerhetanalys där ingen hänsyn 

till effekt av vätgas togs, kan upplösningshastigheten vara betydligt högre än vad som 

antogs i SR-Site (se t.ex. SKI rapport 96:36, sid 437 och 444)? 

 
SKB:s sammanställning av slutsatser angående denna fråga är: 

 Bedömningen av bränsleupplösningshastigheten i SR-Site (och i SR-Can) bygger på 
en försiktig tolkning av mätdata från experiment utförda i reducerande eller anoxisk 
miljö.  Bedömningen är inte byggd på förmodad aktivering av vätgas eller någon annan 
mekanistisk modell. Om en sådan modell skulle använts hade resultat blivit att 
oxidativ bränsleupplösning inte skulle förekomma alls för bränsle äldre än cirka 100 
år och 0.1 bar vätgas-, eller Fe(II)-halter som i Forsmark grundvatten och vätgas bara 
från radiolys (Jonsson et al, Envir. Sci. Techn. 41(2007)7087).  Bränsleupplösningshastigheten i SR-Site är därför redan pessimistisk i relation till en 
modell byggd på vätgasaktivering. 

SSM anser att det finns förbättringspotential i beskrivningen av underlag för den antagna 
fördelningsfunktionen av bränsleupplösningshastigheten. Exempelvis är det lämpligt att 
använda samma fördelning i samband med ett tidigare kapselbrott (där gammastrålning 
kan vara relativt stark) som denna som används i samband med ett senare kapselbrott (dvs. 
under dominerande alfastrålning)? En mer pedagogisk beskrivning av hur 
fördelningsfunktionen härleddes skulle kunna underlätta myndighetens granskning. 
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Bilaga: SKB Presentation 
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