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Kompletterande information om kopparkorrosion

Stralsakerhetsmyndigheten, SSM, har i sin skrivelse till Svensk Karnbranslehantering AB,
SKB, daterad 2012-02-14 (referens ssm2011-2426) begart kompletterande information om
kopparkorrosion i rent vatten pa fem punkter:

1. ”Inverkan av en representativ grundvattenkemi pa den termodynamiska drivkraften for
kopparkorrosion i syrgasfritt vatten (som enligt “what-if” fall i SKB TR-10-66 endast
representeras av ett jamviktstryck for processen i rent vatten).

2. Inverkan av mikrobiell aktivitet med avseende pa omfattningen av kopparkorrosion i
syrgasfritt vatten pa deponerade kapslar med anvént karnbransle bade for férhallandet
av en intakt buffert (omattade och mattade betingelser) och en delvis eroderad
bentonitbuffert.

3. Inverkan av en samtidigt pagaende korrosion orsakad av syrgasfritt vatten och
sulfidkorrosion.

4. "What-if” berdkningsfallet i [SKB TR-10-66] for en ométtad buffert behdver
kompletteras med berékning av masstransport av vate genom en omattad buffert efter
att gasvolymen uppnatt jamviktstrycket for vatgas.

5. Inverkan av vatgasbildande korrosion orsakad av korrosion i syrgasfritt vatten eller
genom sulfidinnehall i grundvattenmiljon pa koppars innehall av vate behéver
kompletteras med avseende pa bildning av vatgasbubblor i kopparmaterialet som kan
verka forsprodande.

| det foljande ges forst kortfattat SKB:s bedomning av kunskapsléget kring
kopparkorrosion i rent vatten, foljt av den av SSM efterfragade kompletterande
informationen och sammanfattande slutsatser.

SKB:s beddmning av kunskapslaget kring kopparkorrosion i rent vatten

En forskargrupp vid KTH har i flera studier (t ex Szakéalos m fl 2007, Hultquist m fl 2009,
Hultquist m fl 2011) observerat vatgasutveckling i experiment med kopparfolier i rent
vatten och tolkat detta som att koppar korroderas av rent, syrgasfritt vatten i en omfattning
som med flera storleksordningar 6verstiger den som forutsags av berakningar baserade pa
etablerade termodynamiska data.

Det faktum att vétgas verkligen observerats i de citerade experimenten har inte varit nagot
huvudsakligt amne for diskussion. Sa konstaterar t ex Apted m f1 (2009): ”The main,
undisputed result from the Szakalos et al. (2007) experiments is that hydrogen is generated
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in both the test arrangements.” I stallet har den huvudsakliga fragan gallt orsaken till den
observerade vatgasen.

Nyligen har en omfattande utredning av de termodynamiska forutsattningarna for
kopparkorrosion i bland annat rent vatten pa SSM:s initiativ genomforts av Macdonald och
Sharifi-Asl (2011). Den enda mojlighet forfattarna ser till korrosion med atféljande
vatgasutveckling i rent, syrgasfritt vatten &r att kopparjonhalten och halten 16st vatgas i
vattnet i de citerade experimenten initialt skulle ha vara extremt Iag. Ett eventuellt sddant
startforhallande skulle emellertid snabbt andras av korrosionsprocessen och korrosionen
skulle sedan avstanna, langt innan vatgas bildats i den omfattning som observerats av
Hultquist m fl. SKB konstaterar darfor att Macdonald och Sharifi-Asl (2011) varken ger
teoretiskt stod for den av Hultquist m fl pastadda korrosionsmekanismen eller nagon
forklaring till vatgasutvecklingen i experimenten. Tvartom visar studien att omfattningen
av kopparkorrosion i rent, syrgasfritt vatten ar sa lag att motsvarande vatgashalt skulle bli
omkring 100,000 ganger lagre &n i de experiment som citeras ovan (se vidare bilaga 1,
avsnitt 2.3). Studiens resultat &r i 6verensstimmelse med tidigare utredningar som bland
andra SKB gjort i denna fraga.

Termodynamiska berdkningar av det slag som redovisas i t ex Macdonald och Sharifi-Asl
(2011) kan bara genomforas for system med kanda ingaende komponenter med kanda
termodynamiska egenskaper. Darfor har SKB latit genomfara en kvantmekanisk, teoretisk
studie med syfte att utreda huruvida en fast, kristallin férening av koppar, syre och véte
skulle kunna vara stabil trots att en sadan inte &r kand i den vetenskapliga litteraturen. En
sadan forening skulle, om den hade lampliga termodynamiska egenskaper, i princip kunna
orsaka den observerade vatgasutvecklingen da foreningen i fraga bildas. Resultatet av
studien (Korzhavyi m fl, 2012) var att nadgon sadan stabil, kristallin férening inte kunde
identifieras. Resultatet stoder den géngse vetenskapliga bilden av att de stabila
kopparforeningarna med syre och vate ar k&nda, och att koppar darfor i rent vatten bara
korroderar i den mycket begransade omfattning som forutségs av etablerad termodynamik.

Nyligen har ocksa Becker och Hermansson (2011) observerat vatgas i ett experiment med
kopparfolier i vatten, liknande de som citeras ovan. Becker och Hermanson (2011)
observerade ingen vatgasutveckling da kopparfolierna ersattes med platinafolier.
Experimentet &r en bekraftelse av véatgasutvecklingen och utgor ett bidrag till
klarlaggandet av observationerna av Hultquist m fl. Som konstaterats ovan &r dock
huvudfragan vilken orsaken till vatgasen &r och inte huruvida vétgas verkligen kan
observeras. | SSM:s forord till Becker och Hermansson (2011) sags att kopparkorrosion i
rent, syrgasfritt vatten ar den mest uppenbara forklaringen till resultaten. Nagon sadan
slutsats kan dock SKB inte finna att forfattarna till rapporten drar. Becker och Hermansson
framhaller bland annat att det &r viktigt att utreda ursprunget till och betydelsen av de
fororeningar som uppmattes i vattnet efter experimentet innan nagra definitiva slutsatser
dras.

SKB konstaterar att vatgasutveckling observerats i de citerade experimenten men att nagon

nojaktig forklaring till vatgasutvecklingen inte finns. SKB anser att det ar dnskvart att

finna en forklaring till de observerade resultaten och driver ett forskningsprogram i detta

syfte som omfattar foljande:

o Ett gasforsok vid Uppsala universitet, liknande de experiment som citeras ovan,

o provrorsforsok med kopparbleck i rent vatten; forstudier for att finna lamplig
forsoksutformning rapporteras inom kort, déarefter planeras forsok med koppar i rent
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vatten, som sedan kan foljas av fortsatta forsok for att studera effekter av tillsatser av
joner som klorid, karbonat och sulfat samt inverkan av mikrober pa eventuell
vatgasbildning,

o forsok i palladiumforslutna E-kolvar med kopparbleck i rent vatten utfort i inert
atmosfar,

o elektrokemiska studier av koppar i syrefritt vatten som underlag for en kinetisk modell
for reaktioner pa kopparytan i vatten,

¢ kvantkemiska berdkningar (DFT, density functional theory) av vattenmolekylers
interaktion med en teoretisk kopparyta,

o fortsatta berakningar av elektronstruktur och stabilitet hos koppar-vate-syre-féreningar,
samt

e syntetisering av CuOH och utveckling av metoder for att karakterisera
koppar(l)féreningar med syre och vate.

Syftet med studierna &r att utréna under vilka forhallanden vétgas kan observeras, och att
faststélla orsaken till vatgasbildningen. Ett ytterligare syfte &r att utrona om orsaken till
vatgasbildningen har nagon betydelse for den gangse forstaelsen av kopparkorrosion.

SKB beddmde i sdkerhetsanalysen SR-Site att det vetenskapliga underlaget ar svagt for att
koppar korroderar i rent, syrgasfritt vatten i hogre omfattning &n vad som ges av etablerad
termodynamik. SKB finner ingen anledning att &ndra denna syn i ljuset av de teoretiska
och experimentella resultat som tillkommit.

I SR-Site hanterades processen med en hypotetisk “what-if”-berdkning. Denna visade att
den pastadda korrosionsprocessen, om den existerade i en sadan omfattning som forutsags
av de citerade experimenten, skulle ha en mycket begransad paverkan pa kopparkapselns
livslangd i ett slutforvar. SSM har begért kompletterande information kring dessa analyser,
vilket 1dmnas i det foljande.

Kompletterande information enligt SSM:s begaran
1. Inverkan av en representativ grundvattenkemi pa den termodynamiska drivkraften for

kopparkorrosion i syrgasfritt vatten (som enligt "what-if” fall i SKB TR-10-66 endast
representeras av ett jamviktstryck for processen i rent vatten).

En utredning av termodynamiska drivkrafter kraver att ingaende faser ar kanda och att
deras termodynamiska egenskaper har bestdmts. Eftersom detta inte ar fallet for den
pastadda korrosionsprocessen ens for ett system med rent, syrgasfritt vatten ar det inte
mojligt att i vetenskaplig mening utreda drivkrafterna for ett mer komplext system med
representativ grundvattenkemi.

Ett forenklat resonemang har énda genomforts for ett system innehallande ocksa
kloridjoner, se bilaga 1 for detaljer. Slutsatsen &r att sa lange den antagna
korrosionsprodukten &r en fast fas, vilket antas i de resonemang som Hultquist m fl gor,
kan det argumenteras att klorid- eller andra joner i vattenldsningen har en begrénsad
inverkan pa omfattningen av korrosionsprocessen.
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2. Inverkan av mikrobiell aktivitet med avseende pd omfattningen av kopparkorrosion i
syrgasfritt vatten pa deponerade kapslar med anvant kérnbrénsle bade for forhallandet
av en intakt buffert (oméattade och mattade betingelser) och en delvis eroderad
bentonitbuffert.

Det &r kéant att mikrober i grundvattnet kan anvanda 16st véatgas som energikalla. Det ar
darfor i princip mojligt att utoka “what-if’-fallet till att omfatta &ven denna sénka for den
vétgas som skulle produceras under antagandet att koppar korroderar under
vatgasutveckling till ett bestamt jamviktstryck. Da analyserna i SR-Site genomfordes fanns
endast ett jamviktstryck av 1 mbar vid 73 °C angivet (Szakalos m fl 2007). Senare har
Hultquist m fl (2011) angivit jamviktstryck vid flera temperaturer, av vilka 0,395 mbar vid
21 °C é&r det mest relevanta for langsiktiga forvarsférhallanden. | Forsmark forvéantas
temperaturen pa forvarsdjup pa lang sikt vara omkring 11 °C.

a) Mattad, intakt buffert

Fallet kan granssattas genom att anta att all vatgas som diffunderar genom bufferten
konsumeras av mikrober vid buffertens yttre begransningsyta. Ett sadant fall ar utrett i TR-
10-66 med resultatet att omfattningen av korrosionen blir maximalt 120 um pa en miljon &r
for ett jamviktstryck av 1 mbar, se avsnitt 5.4 i TR-10-66. For ett jamviktstryck av 0,4
mbar skulle omfattningen reduceras med faktorn 0,4.

b) Delvis mattad, intakt buffert

For en delvis mattad buffert kan den maximala vatgaskonsumtionen grénssattas av den
tillgang till naring mikrober kan fa genom tillforsel via det vatten som atgar for att matta
bufferten. For sulfatreducerande mikrober kan produktionen granssattas av tillgangen till
sulfat. Med en maximal sulfathalt av cirka 6-10~ M (R-08-47, figur 4-5) och en
vattenmangd av 1,7 m® for att matta bufferten (TR-10-15, tabell 6-2) ger detta en total
mangd sulfat av 10 mol, vilket svarar mot en vatgasmangd av 40 mol och en motsvarande
kopparméngd av 80 mol. Detta motsvarar ett korrosionsdjup av cirka 0,035 mm. |
buffertringarna finns initialt omkring 200 kg kalciumsulfat (i form av anhydrit i IBECO-
RWC), vilket motsvarar 1500 mol svavel (TR-10-15, tabellerna 6-2 och 3-2). Om allt detta
skulle omvandlas till sulfid skulle detta ge ett korrosionsdjup av drygt 5 mm. Detta &r
emellertid en grov Overskattning, eftersom ingen hansyn tagits till andra faktorer som
begransar mikrobernas formaga att konsumera vatgas, se vidare svaret pa delfraga c)
nedan.

Vidare noteras att om det fanns anledning att anta att all sulfat i bufferten vore tillganglig
for reduktion skulle SKB stélla strangare krav pa den maximalt tillatna sulfathalten i
buffertmaterialet. Idag ar kravet att svavelhalten inte far 6verstiga 1 viktsprocent.

c) Mattad, delvis eroderad buffert

For en delvis eroderad buffert kan en del av kopparkapselns yta ligga exponerad for
grundvatten. Om vatgas skulle produceras vid kapselytan kan mikrober tankas réra sig mot
denna, varvid en biofilm skulle kunna bildas pa kapselns yta. Det ar emellertid idag inte
mojligt att pa ett rimligt satt kvantifiera omfattningen av den mikrobiella aktiviteten i en
sadan situation. Omfattningen av den mikrobiella vatgaskonsumtionen skulle styras av en
rad faktorer for vilka tillforlitliga data saknas, sdsom biofilmens tjocklek, tathet,
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sammansattning och transportegenskaper. Andra okénda styrande faktorer ar kinetiken i
den postulerade, vatgasgenererande korrosionsprocessen och fragan om huruvida denna
over huvud taget skulle kunna paga med en biofilm pa kopparytan. Det &r ocksa oklart hur
till exempel tillgangen till kolfoéreningar i grundvattnet begréansar egenskaperna hos en
biofilm som skulle behéva fornyas kontinuerligt under hundratusentals ar i en takt som
bestdms av egenskaperna hos mikrobernas livscykler. En annan faktor som kan vara starkt
begransande ar transportegenskaperna hos det skikt av produkter som bildas genom
korrosionen. | ett av experimenten for att forsta den vatgasutvecklingen som observerats i
studierna av bl a Hultquist m fl planerar SKB att inkludera mikrober.

For sulfatreducerande mikrober skulle tillférseln av sulfat kunna anvandas for att
granssatta korrosionshastigheten utan hansyn till begransningar i nagon av de 6vriga
uppraknade faktorerna. Detta skulle till exempel, fér modellerna for bufferterosion och
kopparkorrosion som anvandes i SR-Site och den semi-korrelerade hydrogeologiska
modellen, ge i medeltal 0,6 genomkorroderade kapslar efter 100 000 ar for ett slutforvar i
Forsmark. For den fullt korrelerade hydromodellen skulle motsvarande resultat bli 1,2
kapslar efter ssmma tid. Fallet ses dock alltsa som orealistiskt eftersom det finns en rad
andra potentiellt begransande faktorer for vilka tillforlitliga data saknas.

Som framgar av inledningen planerar SKB att studera denna fraga experimentellt, for ett
specifikt fall med en kopparyta i vatten innehallande mikrober och sulfat. Dessutom driver
SKB ett forskningsprogram for att mer allmént 6ka kunskapen om mikrobiella processer i
slutforvarsmiljon.

| detta sammanhang noteras ocksa att omfattningen av bufferterosion hanterades
pessimistiskt i SR-Site och att den pagaende forskning som SKB bedriver skulle kunna
leda till att fallet med en buffert som efter lang tid eroderats s att kapseln ar direkt
exponerad for grundvatten kan bedémas som orealistiskt.

3. Inverkan av en samtidigt pAg&ende korrosion orsakad av syrgasfritt vatten och
sulfidkorrosion.

Korrosion av koppar orsakad av sulfid &r en av de viktigaste korrosionsprocesserna att
analysera for ett slutforvar med en kopparkapsel. Sulfid upptrader endast under
reducerande forhallanden (syrefri milj6). Pa SKB:s uppdrag har studier av korrosion av
koppar i sulfidhaltig miljo bedrivits vid University of Western Ontario under ett flertal ar. |
studierna har i forsta hand elektrokemiska metoder anvénts, med sulfidhalter pd 5-107° till
1073 M. | flertalet studier har samtidigt en kloridkoncentration pa 0,1 M anvénts, men &ven
hogre halter har studerats. Studierna har gjorts i anaerob miljo (argonfylld
experimentkammare). Som framgar av t ex Smith (2007) och Chen m fl (2010) och vidare
i TR-10-67, avsnitt 5.2.3 finns detaljerad kunskap om reaktionsstegen vid sulfidering av
koppar.

Experiment med sulfidering som pagatt under lang tid visar att tillvaxten av en Cu,S-film
sker med konstant hastighet (for laga halter sulfid) eller med en tillvaxt som foljer en nara
parabolisk funktion (vid hogre sulfidhalter) (Chen m fl 2011a,b). Aven sulfidering av
oxiderad koppar har studerats. I (Smith m fl 2007) visas hur en Cu,O-film omvandlas till
Cu,S via en kemisk utbytesreaktion. Dar visas ocksa att reaktionen initialt ar snabb och
sedan fortsédtter med konstant hastighet tills filmen har omvandlats helt. Studier med
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rontgenspektroskopi (XAS) indikerar dock att det under ombildningen kan finnas en
blandad film av Cu,S och Cu,O (Hollmark m fl 2011), oavsett om sulfideringen startade
fran en Cu,O-film eller en mer oxiderad film bestaende av Cu,O/CuO/Cu(OH),.

Resultaten publicerade i (Szakalos m fl 2007) och (Hultquist m fl 2011) tolkades av
forfattarna som att en fast korrosionsprodukt bildas, bestaende av koppar, syre och véte.

| de elektrokemiska studierna i sulfidhaltigt vatten finns inget som pekar pa att en
syreinnehallande korrosionsprodukt skulle bildas samtidigt som sulfiden bildar
kopparsulfid. Tvartom dominerar sulfiden och dess korrosionsprodukt systemet, och det
aven om en syreinnehallande film finns fran borjan. Katodreaktionen (reduktion av vatten
till vatgas) ar densamma for bada korrosionsprocesserna.

Resultaten indikerar att processerna inte kan fortga samtidigt, men i sakerhetsanalysen
skulle man i alla fall pessimistiskt kunna addera effekten av dem. | SR-Site har effekten av
processerna studerats var for sig. Korrosion pa grund av sulfid for fallet med delvis
eroderad buffert har modellerats for ett antal olika fall, dér t ex kansligheten for
antaganden om erosionsmodell visas i figur 5-8 i TR-10-66 och for koppartjocklek i figur
5-10.

Vatgasproducerande korrosion i fallet med eroderad buffert visas i avsnitt 5.4 i TR-10-66
ge ett korrosionsdjup pa 3,1 mm for deponeringspositionen med det hogsta flodet och det
pessimistiskt valda vatgastrycket vid 73°C. Har bestdmmer borttransporten av vétgas med
det sipprande grundvattnet omfattningen av korrosionen. Med de senast publicerade
(Hultquist m fl 2011) data dar vatgastryck vid 21°C anges till 0,395 mbar, fas 1,2 mm
korrosionsdjup med samma flodesdata. Konsekvensen av att summera korrosion av sulfid
och korrosion av vatten kan anda utvirderas genom att sitta koppartjockleken till 47 — 1,2
= 45,8 mm i stéllet for de 47 mm som anvénts i SR-Site. Inverkan av koppartjockleken
finns belyst i figur 5-10 i TR-10-66, dar till och med den nastan halverade tjockleken 25
mm ger en 6kning med endast en faktor tva av medelantalet genomkorroderade kapslar
efter en miljon ar. En reduktion med 1,2 mm skulle ge en helt férsumbar effekt, men har
inte kvantifierats i detalj for till exempel olika antaganden om omfattning av
bufferterosion, etc. Det noteras dock att reduktionen om 1,2 mm inte inkluderar effekter av
mikrobiell vatgaskonsumtion, som behandlats i fraga 2, delsvar c.

| sammanfattning finns saledes goda experimentella indikationer pa att kopparkorrosion
med bildning av kopparsulfid och en syreinnehallande kopparférening inte sker additivt
(och inte heller ger nagra synergieffekter) utan att omfattningen av den totala korrosionen
bestdms av den dominerande korrodanten.

4, "What-if”’ berdkningsfallet i [SKB TR-10-66] for en omattad buffert behdver
kompletteras med berékning av masstransport av vate genom en omattad buffert efter
att gasvolymen uppnatt jamviktstrycket for vatgas.

Utvecklingen fram till att jamviktstrycket uppnatts analyseras i TR-10-66, avsnitt 5.4, med
slutsatsen att korrosionsdjupet vid jamviktstryck kan uppskattas till 1,7 pm. Hér antas
vétgas fran varje kapsel ha fyllt en porvolym av cirka 50 m® till vétgastrycket 1 mbar.
Skulle man argumentera att all porvolym i en 300 m lang tunnel fylldes med vatgas fran en
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enda kapsel skulle korrosionsdjupet 6ka med en faktor 50 till omkring 100 pum, vilket
fortfarande &r forsumbart.

For analysen av den fortsatta utvecklingen noteras att sa lange vattenméattnadsforloppet
pagar ar grundvattenflodet riktat in mot tunnlar och deponeringshal sa att nagon advektiv
uttransport av 10st vatgas (eller andra I0sta specier) i princip inte forekommer.

Man kan anda tanka sig situationer dar det flodande grundvattnet star i diffusiv forbindelse
med det omattade lersystemet. Transportkapaciteten genom det omattade systemet &r i
sadana situationer svar att kvantifiera. For analys av ett sadant fall tillampas istallet det
angreppssatt som antyds i TR-10-66, ndmligen att uppskatta kapaciteten hos det flodande
grundvattnet att transportera bort 16st vatgas: Antag att mattnadsforloppet tar 1000 ar, att
en hel tunnel & omattad under hela denna tid, medan spricksystemet i berget strax utanfor
tunneln &r vattenmattat. Betrakta det langsgaende tvarsnittet av en 300 m lang och 5 m hdg
deponeringstunnel, dvs tvarsnittsytan 1500 m? och antag pessimistiskt att flédesriktningen
hos grundvattnet r vinkelrét detta tvérsnitt. Ett rimligt varde p& Darcyflodet ar cirka 107
m/ar (medianvarde i figur 6-8 i R-09-20). Detta ger, med en jamviktskoncentration for lost
vétgas av 10 ° M = 10~* mol/m® (motsvarande jamvikttrycket 1 mbar), en
transportkapacitet av 102 mol/m® - 1500 m? - 10> m/ar - 1000 & = 1,5- 10 2 mol H,,
vilket motsvarar ett korrosionsdjup mindre &n 1 mikrometer &ven om, som i detta fall, all
vatgas i hela tunneln mycket pessimistiskt tanks komma fran en enda kapsel.

5. Inverkan av vatgasbildande korrosion orsakad av korrosion i syrgasfritt vatten eller
genom sulfidinnehall i grundvattenmiljon pa koppars innehall av véte behover
kompletteras med avseende pa bildning av vétgasbubblor i kopparmaterialet som kan
verka forsprédande.

Forsprodning hos metaller pa grund av intrangande véte ar valkant, och arbetet med den
mer specifika fragan om véte i koppar med lag syrehalt har tagits upp i SKB:s Fud-
program 2010. Arbete har utforts vid Swerea Kimab for att studera hur vate kan tranga in i
koppar. Experiment med elektrokemisk vételaddning av koppar har gjorts, och
vateintrangning som funktion av djupet har analyserats. En modell for véteintrangningen
har satts upp. Modellen beskriver véteintrangning och bildning av vétgasbubblor. Detta
finns beskrivet i (Martinsson och Sandstrom 2012) som skickats in till tidskriften Journal
of Material Science. Modellen har dérefter anvants for att studera vilka faktorer som
paverkar vateintrangningen, och sedan satts i ett slutforvarsperspektiv, vilket
dokumenterats i en rapport (se bilaga 2).

Det experimentella arbetet i korthet:

e Runda och platta provstavar av koppar (fran SKB-lock TX104) har vateladdats i 10%
H,SO4, med 30 mg/L As,O; for att forhindra vatgasbildning. Laddningen gjordes med
10 mA/cm? i 8 h respektive tre veckor.

e Vatehalten och vateprofilen in i materialet analyserades med tva metoder. For de platta
provstavarna anvédndes GDOES (Glow Discharge Optical Emission Spectroscopy). De
runda provstavarna analyserades med smaltextraktion, efter att provstavarna delats och
svarvats till olika djup.
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e Resultaten visar en 6kad vatehalt till ett djup pa ca 50 pm. Analys med SEM visar pa
bildning av bubblor (porer) upp till en storlek pa nagra pm. Porerna finns i huvudsak pa
ett mindre djup &n 50 um, och foretradesvis i korngranser, tvillingar och kornhorn.

Modellen bygger pa diffusion av vateatomer i kopparmatrisen, kombinerat med
beskrivningen av bildning av bubblor i Wampler m fl (1976). Modellen kan beskriva de
experimentellt uppmatta fordelningarna av bubblor (storlek och antal), bubblornas radie
och viteinnehall.

| den bifogade rapporten (bilaga 2) har modellen utvérderats vidare. Den enda parameter
som inte erhallits ur fundamentala data ar vateinflodet 6ver ytterytan (parametern har
passats till det totala vateinnehallet i den experimentella studien), men porbildningen och
intrangningen av vate paverkas endast i liten utstrackning av det exakta vardet pa denna
parameter, vilket framgar av bilaga 2.

Kénsligheten har undersokts vidare med modellen, och med 6kad kornstorlek och ¢kad
kritisk karnbildningsradie okar véteintrangningen. Halter pa mer an 0,6 viktsppm pa ett
djup storre an 100 pm erhalls endast vid hdg kornstorlek (vid korn pa 300 och 1000 pm
nas 0,6 viktsppm pa djupet 200 respektive 400 um). Den flacka profilen kan dock
motverkas av om karnbildning sker pa andra stallen &n bara i korngranser. Som jamforelse
har SKB som designkrav att kornstorleken skall vara <360 pum. Inverkan av laddningstid
har ocksa modellerats och visar att vatehalten initialt 6kar i matrisen, men sa snart
bubblorna borjar bildas minskar halten i matrisen eftersom bubblorna tar upp vatet.
Ytterligare inflode av vate fran ytterytan stannar i de ytliga bubblorna. Med tiden nas ett
stationart tillstand dar inflodet balanseras av utlackage fran bubblor vid ytan och
utdiffusion.

Slutsatsen fran dessa studier ar att vate endast tranger in i ett tunt ytskikt i kopparn, och
redan pa ett djup av 300 pm é&r vatehalten under eller langt under det krav pa <0,6
viktsppm som SKB har som designkrav. De mekaniska egenskaperna hos koppar som
haller sig inom detta krav har provats i den omfattande kryp- och dragprovningen av
SKB:s koppar (se t ex krypoversikten TR-09-32 och kapsellinjerapporten TR-10-14). Hoga
vétehalter uppmaétta i folier av t ex Martinsson och Wu (2008) &r inte representativa for
den planerade designen av kopparhdljet till kapseln.

Slutsatser

SKB anser fortsatt att det vetenskapliga stodet for existensen av den pastadda
korrosionsprocessen &r svagt. De teoretiska studier som tillkommit (Macdonald och
Sharifi-Asl, 2011 samt Korzhavyi m fl, 2012) ger ingen anledning att omprdva denna
slutsats. Den experimentella studien av Becker och Hermansson (2011) bekréftar
observationerna av vatgasutveckling i experimenten av Hultquist m fl, men ger inget nytt
stod for att anta att vatgasen orsakas av kopparkorrosion pa det sétt som anges av Hultquist
m fl.

SKB anser vidare att det ar 6nskvart att finna en forklaring till vatgasutvecklingen i de
citerade experimenten och driver ett forskningsprogram i detta syfte.
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| sakerhetsanalysen SR-Site visades att om processen skulle finnas pa sa satt som pastas i
t ex Szakalos m fl 2007 har den liten betydelse for kopparkapselns livslangd i ett slutforvar
i Forsmark. De kompletteringar till redovisningen i SR-Site, som pa SSM:s begéran
lamnats ovan, visar fortsatt att om processen skulle finnas har den liten betydelse for den
langsiktiga sakerheten for samtliga fall dar kvantitativt underlag finns for berakningar. For
ett fall med mikrobiell konsumtion av vétgas och dar bufferten tanks eroderad sa att
kopparkapseln ar direkt exponerad for grundvatten kombinerad med ett antagande om den
foreslagna processen krévs ytterligare underlag for att gora en rimlig uppskattning av
omfattningen. Ett av experimenten inom SKB:s forskningsprogram kring kopparkorrosion
I rent vatten syftar till att studera eventuell inverkan av mikrober, medan
huvudinriktningen i programmet ar att klarlagga orsaken till de observerade
vatgasutvecklingarna.

SKB avser att senast 2013-06-30 till SSM ge en uppdaterad redovisning av kunskapslaget

kring den av Hultquist m fl pastadda korrosionsprocessen samt av dess hantering i
analysen av langsiktig sakerhet.

Med vanlig halsning

Svensk Karnbranslehantering AB
Ké&rnbrénsleprogrammet

Helene Ahsberg
Projektledare Tillstandsprovning
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