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Svar till SSM pa begaran om komplettering av ansokan om utokad verksamhet
vid SFR - bildning av kolloider

Stralsakerhetsmyndigheten, SSM, har i sin skrivelse till Svensk Karnbranslehantering
AB, SSM2015-725-42 daterad 2016-10-07 begart fortydligande information om
kolloider.

SKB 6versander harmed begarda komplettering. Leveransen bestar av detta brev och
tillhérande bilaga.

1. En uppskattning av hogsta mgjliga koncentrationer (i mol per liter
vatten) av Pu och Am i olika delar av forvaret, baserat pa inventarierna
av Pu och Am och mangder av porvatten och fritt vatten i respektive
forvarsdel.

SKB:s svar:

Hogsta mojliga l6sta koncentrationer av Pu och Am i olika férvarsdelar har
beréknats (se bilaga). Berakningarna ar baserade pa inventariet i respektive
forvarsdel (SKB 2014, Tabell 3-16) dar aktiviteten (Bq) for samtliga isotoper
omréknas till substansméngd (mol) som sedan antas upplésas i vattenvolymen i de
olika forvarsdelarna. Vattenvolymen beraknas fran porvatten och fritt vatten i
forvarsdelarnas avfall, kringgjutningsbetong (grout) och konstruktionsbetong (for
forvarsdelarna 1BTF och 2BTF har dven makadamaterfylinad och fri volym som
omsluter avfallssektionerna inkluderats). Dessa volymer redovisas i SKB (2014,
bilaga A).

I berékningen av maximala totalhalter av respektive element (Pu och Am) har
substansméangder av samtliga isotoper som kvantifierats i inventariet summerats
for var och en av de olika forvarsdelarna. De berdknade maximala totalhalterna i
forvarsdelarna Silo, 1BMA, 2BMA och BTF (medelhalt baserat pa 1BTF och
2BTF) redovisas i tabellen nedan. Ovriga forvarsdelar har liknande eller lagre
berédknade maximalhalter.

Silo 1BMA 2BMA BTF (medel)
Ciot (Am) 1,0-10" M 2,4-10° M 2,0-:10°Mm 2,2-10"' ™M
Ciot (PU) 6,5-10° M 1,7.10°Mm 2,2:10°M 1,3:10°M™m
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2. En jamforelse av de mojliga koncentrationerna av Pu och Am (erhéallna
fran punkt 1) med deras respektive losligheter i slutforvarsmiljon dvs.
med hansyn till forvantade redox- och pH férhallandena samt
koncentrationer av komplexbildare.

SKB:s svar:

Vattensammansattningar representativa for olika degraderingstillstand for cement
har beréknats for att uppskatta forvantade variationer i kalciumkoncentrationer
och pH i forvarsmiljon. Dessa berékningar redovisas i bilaga. Vattnens pH
forvantas sjunka i takt med cementdegraderingen fran 13,1 (farsk cement) till 9,7
(kraftigt degraderad cement). Berdkningarna av vattensammansattningarna har
dessutom gjorts for tva redoxforhallanden (Eh = 0 och beréknat Eh for anaerob
reduktion av jarn vid jamvikt med magnetit). Eh varierades for att undersoka
effekten av osakerheter i vattnets reduktionsforhallanden pa nuklidernas
lésligheter, dven om vattnet i forvaret i huvudsak forvantas vara starkt
reducerande Over tid (Duro et al. 2012). Léslighet av Pu och Am i de olika
vattensammansattningarna har beraknats bade med och utan komplexbildare (ISA
och EDTA) vars koncentrationer i de olika forvarsdelarna uppskattats och
redovisats i Keith-Roach et al. (2014). Resultaten visar att de maximala
koncentrationerna av Pu och Am i nérvaro av organiska komplexbildare,
understiger l6slighetsbegransningen i samtliga forvarsdelar utom i siloforvaret for
de beraknade fallen. | de férvarsdelar dar I6slighetsbegransningen underskrids
forvéntas kolloidbildning inte vara termodynamiskt gynnsam. Resultaten visar
samtidigt att de maximala koncentrationerna i siloférvaret antingen overstiger
l6slighetsbegransningarna (koncentration i jamvikt med kolloidala, amorfa eller
kristallina faser) eller &r ndra jamvikt med kolloidfaser for de flesta beraknade
vattensammansattningarna. Detta forutsatter dock en osannolik situation dér
momentan uppldsning av inventariet intréffar samt att ytkomplexering av l6sta
nuklider pa cementbaserade material uteblir.

Med hansyn taget till adsorption av Pu(IV) och Am(l11) pa cementbaserade
material i forvaret forvantas de maximala koncentrationerna i vattenfasen sjunka
kraftigt (mer &n fyra storleksordningar enligt berédkningar i kapitel 3.3 i bilagan)
till nivaer avsevart under l6slighetsbegransningarna. Detta medfor att den
termodynamiska forutsattningen for bildning av Pu(1V) och Am(l11) kolloider
ocksa ar osannolik i siloforvaret dven med antagandet om omedelbar upplésning
av nuklider i inventariet.

En mer detaljerad beskrivning av l6slighetsberakningarna ges i bilagan.

3. Redovisning av risk for av bildning av egenkolloider (eng. intrinsic
colloids) av Pu och Am samt bedémning av kolloidal stabilitet i de
forvarsdelar dar loslighetsbegransningar overskrids. | redovisningen bor
inga teoretiska analyser eller experimentella resultat som visar inverkan
av tva motstridiga faktorer, vilka ar forhallandevis hogt pH och hog
koncentration av divalenta katjoner fran gruppen alkaliska
jordartsmetaller (framst Ca"). Dessa faktorer gynnar respektive
missgynnar kolloidbildning och kolloidal stabilitet

SKB:s svar:

En utforlig beskrivning av relevanta experimentella studier vad géller stabilitet av
Am och Pu kolloider redovisas i bilagan. Av dessa studier framgar att fyrvarda
kolloider (Pu(IV)0O,) tenderar att vara relativt stabila under de alkalina
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forhallanden som kan forvantas i forvaret. Det finns inte heller ndgot stod for att
dessa kolloider skulle destabiliseras vid hdga jonstyrkor. Detta gor att risken for
att Pu(1V) kolloider ska bildas far antas vara stor om I6slighetsbegransningen for
dessa 6verskrids. Experiment visar dock att kolloidpartiklarna ater 16ser upp sig
vid utsp&dning under Ioslighetsprodukten.

Trevarda kolloider (Pu(l11)(OH); och Am(111)(OH)3) tenderar att destabiliseras i
betydligt storre utstrackning an PuO, vid de pH och jonstyrkor som férvéntas i
forvaret. | bilagan redovisas ett antal studier som indikerar att de trevarda
kolloiderna tenderar att aggregera, koagulera och 16sa upp sig vid de forvéntade
jonstyrkorna och pH-forhallandena i forvaret. Stabiliteten bedoms darfor vara
relativt 1ag for egenkolloider av Pu(I11) och Am(I11) i jamforelse med fyrvérda
kolloider (PuO,) under forvantade forvarsforhallanden.

4. Om behov foreligger, redovisning av mojlighet fér bentonit i silon att
filtrera egenkolloider bestaende av Pu och Am.

SKB:s svar:

Fysikalisk filtering (dar partiklar hindras att passera genom ett porsystem pa grund
av deras storlek) av kolloidala partiklar, av den storleksordning (nanometer) som
egenkolloider kan utgora, i lagt kompakterad bentonit kan betraktas som
osannolik. Det kan darfor inte forvéntas att egenkolloider bestaende av Pu och Am
filtreras fysikaliskt i bentoniten i Siloforvaret i ndgon storre utstrackning. Daremot
finns flera studier som visar pa stark ytkomplexbildning mellan radionuklider
inklusive Am och Pu och montmorillonit i bentonit. Dessa starka interaktioner kan
forvantas reducera mangden egenkolloider i vattnet och darmed betraktas som
kemisk filtrering i bentoniten. En genomgang av relevanta experimentella studier
inom detta omrade och modellering av ytkomplexering ges i bilagan.

5. Kvantifiering av forhallandet av sorption av radionuklider pa ytan av
cementkolloider till sorptionen av radionuklider pa ytorna av
cementmatrisen i slutférvarsmiljon

SKB:s svar:

SKB lat under ar 2014 analysera forekomsten av cementkolloider i olika typer av
prover. Huvudsakligen har tva olika typer av prover undersokts. Typ 1 har utgjorts
av prover inom SKB:s projekt ”Concrete and clay” dér olika typer av
avfallsmaterial placerats i stalbehallare fyllda med grundvatten fran Aspo-
anlaggningen samt krossad cement. Dessa prover finns i detalj beskrivna i
Martenson (2015). Typ 2 har utgjorts av prover fran ett materialutvecklingsprojekt
inom Projekt SFR-utbyggnad och tillverkningen av dessa prover beskrivs i detalj i
Lagerlund et al. (2014). Proverna analyserades under ar 2014 med avseende pa
bland annat forekomst av kolloider enligt metoder och med resultat i detalj
beskrivna i Wold (2015). Sammanfattningsvis kunde inte analyserna pavisa
forekomst av kolloider dverstigande forvantad bakgrund i nagot av de prov som
endast inneholl ren cement. Det beddms dérfor att sorption av radionuklider till
cementkolloider sker i mycket begransad omfattning eftersom férekomsten av
cementkolloider ar liten. Detta bekraftas dessutom av experiment som redovisas i
bilagan dar mobilisering av Th(1V) med cementkolloider &r liten pa grund av den
laga halten kolloider.

6. Stabilitet for bildade cementkolloider i slutforvarsmiljon
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Med hanvisning till svaret pa foregaende fraga bedéms cementkolloider vara
mycket instabila i en slutférvarsmiljo.

Med vénlig halsning

Svensk Karnbranslehantering AB
Projekt SFR Utbyggnad

Peter Larsson
Projektledare

Bilagor

1 Supplementary information on colloid interactions in SFR. SKBdoc
1569690 ver 1.0, Svensk Karnbranslehantering AB.
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