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Nytt 6ppet brev som svar pa ditt svar daterat 2014-01-09

Baste Mats!

Tack for ditt svar daterat den 9 januari'. Det har dréjt en stund innan jag aterkommer, men
som du vet har jag bl.a. haft en utdragen kommunikation med din kollega Mikael Ottosson fér
att fa klarlagt hur stor utgasningen av vate varit i det stal ni har anvant i er férsdksutrustning.
Jag aterkommer till den fragan nedan, men det som féranledde kommunikationen med Mikael
var att er uppdragsgivare, SKB, den 7 januari slutligen, tillsammans med protokollet,
offentliggjorde den presentation som Mikael holl pa SKB:s referensgruppsmote den 3:e
oktober®. Darmed kan alla ta del av det 4ven i media omdiskuterade diagrammet som visar
med hur stor hastighet vatgas lacker in i era férsdksutrustningar.

| dagarna har SKB publicerat er rapport med resultaten av vad ni anser vara sex manaders
forsok — egentligen nagon slags delrapport. Men, jag menar att rapporten maste reflektera all
den kunskap som ni haft till och med hdsten 2013. Det gér inte att bortse fran kunskap som
framkommit efter de sex férsta manaderna om den borde paverkat er analys av resultaten.
Det har inte skett.

Jag anser att detta ar djupt olyckligt. Jag hade trott att ni sjalva skulle ha bade den
vetenskapliga skickligheten och den vetenskapliga integriteten och etiken att antingen stoppa
publiceringen eller skriva om rapporten for att redovisa pa ett korrekt satt det ni har kommit
fram till, eller borde forstatt att ni kommit fram till. Om jag har forstatt vad som ar, eller kan
vara, fel borde ni ocksé kunna gjort det.

Nu har ni i vissa avseenden modifierat texten jamfért med det utkast som referensgruppen fick
ta del av i juni 2013. Men det hela ger ett markligt intryck. Ni konstaterar i slutversionen pa fler
stallen jamfort med i utkastet till exempel att det lacker vatgas som kan férklara olika fenomen.
Men ni tar inget helhetsgrepp pa vatgasproblematiken.

Ni har tydligen inte forstatt, eller vagrar redovisa, hur stort problemet med en hdg
vatgasbakgrund ar fér att kunna dra nagra slutsatser av ert arbete. Eller for den delen vilket
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problem kan ha orsakats genom att ni valt att genomféra den sarskilda ytbehandling av
koppar som ni gjort for att skapat s.k. "Uppsalakoppar”.

For mig ar det tydligt att slutsatserna i rapporten i stort sett saknar vetenskaplig relevans. Jag
gar i brevet igenom ett antal faktorer som jag menar visar det.

Jag vet inte om det ar oskicklighet, nonchalans eller otur som gjort att ni har hamnat i den
situation ni ar i. Ni har for det forsta inte haft kontroll pa vilket stal ni har anvant i utrustningen,
eftersom ni inte verkar ha ansett att det spelat nagon roll. Ni har inte undersékt, eller inte
lyckats med att undersdka hur mycket vatgas som utgasas fran stélet in i matdelen eller in i
forsoksdelarna i era utrusningar innan ni paborjat forséken. Ni har anvant darfor anvant ett
stal som har alldeles fér hog vatebakgrund for att era férsok éverhuvudtaget skulle ha kunnat
bli relevanta.

Ni har dessutom inte upptackt vatgasproblemet eftersom ni har haft ett betydande lackage av
vate ut ur er utrustning, kanske orsakat av hur ni behandlat utrustningen innan ni kort igang
forsdken. Detta har lett till flera fel.

Ni har dessutom varken haft kunskap om hur ett palladiummembran fungerar i en kvavgas
miljo eller haft tillrécklig kvalitetssakring for hur ni anvéant glas i era utrustningar.

Men, det som fdrmodligen ar viktigast av allt ar att ni har genomfért en specialbehandling av
kopparytorna i era foérsék pa ett satt som kan paverka resultaten. Jag gar mot slutet av brevet
igenom denna fraga i detalj. Det ar fortfarande en hypotes, men det finns en betydande
mojlighet att ni passiverat kopparytan mot korrosion. Detta maste utredas.

Jag gar igenom dessa fragestallningar en efter en i brevet. Du far ha férbiseende med att jag
ibland i brevet beskriver saker som ar uppenbara fér bade dig och mig. Detta ar ett 6ppet brev
och jag maste forsoka se till att aven de som inte ar lika initierade far en chans att folja med i
de relativt komplicerade fragor som vi diskuterar.

Brevet har ocksa blivit langt. Aven om det finns mycket av vikt att Iasa pa vagen ar det jag
sager mot slutet formodligen det viktigaste eftersom jag tror att det rér en fundamental fraga
for att forsta de resultat ni fatt i era forsok. Den om vad ni astadkommit vid ytbehandlingen av
era kopparbitar. Jag har redan i mitt forra brev féreslagit enkla forsék for att avsloja om sa ar
fallet. Jag insisterar pa att ni gér dessa nu och redovisar resultaten sa fort som mgjligt.

Men frdgan om ytbehandlingen, som behdver utredas mera, ar i sig inte avgérande for att er
tolkning av resultaten i er rapport i stort sett ska sakna vetenskaplig relevans. Det racker med
vatgasbakgrundsproblemet for att omkullkasta er analys av de resultat ni redovisar. Enligt min
mening du bor se till att SKB drar tillbaks publicering av rapporten SKB R-13-31°. Det ar viktigt
inte minst med tanke pa att det vetenskapliga ryktet som den institution som du arbetar p3 inte
ska undergravas.

Felaktigt val av rostfri stalsort

Lat oss boérja med ert val av stal for att bygga era férsdksutrustningar. Fran ditt brev, och fran
min kommunikation med Mikael, har jag forstatt att ni tror att i stort sett allt stal &r anvandbart
for utrustningen i de férsok ni utfort. Bara det var en stalsort som normalt anvands i system for
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ultrahdgt vakuum. Saledes skulle det inte ha spelat nagon roll om ni anvande stalsort 304L
eller 316L, eller vilken leverantér ni kopte det ifran.

Ni har antagit att de nivaer p& utgasningen av vate som ni matt upp, nar ni antligen brytt er om
att mata hur stora de ar, ar representativa for allt stal. Sa ar det naturligtvis inte. For att fa de
korrosionsforsdk som ni utfort att fungera sa maste utgasningen av vate i stalet vara valdigt
lagt. Darfér maste en leverantdr valjas som kan leverera sadant stal. Det kan till och med vara
svart att fa tag pa ratt stal. Och sedan maste det naturligtvis ha verifierats att utgasningen av
vate ar sa lag i det stal som inkdpts att den inte stér den korrosionsprocess ni skulle
undersbka. Detta ska sjalvfallet goras experimentellt innan korrosionsférsdken pabodrjas.

Sedan till valet mellan stalsorterna 304L och 316L. Den vanligaste och enklaste rostfria
stalsort som finns pa marknaden ar 304L, vanligen kallad 18/8. 316L &r mer legerat och
avsevart mer korrosionsresistent och kallas ofta for syrafast rostfritt stal. | mitt férsta brev bad
jag dig kontrollera om ni verkligen anvant 316L i utrustningen sdsom var redovisat i utkastet till
rapporten SKB R-13-31 "Koppars korrosion i ultrarent vatten”. | ditt svar och i slutversionen av
rapporten, redovisar du tydligt att s& inte var fallet. Ni har anvant stalsorten 304L och du
skriver dessutom att det var det ni efterstravade att ha i hela utrustningen. | ditt brev far du det
att verka som om det inte spelat nagon roll.

Detta &r anmarkningsvart. Du och din grupp har redan fran projektets borjan fatt information
fran referensgruppen att det ar viktigt att valja ratt stal. Det maste vara stal men mycket lag
utgasning av vate och det ska vara stalsorten 316L. Skalet till att det ska vara 316L i
utrustningen ar att den legeringen skiljer sig fran 304L i att den innehaller molybden. Genom
att anvanda molybdenlegerat stél minskar riskerna for mikroskopisk pittingkorrosion
(punktfratning) i narvaro av vatten/vattenanga. Pittingkorrosion genererar vatgas, och
paverkar darigenom direkt méjligheten att mata en eventuell korrosion av koppar. Aven
villkoren for korrosionsprocessen paverkas.

Fragan om vilket stal ni anvant har dessutom blivit en fraga for offentlig kontrovers. Du har pa
Karnavfallsradets mote fran podiet markerat at Peter Szakalos i auditoriet att ni minsann
anvant ratt stal. Trots att ni inte har haft en tillracklig kvalitetssakring for att saga det. Jag
tycker att du ar skyldig Peter en ursakt.

Ho6g utgasning av viéte i den rostfria utrustningen

Ni har alltsa anvant stal av fel sort i ert forsok. Ni har dessutom efterstravat att anvanda en
stalsort, 304L, som kan generera vatgas vid kontakt med vatten eller fuktig luft. Men detta ar
anda ett mindre problem i det stora hela. Ett mycket stérre problem ar att ni har anvant ett stal
med hdg utgasning av vate. Och inte undersokt det. Bade 304L och 316L kan ha hdg eller lag
utgasning av vate, det ar en fraga om leverantor. Men det maste kvalitetssakras att
utgasningen av vate ar lag.

Det gjorde ni inte pa ett riktigt satt forran forsdken var pa vag att avslutas. Men da upptackte
ni att det fanns en hég vatebakgrund fran det stal ni anvant. Det var detta som framkom
muntligt under Mikael Ottossons presentation pa referensgruppsmotet den 3:e oktober forra
aret. Och som aven fanns beskrivet pa en bild i hans presentation.

Redan den 28:e juni hade ett utkast till rapport fran era férsok skickats ut till referensgruppen
utan att uppgiften att det fanns en hog utgasning fran stalet fanns med i rapporten. Trots att
det var en uppgift som var valdigt viktig for att forsta de resultat som ingick i rapporten och fér
att forsta vardet av forsoken. Detta ledde till att KTH-forskarna i gruppen till slut vagrade
kommentera rapporten och senare till att tva av dem lamnade gruppen eftersom ni och/eller
SKB inte gick med péa att dra tillbaks rapporten for att komplettera den med information om
denna felkalla.

Den presentation som Mikael Ottoson gjorde pa referensgruppsmotet den 3:e oktober, och
dar varken ni eller SKB ville slappa presentationen annat an till en journalist innan protokollet



var klart, ledde till en offentlig kontrovers. Peter Szakalos hade en minnesbild av att Mikael var
nagot nedstdmd av att den utrustning som ni hade byggt inte var anvandbar till de férsék som
ni utfort. Peter minnesbild var att det kunde ha rort sig om att det kunde bli ett s hogt tryck
som 1 mbar vatgas fran stélet i utrustningen under férsdket. Detta fornekades offentligt av dig
och du angrep Peter i media for att han hade fel.

Eftersom den presentation som Mikael Ottosson gjorde pa mdétet den 3:e oktober blev offentlig
for alla i bérjan pa januari gar det nu att se den information om utgasning av vatgas som
visades pa motet. Presentationen bifogas som bilaga 1. Den aktuella bilden &r den som finns
nertill pa sidan fem i presentationen och den finns aven i figur 1 pa nasta sida.

Tryckokning nya locket blindat

Trycklogg bara Locket

0,8 e00000 6

50,0000 0’5
0,6
_ g 40,0000 10,4 =
5 o
] = — A
£04 30000 10,3 — Serie1
3 Linjar (Seriel)
x
£
E- 20,0000
-
0,2
10,0000
0,0000
2013-06-05 00:00 2013-06-25 00:00 2013-07-15 00:00 2013-08-04 00:00
Tid
0 500 1000 1500
timmar

Figur 1. Nedre bilden pa sidan 5 av Mikael Ottossons rapport pa referensgruppsmoétet
2013-10-03 (tryck i Torr och mbar och tid i timmar tillagt i blatt)

Det som ar tydligt i diagrammet ar att det som mats ar tryck éver tiden. Det ar fragan om en
linjar 6kning av trycket. Vad som daremot ar valdigt svart att se ar hur hogt trycket &r. Den
skala som anvands ar namligen valdigt svar att tolka. Jag vill pasta att ingen som sitter och
tittar pa presentationen skulle kunna ha tolka skalan pa plats. Det ar fullt mgjligt att det pa
motet har diskuterats vad det ar for varden, men det star inget om det i protokollet.

Som jag namnde tidigare har jag haft en langre kommunikation med Mikael Ottosson — du
uppmanade ju till det i ditt svar — for att forstd vad som egentligen sags i diagrammet. For det
forsta sa klargjorde vi vad skalan ar pé trycket till vanster.

Vardeskalan i diagrammet anges som Tryck x 10 (mtorr) vilket ar lite forvirrande. Jag fragade
alltsd Mikael vad vardena pa skalan var i Torr och fick svaret att "full skala pa y-axeln ar 0,6

* Hela protokollet finns hér: http://www.mkg.se/sjuttonde-motet-for-referensgruppen-for-skbs-
kopparkorrosionsforskning
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Torr”. Se bilaga 2. Jag har lagt in tydligare varden i blatt mellan 0 och 0, 6 torr i figur 1. Det gér
det lattare att jamféra med resultaten fran andra tryckméatningar som ni gjort i Uppsala.

Enheten for tryck anges diagrammet i torr (mmHg) i stéllet fér bar®, den som vanligast i
resultatredovisningar fér andra forsdk som rort kopparkorrosion i rent syrgasfritt vatten. Men
det gar ju att konvertera mellan enheterna. 1 bar = 750 Torr, d.v.s. 1 Torr = 1,33 mbar
(millibar, tusendels bar). Det goér det mgjligt att Idgga in en ungefarlig skala i mbar i
diagrammet. Aven det ar gjort i diagrammet i blatt. Vardena i mbar gér det enklare att jamféra
med tryckmatningar i diagram med resultat frdn andra forskargrupper, nagot som gérs nedan.

Det ar inte heller Iatt att se vad tidsskalan ar eftersom det ar datum som anges i stallet for hur
manga timmar férsdket pagatt. Det ar ca 20 dagar mellan varje bredare streck vilket ar ca 480
timmar = 500 timmar. Detta ar inlagt i diagrammet i blatt.

Efter att ha klargjort enheter och matvarden i diagrammet ar det dags att koppla det till hur
kurvan, eller snarare linjen, har uppmatts.

Jag borjar med att beskriva huvudupplagget i era era undersokningar. Forsdken ar uppdelade
i tva delar. En del dar det gors forsok med slutna forsdksutrustningar med avsikt att mata
tryckokning fran eventuell vatgas fran kopparkorrosion. Denna del av férsdken liknar de som
tidigare utférts av Hultquist, Szakalos m.fl. vid KTH och Becker & Hermansson vid Studsvik.

En annan del av undersékningen ar forsok med stalbehallare som star med en 6ppning uppat
och med ett palladiummembran i locket. | dessa 6ppna forsdk mats inte trycket eller hur
mycket vatgas som kan komma fran kopparkorrosion utan det ar bara av intresse att
undersbdka kopparytan efter att forsoket har pagatt ett tag. Bagge utrustningarna star i en stor
handskbox som &r fylld med kvavgas. Det finns tre slutna utrustningar och fem éppna. Detta
visas i figur 2 nedan som tagits fran sidan 15 i slutversionen av rapport SKB R-13-31°.

P& nasta sida finns figur 3 som innehaller en skiss och en bild av den férsdksutrusning som
anvands i de tre slutna fors6ken med tryckméatningar. Figuren &r tagen fran sidan 18 i
slutversionen av rapport SKB R-13-317.

Handskbox
Main 1 Reference 1 Reference 2 1 man 3 man 6 man
M [ [
[ ] [ ] [ ]
@] (| |
9 man 12 man
[ 1

Figur 2. En bild som visar de tva olika experimentuppséttningarna; de tre slutna férséken med
tryckmétning till vénster och de fem éppna férséken till héger. Allt inneslutet i en kvdvgasfylld
handskbox.

® 1 bar ar enkelt sagt ungefar det normala atmosfarstrycket.
® Se not 2.
” Se not 2.
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Figur 3. Skiss och bild av den slutna férséksutrustningen

Det syns tydligt i skissen (a) och bilden b) i figur 3 att utrustningen ar uppdelad i en 6vre del
och en undre del. Mitt emellan finns ett "lock” dar det sitter ett palladiummembran. Jag har lagt
in en extra markering i blatt av "locket”. Locket har inte varit tatt under férsoken, men det
aterkommer jag till nedan. Det som visas i tryckdiagrammet i figur 1 &r en matning med den
ovre delen och ett nytt och tatt lock fastsatt nedtill. Locket ar "blindat” vilket betyder att
palladiummembranet ar ersatt med ett annat material, i detta fall silver, som inte slapper
igenom vate.

Det som visas i diagrammet ar alltsa en tomkdrning av den 6vre delen. Efter en hel del
mejlvaxling med Mikael bekraftade han att eftersom den évre delen har en volym péa ca. 76
cm?® och den undre delen ca 200 cm® s& skulle en tomkérning av hela volymen, med ett 6ppet
och tatt lock mellan delarna, ge en kurva som liknar den i diagrammet i figur 1. Den exakta
lutningen skulle bero pa skillnaden i volymer och ytor for hela utrustningen jamfért med bara
den Ovre delen, men som Mikael redovisat till mig i ett meddelande den 6:e februari: "Ett helt
tatat system kommer att ge en tryckdkning (som funktion av tiden) i samma storleksordning
som [matningen med den dvre kammaren med] det blindade locket”. Se bilaga 3. Det betyder
att om ni innan fors6ken paborjades hade testat hela utrustningen utan palladiumlock mellan
den 6vre och undre delen foér att mata bakgrundsnivan for utgasning av vate sa hade ni fatt en
liknande kurva som den i figur 1.

| den 6vre delen 6kar bakgrundstrycket i figur 1 till 0,7 mbar pa ca. 1 500 timmar. Ni har sjalva
konstaterat att det ar vatgas som ger trycket. | hela utrustningen skulle en tomkoérning utan
kopparprover i vatten ge ett bakgrundstryck pa ungefar samma varde efter samma tid. Men
Okningen slutar ju inte, utan efter den dubbla tiden sa skulle vardet kunna var dubbelt s& hogt.

Innan jag fortsatter vill jag aterga till kontroversen om vad som diskuterades pa
referensgruppsmotet den 3:e oktober i fraga om vatgastrycket fran utgasning av vate fran
stalet. En frAga som dessutom blev diskuterad i media. Jag masta saga att jag svart att forsta
hur du har kunnat saga att Peter Szakalos hade fel nar han sagt att det handlat om tryck fran
utgasning av vate fran stalet pa i storleksordningen 1 mbar. Det ar ju det som diagrammet i
figur 1 visar. Aven har tycker jag att du ar skyldig Peter en ursakt.



Problemet med en hég véatebakgrund i en lackande utrustning

Det ar nu viktigt att forstd hur den hdga vatgasbakgrunden fran det felaktigt valda stalet kan
ha paverkat era foérsék. Jag bérjar med att diskutera tryckmatningarna i de slutna férséken
som skulle mata eventuell vatgasavgivning fran korrosion av kopparbiten i det rena vattnet i
den undre delen.

| figur 4 pa nasta sida visas resultaten i ett diagram fran de tre forsdken med slutna
utrustningar dar trycket matts. Diagrammet ar taget fran sidan 28 i slutversionen av rapport
SKB R-13-31. Det férsok dar det finns en kopparbit som underséks heter "Main 1”. Det finns
tva referensforsok utan koppar som heter "Reference 1” och "Reference 2”. Ett av
referensférsdken har startats lite senare an det andra.

Det som syns i diagrammet &r att det sker en tryckdkning i alla férséken dven om
tryckdkningen ar lite hdgre i "Main 1” dar det finns koppar. Det som &r intressant ar vad det ar
for varden som uppmats. Har ar trycket angivet i Torr. Det hdgsta trycket ar ungefar 0,07 Torr,
d.v.s. mindre an 0,1 Torr for "Main 1”. Referensférsdken ger annu lagre tryck.

Det tar ungefar 1 000 till 1 500 timmar for trycket att na upp till en jamvikt i alla tre férsdken.

Lat oss nu ga tillbaks till diagrammet i figur 1 dar trycket pa vatgasbakgrunden fran utgasning
av vate visas. Dar ar trycket 0.4-0,5 Torr efter 1 000 till 1 500 timmar och trycket fortsatter att
Oka. Trycket i forsoken ar alltsd ar bara en brakdel av trycket som kommer fran utgasning av
vatgas fran stalet. Nagot ar uppenbart fel.

0.08 I
—NMain 1

0.075 —Reference 1 |
—Reference 2

0.06
0.05

0.04

Pressure [Torr]

0.03
0.02

0.01 -

Time [h]

Figur 5-2. Gastryck som funktion av tiden i de tre uppstdllningar som var anslutna fill fryckmditningssystem.
Reference 2 tillkom pa ett senare stadium i och med att den forsags med annan tétning.

Figur 4. Resultaten fran tryckmétningarna i de tre slutna férséksutrustningarna.

For mig ar det oklart nar och hur ni i Uppsala upptackte att det fanns en lacka i locket som
sitter mellan den 6vre och den undre delen av utrustningen. Locket dar palladiummembranet



sitter. Men ni berattade att ni hade upptackt det pa referensgruppsmoétet den 25 mars, 2013.
Hur ni undersokt lackaget beskrivs i minnesanteckningarna och i din presentation fran métet®.

Ni har fyllt p4 med vatgas i den évre kammaren i forsOksutrustningarna och sedan matt trycket
nar vatgasen férsvinner ut kammaren. Enligt minnesanteckningarna fran motet s& galler for
foérsoket med koppar, Main 1, att "vid ett totaltryck av 0,067 Torr diffunderar hela flédet av
vatgas genom palladiummembranet ut i boxen”. Det &r samma varde som uppmats som
jamviktstryck i forsoket och som syns i figur 4. Det innebar att i stéllet for att bygga upp ett
hogt tryck i forsdket sa har det vate som kommer fran utgasning lackt ut genom locket.

Enligt minnesanteckningarna sager ni att vatgasen forsvinner ut sidleds genom
palladiummembranet. Jag undrar om det ar sa. | s fall borde trycket i huvudférséken och de
tva referensférsdken varit ungefar lika stort. Det ar ju &nda avsevarda mangder vatgas som
strbmmar in i den 6vre delen av utrustningen fran stalet. Min gissning ar att det som syns vid
matningarna av jamviktstrycket i "Reference 1” och "Reference 2” i figur 4 ar att lackorna for
vate i alla de tre utrustningarna varit relativt stora, men att de varit lite storre i de tva
referensutrustningarna. Det "resultat” som visas i figur 4 ar alltsa bara ett varde pa hur mycket
de tre olika utrustningarna lacker®. Jag har som bilaga 5 lagt till den bild dar man ser
resultaten av matningarna nar vatgas forts in i den évre kammaren i "Reference 1” och
"Reference 2”

Jag minns val referensmétet den 24 augusti, 2012, da du presenterade de forsta resultaten
fran tryckmatningarna i en tidig version av diagrammet i figur 4. Vi satt och forsokte forsta
varfor trycket i forsdket med koppar hade 6kat mindre an det hade gjort i de férsok som
Hultquist, Szakalos m.fl. och Becker & Hermansson vid Studsvik genomfoért. Tryckdkningen
var bara en tiondel sa stor. Och sa forsokte vi forsta varfor det fanns en tryckdkning i de
bagge referensutrustningarna. Det fanns bland annat en teori om att det fanns en
kopparpackning i forsoket "Reference 1” som skulle kunna avge vatgas. Darfér hade forsoket
"Reference 2” startats med en silverpackning i stéllet.

Det ar nagot av en ddets ironi att ni inte lyckades att fa nagon av referensutrustningarna mer
tat an vad ni uppnatt i huvudférsodket. | sa fall hade trycket fran utgasningen av vate fran stalet
i en av dessa blivit hogre an i forséket med koppar. Da hade vi alla férstatt att det var nagot fel
mycket tidigare. Nu blev det inte sa™.

Vi kan alltsa konstatera att eftersom era utrustningar har lackt har det inte funnits nagon
mojlighet att mata eventuell vatgas som kan ha kommit frdn kopparkorrosion i "Main 1”. Men
det ar varre an sa. Och det var det som Mikael Ottosson enligt uppgift var nedstamd 6ver pa
referensgruppsmotet den 3 oktober i fjol.

Det ar naturligtvis méjligt att jamfora den tryckdkning som kommer fran utgasning av vatgas i
er 6vre kammare med den tryckdkning som uppmatts i forséken med liknande utrustning som
genomforts av Hultquist, Szakalos m.fl. vid KTH och Becker och Hermansson vid Studsvik.

| figur 5 och 6 pa nasta sida visas nagra diagram med matningar gjorda vid KTH. Det ar
mycket detaljer i diagrammen och den som vill forstd mer av vad det ar som visas hanvisas till
de publikationer de kommer ur. Det jag vill visa med diagrammen ar att skalan pa de tryck av

8 Minnesanteckningarna och presentationen finns har: http://www.mkg.se/femtonde-motet-for-
referensgruppen-for-skbs-kopparkorrosionsforskning .

° | slutversionen av rapporten SKB R-13-31 beskriver ni pa sidan 20 hur ni férsdkt urbaka/urgasa hela
utrustningen innan ni kor igang férsdken. Ni har da hettat upp hela utrustningen inklusive "locket” med
palladiummembranet forst till 120° och sedan till 170°. Det &r mycket mdjligt att detta gett upphov till
lackage i packningar.

' Pa sidan 45 i slutversionen av rapporten SKB R-13-31 finns ett diagram som visar resultaten av era
vatgasinblasningsforsok i den évre kammaren. Diagrammet finns som bilaga 5. Det &r intressant att
Referens 1 efter forsdket hamnar pa ett hdgre jamviktstryck an innan férséket, och faktiskt &ven hogre
an Main 1. Det verkar faktiskt som om férsoket tatat till utrustningen lite.
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vatgas som mats upp ligger inom ett intervall upp till ca. 1 mbar. Detta innebar att den vatgas
fran utgasning av stalet som ni anvant i Uppsala hade dolt tryckdkningen fran den
kopparkorrosion som hade kunna komma fran koppar i en utrustning med ett tatt lock med
palladiummembran.
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Figur 6. Tryckbkningsdiagram fran foérsok gjorda 2012 av Hultquist m.fl. vid KT

" Figur 2 i artikeln Hultquist et al., "Water Corrodes Copper”, Catalysis Letters, vol.132, ss. 311-316,
2009. Artikeln finns har: http://www.mkg.se/mkg-skriver-nytt-oppet-brev-till-uppsalaforskare .
En direktlank till artikeln.
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Becker och Hermansson vid Studsvik genomférde sina forsok under mycket kortare tid och
darmed uppnaddes inte nagot jdmviktstryck. Men det ar tydligt att vatgastrycket i deras
matningar ar pa vag uppat i en saddan hastighet att dven deras jamviktstryck skulle kunnat
hamna kring 1 mbar. Jag aterkommer till deras forsdk i nasta avsnitt och visar da ett diagram
fran deras matningar dar detta ar tydligt.

Har andra grupper forstatt att det ar viktigt vilken stalsort som viljs?

Men forst till en fundering som ni kan ha haft, och jag naturligtvis ocksa har haft. Kan det vara
sa att alla andra som mater vatgas fran kopparkorrosion i syrgasfritt vatten egentligen mater
vate som utgasar fran stélet i utrustningen?

Kom samtidigt ihag att redan fran bérjan av ert arbete har Peter Szakalos och Gunnar
Hultquist i referensgruppen forsokt fa er att forsta hur viktigt valet av stal ar for att undvika en
vatgasbakgrund. Gunnar har till och med sagt att det egentligen ar bast att ta stal frdn gamla
utrustningar for att bygga den nya.

Det finns tva grupper att jamféra med. Den ena gruppen ar forskarna pa KTH. Den andra ar
forskarna vid Studsvik.

Lat oss forst titta pa KTH-forskarnas arbete. Figur 7 visar resultatet av ett forsok utfort av
Szakalos, Hultquist & Wikmark som publicerats i en vetenskaplig artikel 2007.
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Figure 3. Pressure gauge experiment. Partial pressures of O, (open circles) and H; (filled circles) during exposure of copper to deionized water in equilibrium
with 30 mbar N, (by the usc of the cxperimental sctup shown in Fig. 1). At time zcro, the dcionized water was enclosed with an air volume, which was
evacuated for 3 s (dissolved gases still remained in the aqueous water). From the start to 1200 h the temperature was 20°C, from 1200 to 2100 h it was 62°C,
fiom 2100 w 2275 1 73°C, wnd from 2275 w 2324 It 85°C. Betwern 2293 and 2295 h several evacuations of the upper (ouly hydiogen-containing) volume
were made. An additional blank experiment (without immersed copper) is also included, where the partial pressures of O, (open triangles) and H, (filled
triangles) are shown. Evacuations at 20°C of the gas phase were done initially, at 262 and 361 h respectively. After 406 h the temperature was raised to 63°C,
and to 73°C at 509 h. This blank experiment was terminated at 726 h. The figure also shows the distribution of emitted ions in SIMS 3D sputtering of the
reaction product formed in O,-free water, in O,-containing water, and in dry O, gas, respectively.

Figur 7. Diagram fran férs6k gjorda 2006 av Szakalos, Hultquist & Wikmark™

"2 Figur 2a Hultquist et al., "Corrosion of copper in distilled water without molecular oxygen and the
detection of produced hydrogen”, "SSM Rapport 2013-07, Jan 2013”. Rapporten finns har:
http://www.mkg.se/mkg-skriver-nytt-oppet-brev-till-uppsalaforskare . Direktlank till rapporten.

3 Figur 3 i Szakalos, Hultquis & Wikmark, “Corrosion of Copper by Water”, Electrochemical and Solid-
State letters, vol. 10(11) ss. C63-C67, 2007. Artikeln finns har: http://www.mkg.se/mkg-skriver-nytt-
oppet-brev-till-uppsalaforskare . Direktlank till artikeln.
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KTH-forskarna bestdmde vatgasbakgrunden for deras utrustning nar denna innehéll vatten
men inte koppar. De fann att vatgastrycket var 0.01 mbar efter 726 timmars foérsokstid. Denna
matning gjordes innan korrosionsférsdken genomférdes. Deras utrustning har alltsa en mycket
lag vatgasbakgrund.

Sa till Studsviksforskarna. | figur 8 finns ett diagram som beskriver de matningar som gjorts av
Becker och Hermansson vid Studsvik och som publicerades 2011.

w=CU Run-1 ==Cu Run-2 =ptRef

0.09 A

Pressure (mbar)

-109 01 100 300 500
Time (hours)

Figure 6 Pressure data for the upper chamber during Cu run-1, Cu run-2 and Pt-ref.

Figur 8. Diagram fran férsék gjorda 2011 av Becker & Hermansson ™

Det som visas i diagrammet ar tva férsék med koppar och ett referensférsdk dar kopparn ar
ersatt med platina. Forsdken ar gjorda under mycket kortare tid och avbryts med en
evakuering mitt i. Darfor nar trycken bara upp till 0,1 mbar men ar uppenbarligen pa vag upp
for att formodligen na ett jamviktsldge kring mellan 0,5 och 1 mbar. Men det viktiga ar att
referensmatningen med platina knappt ger nagon tryckdkning alls. Det betyder att
utgasningen av vate och vatgasbakgrunden aven i deras utrustning ar lag.

Det finns alltsa stal som har en sa 14g utgasning av vate att de skulle ha kunnat anvandas for
att bygga er utrustning!

Det gar, men kan vara svart, att bygga en utrustning som inte ldcker vétgas

Det ar aven uppenbart att forsdksutrustningen i Studsvik inte lacker. Jag vill passa pa att
paminna dig om att jag pa referensgruppsmotet som hoélls den 21 september 2011 pa
Angstrémlaboratoriet berattade om de férsék som hdll pa att genomféras vid Studsvik och
Aaltouniversitetet i Finland at SSM. Jag betonade sarskilt de svarigheter som grupperna haft

' Figur 6 i Becker & Hermansson, "Evolution of hydrogen by copper in ultrapure water without
dissolved oxygen”, SSM Rapport 2011-34, Nov 2011. Rapporten finns har: http://www.mkg.se/mkg-

skriver-nytt-oppet-brev-till-uppsalaforskare . Direktlank till rapporten.
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att fa utrustningen tat och hur det till och med var sa att Studsvik skrivit ett "recept” ill
Aaltouniversitetet for att hjalpa dem att bygga en tat utrustning. Jag skickade dig och hela
referensgruppen receptet och mer information om Studsviksarbetet i samband med moétet.
Trots detta lyckade ni inte f& en tat utrustning.

Kan en hég vitgasbakgrund paverka korrosionsprocessen?

En annan fraga jag stallt mig ar om den vatgas som utgasar fran stalet direkt skulle kunna
stoppa kopparkorrosionsprocessen i era forsok. | princip skulle en hég vatehalt fran utgasning
av vate fran stalet kunna hindra en eventuell korrosionsprocess som avger vate fran
kopparbiten i det rena syrgasfria vattnet. Om vatemangden i omgivningen ar hég kan ett
jamviktslage uppsta.

| vakuum ar utgasningen av vate i era utrustningar valdigt hég. Men utgasningen av vate varit
sakerligen varit mycket lagre i den undre behallaren i det slutna systemet och i de 6ppna
forsoken eftersom det inte ar vakuum dar. Utgasning av vate blir mycket lagre i den undre
behallaren i de slutna systemen eftersom den innehaller en atmosfar av kvavgas och
vattenanga vid ungefar normalt atmosfarstryck'. Samma sak galler for de 6ppna férsoken
som har en atmosfar av kvavgas vid ungefar normalt atmosfarstryck. Men vad géller de slutna
behallarna sa tillkommer det ett fldde av vatgas uppifrdn genom palladiummembranet, sa
vatgasbakgrunden kan vara relativt hog aven i den undre behallaren.

Samtidigt ar det mgjligt att den korrosionsprocess som ska undersdkas, hur koppar korroderar
i syrgasfritt vatten, kanske mycket kanslig for hur mycket vatgas som finns i behallaren. Sa det
finns ett fragetecken har. Men, som jag aterkommer till sa tror jag inte det problemet ar det
storsta ni har haft.

Fungerar palladiummembranet for vétetransport i de 6ppna férséken i en
kvédvgasmilj6?

En annan fragestallning, som jag aven tog upp i forra brevet, ar om de fem 6ppna burkarnas
palladiummembran fungerar lika bra for att sldappa igenom vate i den kvavgasmiljé som finns i
handskboxen som om det varit luft utanfor membranet. Det &ar mgjligt att narvaron av syre
utanfér membranet driver pa transporten genom reaktioner med vateatomer som kommer ur
membranet. Du svarade i ditt brev med ett teoretiskt resonemang om att transporten troligtvis
ar hastighetsbegransad av diffusionen av vate i palladium som endast beror av partialtrycken
utanfér och innanfér membranet. Men varfor har just palladium egenskapen att slappa igenom
vate men inga andra gaser. Ar det bara fraga om ren diffusion? Fragestalliningen &r vard att
undersodka ytterligare, aven experimentellt, sarskilt eftersom den aven kan ha relevans for de
forsok som genomforts av Ottilla vid VTT i Finland at SKB™.

Anvéndning av fel glas vid férséken

Jag avslutar diskussionen av hur ni byggt era forsdéksutrustningar med att kommentera fragan
om hur ni valt olika sorters glas i de slutna férséken. Du tar i ditt svar upp fragan att MKG pa

"5 | skissen pa den slutna utrustningen i delrapporten fran april 2012 star det att trycket i den undre
behallaren ar 0,5-1 atm = 1 bar. | den slutliga rapporten SKB R-13-31 star det i motsvarande skiss 1
atm. Till skillnad fran de férsok i liknande utrustning som gjorts av Hultquist, Szakalos m.fl. vid KTH och
Becker & Hermansson vid Studsvik s& har ni tydligen inte evakuerat den undre utrustningen innan
forsdket pabdrjats. Det far antas att ni i stallet har monterat utrustningen i kvavgasmiljon i handskboxen
for att undvika att ha syre i den undre delen. Om ni hade evakuerat s& hade ni haft ett tryck pa ca 28
mbar i den under behallaren bestaende av vattenanga i jamvikt med vattnet i vattenbehallaren. Aven
detta tryck ar betydligt hégre an vakuum och det ar mgjligt att resonemanget om att det skulle
férekommit en begransad utgasning av vate skulle ha gallt dven da.

'® SKB R-13-34, Copper corrosion experiments under anoxic conditions, Kaija Ollila, VTT Technical
Research Centre of Finland, June 2013.
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var hemsida efter referensgruppsmotet den 14 juni 2013 kommenterade att ni valt att ha med
glasbitar i den slutna forsOksutrustningen som reagerat med vattnet sa att det boérjat I16sas upp
med resultatet att vattnet férorenats. Vi lyfte méjligheten att féroreningarna kunnat paverka
kopparytan sa att den passiviserats. Du sager i ditt svar att ni inte har sett ndgon sadan effekt
pa kopparytan. Det kan s& vara, men fragan diskuterades pa métet och bade forskarna fran
KTH och jag sjalv hade vid den tidpunkten valdigt svart att fa ta del av matningar fran er av
hur mycket féroreningar fran glaset det funnits i vattnet.

Jag anser fortfarande att det ar mgjligt att vissa element som finns i glas kan passivera och
forhindra korrosion av kopparytor. Ni tar i slutrapporten sjalva upp frdgan om antimon kan
gbra det pa sidan 44 men sager att ni inte tycker det ar speciellt troligt. Ni anger att antimon
enligt XPS-matningar bara skulle utgéra en liten del av ytan. Men fragan ar kanske i stéllet hur
antimon skulle kunna kombinera med de andra &mnena pa ytan for att paverka ytans
tillganglighet for korrosion. Sjalv tror jag dock att detta ar ett mindre problem &n den
ytbehandling ni har utsatt ytan for innan den laggs i vatten i forsoket.

Men jag vill inte ldAmna valet av glas i era forsok riktigt &n. Jag kan inte forsta hur ni kunde
valja ett glas som sa uppenbart inte kunde anvandas for det &ndamal den var tankt. Du har
ratt i att forslaget framkom i referensgruppen att ha med glasbitar i férséket for att kunna
undersdka om koppar skulle fastna pa ytan. Men da gar det ju inte att valja ett optiskt glas
vars yta I6ses upp i rent vatten. | rapporten och i bilaga A dar glasets kvalitetssakring
diskuteras sa star det att bade bagaren som innehaller vatten och den glasbit som ni har lagt i
bagaren for att kunna géra matningar pa ar av kvalitén "Duran”. Att bagaren ar av ett bra glas
av laboratoriekvalité betvivlar jag inte. Men vad jag har forstatt har glasbiten som vi mater pa
forandrats sa mycket av uppldsning i vattnet att den blivit ogenomskinlig. Jag skulle tro att det
glaset inte ar av labbkvalité utan av optisk kvalité. Det kan fortfarande vara av varumarket
"Duran”.

Hur som helst har glasbiten 16sts upp i vattnet. Det finns ju da ingen méjlighet att mata pa den
ytan och dessutom har ni fatt stora mangder upplést glas i det superrena vattnet ni har
inhandlat. Jag vill dessutom papeka att ni har valt att anvant kvartsglas i hallaren till
kopparbiten trots kunskapen att kvartsglas bor undvikas i férsék med vate narvarade eftersom
vate kan tranga in i glaset.

Innan vi fortsatter med att diskutera hur ni ytbehandlat kopparbitarna i era forsok vill jag
summera. Jag tycker det ar férvanande att ni, som framstaller er som hégt kompetenta
forskare och som arbetar med det renommé som Angstrémlaboratoriet ger, s& manga ganger
tagit beslut som lett till att det blivit felkallor i forséken. Jag beklagar dessutom att ni inte har
valt att anvanda kompetensen i referensgruppen eller tagit andra kontakter for att se till att era
forsok far den kvalitet som behovs for att uppna syftet med arbetet. Jag kommer nu att éverga
till att slutligen diskutera den ytbehandling som nu utsatt de kopparbitar som ni undersokt for.
Aven denna ytbehandling &r unik och jag tror att det kan ha blivit fel &ven har.

Ytbehandling av kopparproverna

Jag vill till att bérja med konstatera att det ursprungligen var planerat for att ni bade skulle
undersdka bade koppar som ni specialbehandlat ytan pa och koppar utan speciell
ytbehandling. Det senare gjorde ni inte, eller s& avbrots forsoket, sa det finns inga resultat fran
era egna forsok annat an med den egna specialbehandlade kopparn.

'" Beslutet att bara anvanda den sérskilt ytbehandlade kopparn maste ha tagits sent. S& sent som i din
presentation pa referensgruppsmoétet den 7 maj 2012 hade ni med ett férsék med vanligt slipat koppar
och bara en referensutrustning. Se bilaga 4. Nar ni sedan redovisar era resultat ar det i stallet fraga om
tva referensutrustningar i stallet. Fran beskrivningen pa sidan 45 i slutversionen av rapporten SKB R-
13-31 skriver ni att "en parallell uppstallning till Main 1 brots eftersom inte resultatet avvek sarskilt
mycket fran Main 1. Jag tror det betyder att ni pabodrjade ett férsék med vanligt slipat koppar &ven om vi
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Detta ar valdigt synd. Om och nar ni tar fram en utrustning som inte utgasar sa mycket vate
anser jag att ni &ven maste undersoka vanligt slipat koppar. Det ar ju trots allt sa att "vanlig”
och inte ultraren koppar kommer att anvandas i det tankta slutférvaret i Forsmark.
Kopparkapslarna kommer inte heller vara elektrolyt polerade eller varmebehandlade under
skyddsgas.

Det ar ju tydligt att ni i inget av era egna forsdk kunnat hitta nagra betydande
korrosionsprodukter pa kopparytorna. Om det har forekommit ndgon kopparkorrosion har den
varit valdigt 1ag.

Era ytbehandlade kopparbitar har aven undersodkts i den utrustning som Karsten Pedersen
m.fl. pa Microbial Analytics Sweden AB, Mican, i MdInlycke utvecklat for att undersdka
kopparkorrosion i syrgasfritt vatten. Utvecklingen av metoden for att undersoka
fragestallningen finns beskriven i rapporten SKB R-13-13". Rapporten beskriver pa ett
exemplariskt vetenskapligt satt hur metoden ar framtagen med en séarskild noggrannhet i
hanteringen av felkallor.

Era specialbehandlade kopparbitar av ultraren (99,9999%) och "vanlig koppar” (99,9%) ger
inte heller nagon vatgasproduktion i Karsten Pedersens utrustning. Detta har inte ni sjalva
annu redovisat men SKB:s Allan Hedin redogjorde for resultaten pa Karnavfallsradets
internationella symposium "New insights into the repository’s engineered barriers” i Stockholm
den 20-21 november, 2013. Ett diagram med resultaten finns i figur 9 nedan. Hedin
benamner koppar med er ytbehandling "Uppsalakoppar” och det gér dven jag i fortsattningen.

2.5
== Uppsala October 1:1, normal size, 99.9999%, treated

—a—Uppsala October 1:2, normal size, 99.9999%, treated
—#—Uppsala October 2:1, normal size, 99.9%, treated

2 -a—Uppsala October 2:2, normal size, 99.9%, treated
-== Water 1

=== Water 2

=== Water 3

15 --= Water 4
-=-= Water 5

0.5

Hydrogen partial pressure (mbar)

Time (days)

Figur 9. Resultat fran férsék med Uppsalakoppar i férsék vid Mican

aldrig redovisat det. Men eftersom resultatet av tryckméatningarna anda bara visar hur otatt en
utrustning ar spelar det mindre roll.

'® SKB TR-13-13 "Development of a method for the study of H2 gas emission in sealed compartments
containing canister copper immersed in O2-free water”, Bengtsson, Chukharkinaa, Eriksson, Hallbeck,
Hallbeck, Johansson, Johansson, Pedersen, June 2013. Rapporten finns har: http://www.mkg.se/mkg-
skriver-nytt-oppet-brev-till-uppsalaforskare . Direktlank till rapporten.

'¥ Diagrammet finns pa sidan 26 i presentationen. Hela Allan Hedins presentation pa symposiet och
aven din egen presentation finns har:
http://www.mkg.se/karnavfallsradets-symposium-om-de-konstgjorda-barriarerna-i-det-planerade-
slutforvaret
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Det syns tydligt att varken proven med ultraren eller "vanlig” koppar ger nagon vatgas. De
Ovre svarta kurvorna visar hur vatgas avges fran andra kopparbitar som undersdkts med
utrustningen vid Mican. Det tal att nAmnas att er vanliga koppar har en renhet av 99,9% och
darmed ar mindre ren an den koppar som anvands vid forséken vid KTH och vid forsdket vid
Studsvik som innehaller ca. 99,95% koppar.

Det ar nagot som inte stdmmer. Det ar uppenbart att den ytbehandling som Uppsalakoppar
har utsatts for ger helt andra resultat an fér koppar som inte ytbehandlats pa det sattet. Och
det oberoende av hur mycket féroreningar det finns inne i kopparn.

| referensgruppen har den del av er ytbehandling av kopparbitarna som utgoér
elektrolytpolering i forsta hand diskuterats som en risk for att vate skulle tryckas in i
kopparytan under behandlingen. Den fragan tog jag &ven upp i mitt férsta brev och du har gett
er syn pa fragan. Jag har blivit uppmarksammad péa en artikel som generellt behandlar
problemet med att vate tréanger in i metallen vid elektrolytpolering®. Det &r artikeln inte fraga
om koppar utan stal, men den ar likval relevant. | artikeln sags att det ar ett valkant problem
att vatgas laddas in i metallen vid elektrolytpolering. Den kan vara vard att studera.

Jag har aven noterat att artikeln inleds med féljande konstaterande:

“Electropolishing is one of the main technological processes advised for surface
finishing of stainless steels [1-5]. This not only removes the deformed layer and
improves surface roughness but also forms a very effective, thin passive film on
the surface.”

Rostfritt stal ar inte koppar. Den passiva filmen som bildas pa den elektrolytpolerade jamna
ytan pa rostfritt stal &r ofta en oxid av legeringsé@mnen.

Men frdgan om vilken effekt som elektrolytpoleringen av Uppsalakopparn i kombination med
efterbehandlingen kan ha haft for att eventuellt passivera kopparbiten mot korrosion tror jag ar
mycket mer intressant an fragan om att vate kan ha laddats in i kopparbiten som skulle leda
till viss passivering.

Det ar uppenbart att bade Allan Hedin och du ar fundersamma &éver vad ytbehandlingen som
ar speciell for Uppsalakoppar kan ha astadkommit. Det var tydligt fran era presentationer pa
Karnavfallsradets internationella symposium.

Det ar val kant att en valdigt slat metallyta generellt sett kan vara mer korrosionsbestandig an
en som ar mindre slat. Det tar Allan Hedin upp i sin presentation, men frdgan ar om det racker
for att forklara den korrosionsbestandighet som Uppsalakoppar kan ha fatt.

Vad kan da har hant med bitarna med Uppsalakoppar vid den ytbehandling som ni utsatt den
for? Det som jag nu sager i fortsattningen ar endast en hypotes som maste utredas ytterligare.
Men den ar val vard att beaktas.

Det ni har gjort med kopparbitarna ar att forst behandla dem med elektrolytpolering for att
sedan hetta upp bitarna forst i vatgas for att reducera bort eventuella oxider som bildats pa
ytan under poleringen. Ni har slutligen hojt temperaturen ytterligare for att i vakuum férsdka
driva ut eventuell allt vate ur utrustningen (och kopparbiten). Ni har forsokt att undvika att
kontaminera kopparbitarna genom att anvanda en argonmiljo.

Men vad har egentligen hant med ytan efter elektrolytpoleringen och efterbehandlingen? Jag
bérjar med att i figur 10 nedan redovisa en tabell med resultat fran er undersékning med
rontgenfotoelektronspektroskopi, XPS, av ytan pa kopparbitarna som gjorts fére och efter de

% Hryniewicz et al., "SIMS analysis of hydrogen content in near surface layers of AlISI 316L SS after
electrolytic polishing under different conditions”, Surface & Coatings Technology, vol. 205 ss. 4228—
4236, 2011.

Artikeln finns har: http://www.mkg.se/mkg-skriver-nytt-oppet-brev-till-uppsalaforskare .

En direktlank till artikeln.
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tva varmebehandlingarna (men efter elektrolytpoleringen). Tabellen finns i p& sidan 9 i den
delrapport "Koppars korrosion i ultrarent vatten” som ni presenterade for referensgruppen i
april 2012. Tabellen finns inte med i utkastet till er rapport ” SKB R-13-31 Koppars korrosion i
ultrarent vatten” som referensgruppen fick ta del av den 6:e juni, 2013 eller i slutrapporten?'.

Tabell I. XPS-analys av kopparsubstraten. Varden 1 atomprocent.

Element Obehandlad Viirmebehandlad | Behandlad + sputtrad
plat plat plat

C 39 51 7

Cu 20 32 90

0] 38 13 1

F 0 1 1

P 3 2 0

Figur 10. XPS-analys av koppar fére och efter den uppvédrmda efterbehandlingen

XPS ar en teknik dar man bestralar en yta med rontgenstralning och nar rontgenstralarna
traffar ytan skickas elektroner ut. Energin fran dessa elektroner ger en signal som gor att det
gar att veta vilkka amnen ar p4 ytan, men bara alldeles nara ytan. Det gar inte att se vilken
struktur @mnena pa ytan har. Det som &r viktigt i tabellen i figur 10 &r hur mycket féroreningar
det finns pa ytan i bade obehandlad plat, som ar hur ytan ser ut efter elektrolypoleringen, och
"varmebehandlad plat”, som &r Uppsalakoppar®.

Som jag sa i mitt forra brev ar det lite férvanande att det finns s& mycket féroreningar pa
kopparytan, bade fore och efter virmebehandlingen. Fran ditt svar pa mitt férsta brev och pa
det som sags i texten i delrapporten tabellen kommer fran forstar jag att ni anser att det ar
normalt att ytorna ar sa férorenade. Jag undrar det.

Varmebehandlingen har varit till for att reducera bort syre fran ytan. Det verkar ha delvis
fungerat eftersom syrehalten har minskat nagot efter behandlingen. Men halten kol har i stallet
Okat. Det ar kant att kol har en affinitet, "forkarlek”, for att beldgga en kopparyta som
varmebehandlas. Fragan ar hur kolstrukturen ser ut efter varmebehandlingen. Koppar
anvands som ett material att bilda grafen pa. Ar det méjligt att kolet som finns kvar pa
kopparytan pa Uppsalakopparn har en struktur som ar vattenavstétande och darmed utgér en
passiverande film?

Jag har aven observerat att det ar kant att det kan bildas tunna lager av tatpackade
sjalvskapade tunna lager av organiska amnen pa kopparytor som kan vara effektiva barriarer
for kopparkorrosion®. Det ar dven kant att fosfater kan fungera som ett skydd mot korrosion

1 Se not 2 for att fa tag pa de olika versionerna.

* Den tredje kolumnen beskriver ett forsdk att fa veta hur tjock ytféroreningarna &r efter behandlingen.
Sputtering ar en teknik dar tunga atomer, ofta &delgaser — i detta fall argon, skjuts in mot ytan som ska
undersokas. Atomerna som traffar ytan har hég energi och "graver sig ner” genom ytan genom att
”sputtra bort” ytan. Den stérsta delen av denna energi kommer tas upp i de 6versta atomlagerena
(normailt till 2-5 nm djup). Pa sa satt gar det fa en kansla for hur tjockt ett ytlager ar. | och med att
”sputtringen” med tunga atomer varmer upp ytan sa smalter den koppar som finns pa ytan samtidigt
som lattare atomer forsvinner ar det snarare kokningen av ytan an den direkta kollisionen mellan
argonjonerna och atomerna i ytan som ger sputteringen. Matningen i tabellen visar att ytlagret ar ca
2,5 nm tjockt, kanske tjockare.

% Hosseinpour S., Molecular studies of initial atmospheric corrosion of copper Exploration of ultra-
sensitive techniques for the inhibiting effect of self assembled monolayers, and the effect of gamma
radiation, avhandling, KTH, december 2013. Direktlank till avhandlingen.
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av koppar®. Det finns bade kol, syre och fosfor i det ytskikt som finns som belaggning pa det
Uppsalakoppar ni skapat. Om det aven finns vate bundet i molekylform gar inte att se med
XPS. Det ar darfér mojligt att det bildats en film pa kopparytan som, genom en eller flera
mekanismer, kan ha passiverat kopparytan.

Jag vill dessutom peka pa mer matning med ERDA som beskrivs i appendix D.2 pa sidan 87 i
slutversionen av SKB R-13-31. Jag har lagt in diagrammet i figur 11 nedan.

.
A 'H C 0 enmassa-en linje

u

o
=

| - primarstrale

langre tic
hogre hastighet

«ao %00 o o L] « 1002
etagl ch

energi
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Figur D-1. TOF-ERDA spektrum av ren Cu: Varje atommassa motsvaras av en kurva. Har har for tydlighets
skull kurvan for syre accentuerats.

Figur 11. Resultat av ERDA-métning fran appendix D.2 i R-13-31

Diagrammet visar djupprofilen ner till ca. 15 nm for de &mnen som redovisas. Det syns att det
finns bade syre, kol och vate i ytskiktet. Dessutom finns det en linje till som inte ar redovisad.
Formodligen ar det fosfor.

Det behoévs inte mycket for att astadkomma ett passiverande skikt. Om man tar parallellen
med kisel sa behdvs det mindre an ett monolager av vate och flor fér att fa en icke reaktiv
ytan. Kisel ar definitivt inte termodynamisk stabilt och skulle bilda ett oxidskikt i bade vatten
och luft. | fallet med koppar har vi en odefinierad mangd fosfor eftersom fosforet mycket val
kan ligga som ett monolager under ett kolskikt. Ett monolager pé ett djup av 2-3 nm ger en
ekvivalent respons i XPS pa ett par %. Sa fosfor kan mycket val ge ett passivt lager. Kolet ar
2-3 nm tjock och detta motsvara tjockleken av den kromoxid (korrosionsskydd) som finns pa
rostfritt stdl. S& med den information som finns gar det definitivt inte att utesluta att man fatt en
passivering, utan det ar kanske till och med en mycket trolig férklaring.

Om det bara ar slatheten av ytan som ar det som ger ett skydd mot korrosion sa andrar det
inte termodynamiken utan bara kinetiken av en korrosionsprocess. | sa fall skulle det bara
vara en tidsfraga innan Uppsalakoppar bérjar producera vatgas i Mican-forséken i MoInlycke.
Men om det ar en film som hindrar korrosionen ar det en helt annan sak. Da kan skyddet mot
korrosion vara lange.

* Dartmannet al. "Copper corrosion in drinking water systems — effect of pH and phosphate-dosage”,
Materials and Corrosion, vol 61(3) ss. 189-198, March 2010. En direktlank till artikeln.
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Fortsatta forsok

I mitt forra brev hade jag ett antal férslag pa undersékningar som det vore bra om ni kunde
fortsatta ert arbete med att genomféra. Du skriver i ditt svar att de sex punkter till atgarder
som jag foreslog ar relevanta och att de i vissa fall har undersokts eller ar under pagaende
undersokning. Det ar bra.

Som du forstar tycker jag att det mest intressanta att undersoka i dagslaget ér vad som skiljer
ytbehandlingen av Uppsalakoppar fran annan koppar. Till att bérja med bér det enklaste
forsoket utforas, nagot som jag aven foreslog i mitt férra brev. Det ar att ta bitar av
Uppsalakoppar, bade ultraren och vanlig, och géra en enkel mekanisk polering av ytan.
Sedan kan bitarna undersokas av Karsten Pedersen i Mican-utrustningen. Om det bildas
vatgas fran de kopparbitarna ar det bara ytbehandlingen av kopparbitarna som passiverat
kopparbitarna. Darmed sa blir alla de férs6k som genomférts i Uppsala med den typen av
koppar ointressanta. Det ar bara att bérja om fran borjan aven vad galler hur kopparbitarna
ytbehandlats.

Oppenhet

Det har inte varit 1att att skriva detta 6ppna brev. Det ar inte roligt att upptacka att forskning
som utférs inte gors pa ett satt som gor det majligt att undersdka den fragestalining som ska
undersbdkas. Samtidigt ar det nagot som hander. Allt inte blir som tankt.

Du skriver i ditt svar pa mitt forsta brev att ni i Uppsala ar oberoende forskare och ni aldrig har
hemlighallit nagot. Efter att ha foljt ert arbete och hur ni har agerat tillsammans med er
uppdragsgivare SKB i olika sammanhang vill jag anda pasta att ni inte heller ha varit helt
Oppna med allt ni har gjort. Men jag forstar att det inte heller alltid ar maojligt att arbeta helt
Oppet under de kontraktsvillkor som ni har med SKB.

Trots att jag framfor en ratt omfattande kritik i detta 6ppna brev hoppas jag att vi kan fortsatta
att ha en dialog. Och att alla de andra forskare som intresserar fér dessa fragor far en
mojlighet att bidra till en fortsatt utveckling av den vetenskapliga kunskapsbasen fér hur
koppar (fortfarande eventuellt?) kan reagera med rent syrgasfritt vatten. Och i nasta steg i en
slutférvarsliknande miljé.

Med vénlig halsning,

) /
/ AN
Johan Swahn

Kanslichef

070-467 37 31
johan.swahn@mkg.se

Kopia:

Johannes Johansson, SKB

Jan Linder, Clara Anghel, Stralsédkerhetsmyndigheten

Willis Forsling, Hannu Hanninen, Karnavfallsradet

SKB:s referensgrupp for syrgasfri kopparkorrosion, samt Milkas som observator
Gunnar Hultquist, Christoffer Leygraf, Peter Szakalos, KTH

Karsten Pedersen, Microbial Analytics Sweden, Mican

Olle Grinder, PM Technology AB

Torbjérn Akermark, Uppsala universitet
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Tabell 5.1. Maximal pyckilning av vitgas
Utrustning Maximal lutning | Dito efter pump-
(Torr/h) ning (Torr/h)
Main 1 1.1.10* 1.4-10+
Reference 1 4.610° 1.110*
Reference 2 5.3-10% 8.510%
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Massbalanser vatgas-produktmangder

Tabell 6.1. Jdmférelse mellan produktméngd och utfall av analyser .

' Kalla fér Cu Uppmétta- Antal mol Cu/ar Antal mol H,
Koppar(ljoxid =2nmfar 28107 mol/ar
. Cu?i =10 ppb/ar 1.6-10-8mol/ar

' vattenlésning®
Cuinlosti glasett <02 nm/ar 2.8-10%mol
_ Totalt ~ 3.2107moliar  4-10-%ar

Ca 100 x mer vatgas an korrosionsproduker

Var kommer vatgasen ifran ?

» Referenskorningarna ger nastan lika mycket
vatgas som huvudforsoket.

e Hur bildas vatgasen vid referenskérningarna ?

 Hur kan vi testa detta ?

Genom referensforsok utan vatten bade med
och utan palladium membran.
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Test av det nya locket

Inre tatning med VCR for
Pd membran.

Yttretatning CF-38 mot
atmosfaren

Urgasning efter pumpning
Oppet lock mot glovebox
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Analys av gasfasen efter forsta
trycktestet vid ca 7 mtorr

Ca 99 % vatgas samt nagot vatten

i N Masstal 2 H2

—— _ Masstal 18 H20

. v‘ L | nhdiniien o T
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Slutsats

Vatgas bildas i locket,

Troligen fran urgasning fran det rostfria stalet.

Hur stor ar urgasningen ?




BILAGA B

Koppars korrosion i ultrarent vatten-fortsattning - Mikael Ottosson
Referensgrupp kopparkorrosion 3 oktober 2013

Sidan 5 av 6

Test av lock utan Palladium

Locket blidat mot yttre
atmosfar

Tryckokning nya locket blindat

Trycklogg bara Locket
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Urgasning blindat lock

Berdknad ytarea: ca 300 cm?

Gasvolym: 100 cm3

Tryckokningstakt = 8.4 mtorr/dygn (start) RT
6.6 mtorr/dygn (efter ca 45 dagar) RT

8 mtorr/dygn= 1.6 10> mol/ar
(bildning enl. tidigare ca 2 10°)

Urgasningshastigheter per ytarea:
2-310 torrI/s-cm?

Atgarder for att minsta urgasningen

e Urbakning vid hogre temperaturer (300-400C)

e Lufturbakning, tjockare oxidskikt minskar
urgasningen (?)

e Byte av tryckmataren

Tryckmataren kan ej bakas ur, ca 1/3 av
vatgasen kommer fran tryckmatarna

- Test av tryckmatare med keramisk diafragma
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Fran:
Amne:
Datum:
Till:
Kopia:

Bilaga 2

Johan Swahn johan.swahn@mkg.se
Forklaring till matvarden i tabell i presentation
15 januari 2014 15:21

Mikael Ottosson Mikael.Ottosson@mkem.uu.se
Mats Boman mats.boman@mkem.uu.se

Hej Mikael!

En kort fraga. Det ar lite svart att tolka vilkka matvarden som ar uppmatta i figuren "Tryckdkning
nya locket blindat" nedtill pa sidan 5 i din presentation som finns i Bilaga B fran férra méte med
SKB:s referensgrupp. Det ar bild nummer 10 i presentation.

Det jag undrar 6ver ar vardena till vanster. Kan du ge mig vardena pa skalan i Torr?

Med vanlig halsning,

Johan

cc Mats Boman

Johan Swahn

Kanslichef

Miljdorganisationernas karnavfallsgranskning, MKG
Norra Allégatan 5, 3 tr

413 01 Goteborg

Telefon: 031-711 00 92 Fax: 031-711 46 20
Mobil: 070-467 37 31

E-post: johan.swahn@mkg.se

Skype: jswahn

Hemsida: http://www.mkg.se
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Fran: Mikael Ottosson mikael.ottosson@kemi.uu.se &
Amne: SV: Férklaring till métvarden i tabell i presentation
Datum: 15 januari 2014 16:50

Till: Johan Swahn johan.swahn@mkg.se
Kopia: Mats Boman mats.boman@kemi.uu.se

Hej Johan,

Jag antar att det ar denna bild du menar? (se bifogad fil)
Full skala pa y-axel ar 0.6 Torr.

OBS detta ar bara ett test av locket, trycket férkommer inte in nagot av det experiments som
har redovisats i rapporten.
(Sa att du inte missuppfattar detta som Peter S gjorde).

Mvh,

Mikael

Mikael Ottosson PhD

Chemistry, The Angstrém Laboratory
Inorganic Chemistry

018-4713761, 070 9935901

Mikael.ottosson@kemi.uu.se

Fran: Johan Swahn [johan.swahn@mkg.se]
Skickat: den 15 januari 2014 15:21

Visa mer fran Johan Swahn

Tryckokning nya locket blindat

Trycklogg bara Locket
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40 0000
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30 0000

Unjir [Seriel)

200000
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100000
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20130605 0000 201306-25 0000 2013-07-15 0000 013-08-04 0000

Tid
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Fran: Mikael Ottosson mikael.ottosson@kemi.uu.se &
Amne: Svar pa dina fragor
Datum: 6 februari 2014 13:57
Till: Johan Swahn johan.swahn@mkg.se
Kopia: Mats Boman mats.boman@kemi.uu.se

Hej Johan,

Har kommer en wordsida med svar pa dina fragor.

Med vanlig halsning,

Mikael

Mikael Ottosson PhD

Chemistry, The Angstrém Laboratory
Inorganic Chemistry

018-4713761, 070 9935901

Mikael.ottosson@kemi.uu.se

Fran: Johan Swahn [johan.swahn@mkg.se]
Skickat: den 26 januari 2014 11:23

Till: Mikael Ottosson

Kopia: Mats Boman

Amne: Re: Férklaring till matvarden i tabell i presentation

Hej Mikael!

Jag ar ledsen, men jag tror inte jag har fatt svar pa den fraga jag stéller.

Du sager att ni inte har gjort en matning pa ett helt tatt helt tomt system.

Bilaga 3

Eftersom ni inte gjort den matningen sa maste jag insistera med att be dig svara pa en fraga pa

ett tankt forsok.

Fragan: Tank dig den enklaste utrustningen. Vi tar bort locket och kopplar helt tatt ihop den nedre

och den 6vre delen. Det ar helt tomt i évrigt. Vad galler amplituden, liknar da signalen fran

tryckmatningen den som finns i den matning du gjort med den tata dvre delen med det blindade

nya locket eller liknar den signalen fran Ref 1? Signalerna skiljer sig ungefar en tiopotens i

amplitud pa 1500 timmar.

En forsta féljdfraga: Om signalen amplitudmassigt liknar signalen fran Ref 1, vad beror det pa?

En andra foljdfraga: Om signalen amplitudmassigt liknar signalen fran den tata 6vre delen med
det blindade locket, vad ar det forvantade ungefarliga maxvardet pa signalen och efter vilken

ungefarlig tid?

En tredje foljdfraga: Skulle signalen markant vara annorlunda amplitudmassigt om den dessutom

inneholl det nya locket utan blindlock.
Med vanlig halsning,

Johan
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Frdgan: Tdnk dig den enklaste utrustningen. Vi tar bort locket och
kopplar helt tdtt ihop den nedre och den 6vre delen. Det &dr helt
tomt i 6vrigt. Vad gdller amplituden, liknar da signalen fran
tryckmdtningen den som finns 1 den mdtning du gjort med den tédta
O6vre delen med det blindade nya locket eller liknar den signalen
fran Ref 1? Signalerna skiljer sig ungefdr en tiopotens 1 amplitud
pa 1500 timmar.

Ett helt tatat system kommer att ge en tryckdkning (som funktion av
tiden) 1 samma storleksordning som det blindade locket.

Main 1 stannar av pga sidolackage (dock ger den maximala
hastigheten (derivatan) ett rimligt varde pd vadtgasurgasningen)

En férsta féljdfraga: Om signalen amplitudmdssigt liknar signalen
fran Ref 1, vad beror det pa?

En andra féljdfraga: Om signalen amplitudmdssigt liknar signalen
fran den tdta O6vre delen med det blindade locket, vad dr det
férvdntade ungefdrliga maxvdrdet pa signalen och efter vilken
ungefdrlig tid?

Detta galler generellt for rostfria stal (300 serien) och
vateurgasning: Det verkar som om trycket stannar av vid ca 7 bar.

OBS Detta gdller om det 4r 1 ppm vdte i stdlet och efter odndligt
lang tid.

I praktiken kommer trycket att oka sa& ldnge man mater.

Hur snabb tryckdékningen &r beror pa (forutom vatehalten 1
Stalet)ytarea/volym forhdllandet. Att som i detta fall ha en liten
volym i1 forhdllande till ytarean ger en rel. snabb tryckokning.

En tredje foljdfraga: Skulle signalen markant vara annorlunda
amplitudmdssigt om den dessutom innehdll det nya locket utan
blindlock.

Skillnaden a4r inte s& stor 1 ytaarea, sa& utgasningen borde bli
likartad. Detta gadaller om urganingshasteten ar lika.

OBS Vi har gjort betydligt mer omfattande bakningar att de nuvarande
systemen s& den kommande tryckloggningen experimenten kommer att ge
ladgre bakgrunder. Detta kommer att redovisas senare.
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Fran: Johan Swahn johan.swahn@mkg.se
Amne: Re: Svar pé dina fragor
Datum: 18 februari 2014 13:34
Till: Mikael Ottosson mikael.ottosson@kemi.uu.se

Hej Mikael!
Tack!

Jag undrar om det ska sta: "Det verkar som om trycket stannar av vid ca 7 bar." Ar inte det ett lite
hogt tryck?

Med vanlig halsning,

Johan

Visa mer fran Mikael Ottosson
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Fran: Mikael Ottosson mikael.ottosson@kemi.uu.se
Amne: SV: Svar pé dina fragor
Datum: 19 februari 2014 13:08
Till: Johan Swahn johan.swahn@mkg.se

Hej Johan,

Nej da, det ska vara 7 Bar.

Men det ar jamnviktstrycket, efter oandligt lang tid.

| praktiken kommer trycket att 6ka hela tiden hur snabbt det 6kar beror pa framférallt pa ytarean.
Om man minskar vateinnehaller i stalet kommer aven urgasningshastiheten att minskas.

Mvh,

Mikael

Mikael Ottosson PhD

Chemistry, The Angstrém Laboratory
Inorganic Chemistry

018-4713761, 070 9935901

Mikael.ottosson@kemi.uu.se

Fran: Johan Swahn [johan.swahn@mkg.se]
Skickat: den 18 februari 2014 13:34

Visa mer fran Johan Swahn
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Bilaga 5. Figur 6-3 pa sidan
45 i rapporten SKB R-13-31
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Figur 6-3. Tryckutjcimning mellan vakuum- och reaktionskammare i Reference 1 och 2 efter tillforsel av
vétgas. I samma figur dir dven den samtidiga loggningen av Main 1 inritad.





