Imponerande matteknik av amnen
med lag radioaktivitet

Figur 1. Kartor fran artikeln (Qiao et al., Nature Communications (2021)
12:823) som visar uppdelningen av Ostersjoomradet i olika regioner,
karntekniska anliggningar som kan tankas ha gett bidrag till Ostersjon,
havsstrommar samt de platser dar proverna tagits.

I februari publicerades en artikel i den vetenskapliga tidsskriften Nature
Communications med titeln An unknown source of reactor radionuclides in the
Baltic Sea revealed by multi-isotope fingerprints (J. Qiao et al., Nature
Communications 12 (2021) 823). En internationell forskargrupp, med bland annat
svensk medverkan, har analyserat prover pa vatten och bottensediment i
Ostersjoomradet och har hittat spar av radioaktiva &mnen som tycks ha ursprung
fran en karnreaktor. Ett av forskargruppens métresultat antyder att &mnena
skulle kunna héarrora fran Studsvik, men det behovs fortsatta studier for att kunna
bekrafta eller avfarda detta.

Artikeln innehaller en del fascinerande detaljer, inte minst kring mattekniken, dar
valdigt laga halter av amnena kunnat uppmaétas ur havsvatten och
bottensediment. Har presenteras nagra av dessa detaljer, samt en diskussion
kring vad som kan vara orsaken till matresultaten.

Matningar av extremt laga halter av radioaktiva
amnen

Det brukar ibland sagas att radioaktiva amnen ar valdigt latta att mata och att det
inte finns nagra andra matmetoder som ar lika noggranna. Det ar en sanning med
modifikation eftersom det beror pa den radioaktiva nuklidens egenskaper.
Exempelvis ar det valdigt latt att identifiera klyvningsprodukten cesium-137
eftersom den avger gammastralning vid en specifik energi, och det gar darfor i
princip att uppmata sonderfallet av enskilda atomkarnor. Men i det har fallet ar
det nukliderna uran-233, uran-236 och jod-129 som har undersokts. Bade
uran-233 och uran-236 sonderfaller genom att sanda ut alfastralning, vilken ar
svar att anvanda for att identifiera vilken nuklid det ar fragan om. Bada
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nukliderna kan aven sanda ut gammastralning nar de sénderfaller, men det ar
valdigt ovanligt. Till detta har uran-233 en halveringstid pa 159 tusen ar och
uran-236 pa 23 miljoner ar, vilket innebar valdigt fa sonderfall att detektera om
den undersokta mangden av amnet ar liten. Jod-129 utsdnder gammastralning vid
lag energi som skulle kunna uppmatas, men nukliden har 15 miljoner ars
halveringstid och kan darfor ocksa vara svar att identifiera vid sma méngder.

Forskargruppen har istallet anvant sig av en kombination av kemisk extrahering
och tva olika sorters mass-spektrometri for att kunna bestamma halterna av de
olika nukliderna i proverna. Prover av vatten och bottensediment har tagits i
Ostersjon, Nordsjon och Malaren vid olika tillfallen under perioden 2011-2016.
For att identifiera nukliderna i havsvatten har for varje prov nagra liter vatten
filtrerats, och med olika kemiska metoder har uran och jod separerats ut fran
filtren. Sedimentproverna har genomgatt liknande kemiska processer. Jod och
uran férekommer naturligt i bade havsvatten och bottensediment, framst jod-127
och uran-238, samt en mindre andel uran-235 (0,7 procent av naturligt uran ar
uran-235, resten ar uran-238). For bade jod och uran beror halten i haven pa
salthalten, ju saltare vatten desto storre andel av amnena kan l0sas i vattnet.
Eftersom salthalten i Ostersjon varierar, med lagre salthalt i Bottenviken pa
grund av inflodet av s6tvatten fran alvarna, sa varierar ocksa halterna av jod och
uran. Typiska varden ar omkring 1 mikrogram per liter for uran och omkring 10
mikrogram per liter for jod.

Mangden uran-238 och jod-127 har uppmatts ur en delmangd av varje prov med
sa kallad ICP-MS-teknik (inductively coupled plasma mass spectrometry) dar
atomerna i provet joniseras med ett plasma och sedan separeras med ett
magnetfilt. Genom att jamfora med referensprover gar det att bestimma hur stor
méangd uran-238 och jod-127 som varje prov innehaller, men metoden &r inte
tillrackligt kénslig fér att kunna se de extremt laga halterna av uran-233,
uran-236 och jod-129.

En annan delméngd av varje prov har genomgatt AMS (acceleratorbaserad mass-
spektrometri) dar atomer fran provet joniseras och accelereras i en sa kallad
tandemaccelerator. For uran har detta skett vid ett laboratorium i Wien, och for
jod har matningar genomforts pa liknande sétt vid tandemacceleratorn vid
Uppsala universitet. Nar de accelererade jonerna passerar en magnet far de olika
banor beroende pa hur tunga de ar. Darmed gar det att separera olika uran- och
jodisotoper fran varandra och rédkna dem. I de héar proverna ar skillnaderna i
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koncentration mellan de olika uranisotoperna enorm, det gar en atom av uran-236
pa hundra miljon atomer av uran-238, samt en atom av uran-233 pa tio miljarder
atomer av uran-238. Pa liknande satt har jod-127 och jod-129 kunnat sarskiljas
fran varandra. Det ar alltsa en enastaende kanslighet som moéjliggérs med AMS,
och méatmetoden rapporteras i vissa fall kunna na en kanslighet pa en atom per
miljarder miljarder (1 foljt av 18 nollor) atomer. Nastan lika hog kanslighet, en
miljon miljarder (1 foljt av 15 nollor) nas ibland vid aldersdateringar med kol-14-
metoden.

Fran méatningarna framkom att andelen uran-238 &r som forvantat i
storleksordningen 1 mikrogram per liter vatten, vilket ar en normal halt i de flesta
hav, och att det finns ungefar en atom uran-236 per 100 miljoner atomer av
uran-238. | sedimentproverna var det ungefar samma andel uran-236, forutom i
de prover som tagits utanfor Studsvik, dar var det ungefar en atom uran-236 per
miljon atomer av uran-238.

Inte noll, men valdigt laga aktiviteter

Omraknat till aktivitet innebar siffrorna ovan foljande:

- I en liter vatten frén Ostersjon finns det i storleksordningen en miljon
miljarder atomer uran-238, omkring femtio miljoner atomer uran-236 och
omkring en halv miljon atomer uran-233. Det innebar ungefar ett
sonderfall vardera fran uran-236 och uran-233 varje halvar, att jamfora
med att en liter havsvatten normalt har omkring tolv sonderfall per
sekund fran naturligt forekommande radioaktivitet, framst kalium-40 med
elva sonderfall per sekund. Det naturligt forekommande uran-238 som
finns i havsvattnet ger ungefar ett sonderfall varje minut. Det skulle alltsa
vara omojligt att identifera de ytterst fa sénderfallen av uran-236 och
uran-233 fran den naturliga bakgrunden av uran-238 genom att uppmaéta
deras radioaktivitet.

- Halterna i bottensediment ar hogre an i havsvattnet, men anda valdigt
laga. I ett kilo bottensediment frén Ostersjon finns det i storleksordningen
hundra miljarder atomer uran-236. Det innebar ungefar ett sonderfall
varje timme. Sedimentproverna som tagits i havet utanfor Studsvik har
dock halter som &r hundra ganger hogre, vilket ger omkring ett sonderfall
per minut. Aktiviteten av naturligt forekommande uran-238 i ett kilo
bottensediment varierar naturligt mellan femtio och ett par tusen



sonderfall per sekund, skillnaderna beror pa var provet ar taget.

I bade vatten och sedimentproverna skulle det vara narmast omojligt att
identifiera uran-236 och uran-233 fran uran-238 genom att féorsoka méta deras
radioaktivitet, men genom att rakna atomerna med mass-spektrometri ar det
mojligt. Det kan tillaggas att det skulle vara helt ofarligt att dricka vatten med de
héar extremt laga halterna, om vi bortser fran det faktum att det inte ar lampligt
att dricka havsvatten av andra skal.

Var kommer nukliderna ifran?

Uran-233, uran-236 och jod-129 férekommer i ytterst sma mangder pa jorden
genom naturliga processer och syns inte alls i de har médtningarna. Daremot gar
det att identifiera samma nuklider nar de uppkommer som ett resultat av
mansklig aktivitet. I korta ordalag sa harstammar uran-233 fran de atmosfariska
atombombsproven pa 1950- och 60-talen medan uran-236 kommer bade fran
atombombsprov och fran anvant karnbransle. I det sistnamnda fallet ar det nar en
neutron absorberas av uran-235 utan att orsaka karnklyvning som den istallet
ombildas till uran-236, darfor skapas en viss mangd av nukliden nar en
karnreaktor ar i drift. Jod-129 ar en klyvningsprodukt och skapas ocksa vid drift
av karnreaktorer. Upparbetningsanlaggningarna Sellafield i Storbritannien och
La Hague i Frankrike har utslapp i havet av laga halter av uran-236 och jod-129.
Via strommar kommer en del av dessa amnen in i Ostersjon. Det finns aven ett
bidrag av uran-236 i Ostersjon efter Tjernobylolyckan 1986. Figur 1 ovan fran
artikeln visar information om strommar, olika regioner av Ostersjoomradet,
karntekniska anlaggningar och var proverna ar tagna.

I artikeln jamfors kvoter mellan de olika uppmatta nukliderna for att hitta
samband som visar pa varifran de kommer. Det ar valdigt l1att att ga vilse i
metodiken sa har ges endast ett forenklat resonemang. I figur 2 nedan finns ett
exempel dar kvoten av mangden uran-233/uran-236 visas for de olika proverna,
pa den horisontella axeln visas salthalten i vattnet. Om allt uran-236 kommer fran
atombomber sa ar kvoten 0,014 (gronstreckad linje), nagot som ar valkant fran
tidigare studier. I samtliga prover ar kvoten lagre an 0,014, vilket innebar att det
finns ett bidrag av uran-236 som kommer fran andra kéallor. For proverna med
hog salthalt i Kattegatt och Skagerak (svarta punkter) ar kvoten valdigt 1ag, vilket
visar pa ett bidrag av uran-236 fran Sellafield och La Hague (den turkosstreckade
linjen visar motsvarande kvot i havet utanfor Sellafield). I Ostersjon (bla punkter)



uppvisar proverna kvoter mellan de bada extremfallen, vilket skulle kunna
forklaras med att Nordsjévatten med uran fran upparbetningsanlaggningarna har
blandats ut med Ostersjovatten som framst har bidrag frén atombomber. Men
genom att titta pa flera liknande kvoter, och modeller for hur vattnet fran
Nordsjon blandas med vatten fran alvarna, kommer artikelforfattarna fram till att
det finns ett extra bidrag av uran-236 i Ostersjon som harstammar frdn anvant
karnbransle. Fran de modeller och antaganden som gors, baserat pa méatdata,
raknar de fram att det finns ett 6verskott pa omkring 200 gram uran-236 som
kommer frén anvant karnbransle med ursprung i Ostersjdomradet. Det ar alltsd
frdgan om 200 gram uran-236 som ar nagorlunda jamnt fordelat i hela Ostersjons
vattenvolym.
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Figur 2. Punkterna visar kvoten av antalet uppmatta atomer uran-233
jamfort med uran-236 i en liter havsvatten. De streckade linjerna visar de
bada extremvirdena for uran fran atombomber (gron) och fran anvant
karnbransle (turkos) samt medelvarden for prover tagna i Kattegatt och
Skagerak (svart) samt i (")stersji')n (bla).

Sa var kommer detta extra uran-236 fran? Utover vattenproverna redovisas i
artikeln matresultat for bottensediment fran flera platser i Ostersjon, och de
prover som tagits nara Studsvik uppvisar hoga varden. Darfor ar det latt att dra
slutsatsen att ndgon verksamhet vid Studsviks kdrntekniska anlaggningar ar
orsaken. Artikelférfattarna resonerar om alternativ som utslapp fran Studsvik,



dumpning av karnbransle i Ostersjon utanfor Studsvik, eller att ndgot annat land
har dumpat karnbransle i havet.

Det finns dokumenterat att svenska dumpningar av radioaktiva &mnen skedde pa
1950- och 60-talen i Ostersjon och i Atlanten (se exempelvis i detta dokument frén
IAEA). Det var en tid da den allménna synen pa avfallshantering och miljoskydd
var valdigt annorlunda jamfort med idag. Avfallet gots in i betong i platfat som
sanktes i Ostersjon, bland annat utanfor Landsort dar havet ar 6ver 400 meter
djupt. Pa samma stélle har Sverige dumpat uttjant ammunition och annat avfall.
Men det ar inte troligt att anvant bransle skulle vara del av dessa dumpningar.
Allt bransle som anvants i svenska reaktorer ar dokumenterat och finns antingen i
mellanlagret CLAB utanfor Oskarshamn eller vid nagon anlaggning utomlands.
Daremot ar det inte otankbart att verksamheten i Studsvik tidigare kan ha haft
utslapp som innehaller rester fran laboratoriearbete med anvant karnbrénsle,
men det ar svart att se hur det skulle kunna leda till sa stora méngder uran-236
som raknats fram av forskargruppen. Om 200 gram uran-236 fran anvant bransle
har kommit ut i vattnet sa innebar det att atminstone 20 kg anvant bransle har
10sts upp. Det ar valdigt stora méangder bransle om det ar fragan om rester fran
laboratoriearbete. Om det dédremot &r fragan om dumpat bransle sa ar
storleksordningen rimlig. I bada fallen bor det ga att se spar av andra nuklider
fran bréanslet, men de olika &mnenas kemiska egenskaper kan ge variationer i hur
de sprids och deponeras. Har skulle fortsatta studier kunna komplettera den
information som presenteras i artikeln. Ett annat alternativ ar att de dumpningar
av radioaktiva amnen som skedde i samband med Sovjetunionens upplosning aven
inneholl rester av anvant karnbransle, men aven da bor det ga att se spar av
andra nuklider.

Artikeln i Nature avslutas just med ett resonemang om att den okanda kallan av
uran-236 fran anvant bransle skulle kunna innebéara att det dven finns andra
radionuklider pa samma plats som skulle kunna frigéras vid ett senare tillfalle och
stalla till problem. Om kéllan ar dumpat anvant bransle sa skulle det kunna vara
korrekt da det uran-236 som nu upptéckts kan indikera en urlakning av det
anvanda branslet. Men aven urlakning av andra amnen i branslet, som
cesium-137, bor i sa fall ske i langsam takt och inte innebara en plotsligt 6kad
frigérelse av radioaktivitet. Om kéllan istdllet ar utslapp fran Studsviks
verksamhet sa bor ovriga &mnen som frigjorts, exempelvis cesium-137, ha spridits
pa motsvarande satt fran utslappspunkten. I sa fall finns inget skal att forvanta
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sig en plotslig frigorelse av material fran en enskild punkt.

Oavsett vad som ar orsaken, inklusive mojligheten att forskargruppens modeller
skulle kunna innehalla nagot felaktigt antagande, sa bor studien f6ljas upp med
fler undersokningar for att ge ledtradar om de dumpningar och utslapp som skett
tidigare. I vantan pa att detta sker gar det att imponeras av att det ar mojligt att
maéta sa pass laga halter av de har nukliderna i havsvatten.



