Izotopok migracioja kozetekben S

Lazar Karoly, MTA Izotopkutatd Intézet

Pontositas: radioizotopok migracidja,
kapcsolatban a nagyaktivitasu radioaktiv hulladékok,
pl. kiégett atomerdml(ivi flitbelemek végleges elhelyezésével

Téma indoklasa:
- egyrészt kornyezetvédelem - masrészt az izotopmigracio vizes kézegben jatszodik le

Az elGadas vazlata:
1) Altalanos bevezetd
2) Vizsgalatok a Bodai Aleurolit Formaciobol szarmazd mintakon,
3) Nemzetkozi egyiittmiikodés — dsszehasonlitas mas agyagos kdzetekkel,
(, kitekintés")
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Atomeromuvek - 235U

Nagyaktivitasu hulladékok hosszu
felezési ideju izotopijai:

- Hasadasi termékek: pl. %Tc, 12°1
- Neutronbefogassal keletkezo
transzuranok: 239.240py, 243Am, 23’Np

Reprocesszalas, v. 0.n.
transzmutacio esetén :

a transzuranok
(Am, Pu) eltavolitasaval a

472 ~ 10° - 10° év szakasz
is meredeken csokken,

de sugarzo hulladék
mindenképpen marad:
~ min. x 1000 év.
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Atomerdmii

Abran szemléltetve:

1

Akar

e ,hagyomanyos” 235U,

e Ujabb (reprocesszalt),

e v. transzmutalt
flitdanyag:
mindenképpen van
nagyaktivitasu hulladék

: 200-30 é
tarolé

Valtozattol fliggben

e 103 <« 10° év felezési idok

e ill. energiatartalom a , hulladék”-ban

Transzmutalé Uzem

(*) jelenleg: elsé fazis szerint
(Kiégett Kazettak Atmeneti Téaroléja)

© Ormai Péter:
Nemzetkoézi és hazai torekvések a radioaktiv Mitygeoldglai térolé

hulladékok biztonsagos kezelésére és

elhelyezésére — RHK KHT 2003 .
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Munkahipotézis: nagyaktivitasu hulladékok elhelyezése geoldgiai formacioban
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Nagyaktivitasu hulladékok formacidkban — ,allandé folyamatok”

Hidroldgia: 180/160 izotdparanybdl: a viz ,életkora” tipikus értékek (Didsberény:) néhény ezer év
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De: aramlasmentes esetben is van pl. (6n)diffazié: x = (D t)/2
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Nagyaktivitasu hulladékok — a fontos lejatszddd folyamatok

-
i

Kilonbdzo oxidacios foku és toltésli ionos specieszek dramlanak ill. (de)- szorbedlddnak,
pl. Np (1V, V, VI): NpMO,* — NpDO,2*, NpO,(OH), , NpO,(OH); = NpM"O,(OH) — NpM(OH),

//////%

MK

1) U.i. ,atmeneti” folyamatok o
~ tobbszdaz (!) év 1.5 '/M -
e homérséklet-emelkedés:  Oatair 77 NpO,2+ /
hidrotermalis folyamatok |
e nagy sugarddzis — gyokok stb.
e tok-korrdzid (Cu, Pb stb.)
e pH valtozas 5 (levegd) —
— 11 (beton) — 8 (kozet)
e oxidacios potencial valtozas

(ox. — red.) S o Np{OI4)4
2) JAllandd” folyamatok //-’ 7, T ""‘""i--x._,
« hidroldgiai aramlasok ' T
o diffdizi6 .
3) Egyéb: , : Z /1/ //)?3‘”2»=| |
e komplexképzddés (huminsavak) 0 2 4 6 8 10 2 1
e mikoorganizmusok, baktériumok pH
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2. Bodai Aleurolit Formacié mintainak vizsgalata az Izotdpkutatd Intézetben
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Userdi Formation {conglemerate, sandsiomns)

Gytrifil Rigolite Formaotdien

Eorpdd Sandstone Formation

fecrglomernis, sendstone, silistone)

Structural fines, fowlls

Horefuale

tnderground Reseorch Laborafory in HOF
at the level of—F00 m {not in scole)

Geological cross section of the Eastern-Western direction in the Western-
Mecsek Anticline
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KOzetdsszetétel, porozitas

L4 |

Porozitas:
Autoradiografia, feloldas 20 mikron
----------- 1cm

FO O0sszetevok: kvarc, kalcit, albit, dolomit,
illit-muszkovit, hematit, klorit
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Izotopmigracio konvencionalis leiras

A kozet porusaiban szivargo/aramlo vizes kézegben a szorpcio visszatartja
az ionokat, ezek vandorlasa a kdzegénél lassubb:

Vizotép/vk(jzetviz =1 / {1 + Kd P [(1'8)/8]} (1)
v: terjedési sebesség, K, megoszlasi hanyados, p: slrliség, €: porozitas.
Ke=Vi(Io=I) /Iy m (2)

V, az oldatminta térfogata. I, és I a kiindulaskor, ill. a t id0 eltelte utan mért belitésszam,
m a minta tdmege. Szokasos folyadék/minta tdmegarany 5:1, v. 10:1.

Szorpcids Ky méréseket végeztiink , 8°Sr, %0Co, 137Cs és 12°] izotopokkal,
K4 a kationokra 100 és 1000 kozotti értek, mig a I-ra 0 kordili érték adodott.

Probléma:
(1) ha Vg, = 0, - nincs értelmezve,  (2) nem szorbealddd anionok milyen sebességgel terjednek ?
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Diffuzios allandok kozvetlen mérésekbdl

L4 |

Tc, pH=18,
4000 -7
3000 """
S 2000 I e
9TcO, 1000 ”,,—"" N
10> m/L, ° oA‘ 50 100 150 200 250
vagy H4CO;
gy 3 14C, pH= 8,
1000 o--tTe
£ . ‘-"”‘
S 500 UL AR
1 ”’
C'(t)y 4D, adL 0o ‘ Y
= t— 50 100 150 200 250
C, V'L o)’ e
Dz ~ 1012 m?/s
~ 1/2
Deff DIa'tszc’>lagos (8) / . , "y
Diogost ~ 10711 m2/s ez elso (egydimenzios) kozelitesben:
atszolagos*® J 4 7
’ X ~ (Dt)”2 : néhanyszor 10 m / 105év

~ erds elektrolitok ondifflzids
allanddja vizes oldatokban
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Kisérletek a Bodai Aleurolit Formacio furémagjain

el

\,_-“

Szorpcios mérések: 0Co, 8°Sr, 137Cs

Diffuzids mérések: e in situ (100 bar 50 °C

(1251, 85Sr) o tombi (fél-végtelen, 1 bar)
e attorési (1 bar)

Autoradiografia

\ am, gl gy

i
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]

Nemzetkozi egyuttmikodés — (EU FP6 Funmig)

Albrecht / ANDRA

Jelenleg vizsgalt agyagos tipusu kdzetek:

age (Ma) | depth clay content | organic maximum
(%) matter (%) | temperature (°C)
Boom || 30-36 200 30-60 1-5 16
Boda ||250-260 |1000 30-40 ~0 150
COXx 155 500 40 0.8-1.2 40
Opa 180 500 39-63 0.5-1.0 85
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LEGEND

m=UNVIIG
R —
Meuse /Haute (URL) site | Andra/Plas
Location in Paris Basin Geological cross section
URL Site
MORLEY ' ' CIRFONTAINES
URL site (Bure) EST 103 ﬂ-'ll-'ﬂ ?Igg l7
FE NW MSE 101 SE
500 | r Cretaceous l ¢J S

—E ~ithonian calcareous=—
[0 TERTAIRY — " Kimmeridgian marl
UPPER CRETACEOUS i
[ LOWER CRETACEOUS 0- -0
B JuRassic
Il TRIAS
B PERMIAN
BOURGOGNE B PALEOZOIC BASEMENT -500 o claye !f_;______:__::_—:_—r—’ -k
JOGNE ia ===
DPLADPE 030684/ A ___I_f__a_r__s_‘—__ﬁ————:——————”__—
4 Seale
MORVAN Okm 100Km 0 2 Km !j _‘5/
I Scale ! mm— {71
POITOU

MASSIF CENTRAL

o Strata with a simple, regular geometry and no fault on a large area

* Callovo-Oxfordian formation as host rock : clay formation, ~ 400 m depth and 130 m
thickness at URL
 Two main surrounding formations, Dogger and Oxfordian carbonates
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Illusztracid: URL (Underground Research Laboratory)
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Installations architecture Andra/Plas

e Single-level layout in the
middle of the COX stratum

e Separation of packages installations
in distinct zones (ILLW, HLW, =
Spent Fuel if applicable)

= limited interactions,
management flexibility

* Modularity of disposal
zones

—> gradual construction
and module separation for .
Safety Installations souterrai;;s“"""""------..__________H_
* Access through four C.IM.OSES.04.0263.C e R
grouped shafts
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Data base on COX properties ... |Andra/Plas

« 27 deep boreholes

« 40 mdriftat-445m

« 485 mdriftat-490 m

« 130 borehole from the URL drifts

« 1400 sensors linked to SAGD (data base)

« 4 km of core samples of the Callovo-Oxfordian

« 40000 samples (mechanic, hydraulic, pore water chemistry, solute
transfer...)

* In situ experiments are on going : DIR (solute transfer), PAC (pore water
chemistry) ...

& A large data base on Callovo-Oxfordian properties is already available
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NEUNIVITG

COX properties (6/6)

diffusion
whole

of
over the

* Homogeneity
properties
formation

e Low diffusion coefficients with
different behaviour for anionic and
cationic elements (anionic
exclusion)

* Values confirmed by first results of
experiments carried out in the URL
(DIR) with HTO, 3%Cl,'%5|, Na et
134CS
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Andra/Plas

De(m?s)
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4155 l Ll IIIlllI Loy i
Altemance marmes isiteuses o — —— @
calcaires wackestones a péloides,
bioclastiques recrisallisés e “ .
Argilites + silteuses localement, o P L
434.9 souvent bioclastiques BRI ®
——— ®
L 4
e @
Argilte carbonatée o silleuse e _— e}
2 T ] L
Argilite siteuse indurée localement EEITE==)
bioclastique avec intercalations S .
carbonaté s ] Bl i 1
== d%em e
_— ® MSE101/HTM?
Argilite siteuse avec intercalations + @] * EST104/EST!
carbonatées, localement
bioclastiques et noduleuses ] | = = EST212
5131 [— a ..
Argilite trés silteuse g J . .
sommet, puis argilie h q
localement bioclastique
®
o
5518
Profondeurs a I'aplomb du laboratoire de recherche (Référence EST205/EST210)
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COX properties (4/6)

The different scales of characterization

Calcite, grain de quartz et figures de porosités associées “\-:-f-
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Pore size distribution ;: few nm to 100 nm
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Andra/Plas

The pore size distribution

|eJod awWnjos NP UCANGLISIP 3P UKL

macroporosité
Classe de -
porosité 50 nm 2nm 23 A
‘ Porosité totale: 18 %
| Méso- et microporosité:
80 % du volume total
Taille
des vides
T T T T T
100 pm 10 pm 1 pm 100 nm 10 nm 1nm 1A

Total porosity : between 14% (upper part of COX) and 18 %

Hidrologiai Tarsasag szakmai nap

No connectivity of the largest pores (associated to bioclasts or quartz grains)
Connectivity of the smallest pores (< 10-20 um) with “electrochemical bottleneck”
50% of pore water is considered as bounded water
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Double layer overlapping effect Goutelard / CEA

- 0.5 1.0 [NaCl] 1.5

integral
—
o

n
o

0 10 20 distance (A) 30
macroporosité mésoporosité microporosité
Classe de % -~ > >
porosité 50 nm 2nm 2-3A

Porosité totale: 18 %

Méso- et microporosité:
90 % du volume total

[

|

\

LEGENDE

md\npuonuﬂ ap uoouo 4

(ANDRA, 2005), i) R e
Taille 9 Cation .
- . ‘ ™ Giriace dos agrégals Fargie
100 pm 104m 1pm 100nm 10nm Tnm 1A A Faulllels d'argile
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Clay-rich materials :

d.

Isolated macro-pores - Tact0|ds

——§\

\ g

—Micro-porosity

| e— |
| me—— |

Clay grains

O Other grains (e.g., carbonate, quartz)
10 um

4 Y
N 4
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low permeability, high specific surface area

Revil/CNRS

i i Shelarplane
_?H;—/:x' OI:-IP A
o e
L OH i E M*
o
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o
R ~
oy —A | &
_éH E oW ME
Compact
! layer i
: i Inm
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"M"-form of the transport equations

Revil/CNRS

7

Vi
vVp

VT/T,

) g
J o | 0,9
V. - =
pr at pf¢
| H | | pC,T |

(R +R) /2]
e(Ry~R)
Pt

Os

. "M"-form Chimical potential Electric potential Fluid pressure ~ Temperature
Salt flux Jd Fick's law Electrophoresis Convective diffusion Soret effect
“urrent density J Diffusion current Ohm's law Electrofiltration = Thermo-electricit
Darcy velocity u Osmosis Electro-osmosis Darcy's law Thermo-osmosis
Heat flux H Dufour effect Peltier effect Convective flux Fourier's law

20V8. Szept. 1V.
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2. Determination of hydraulic conductivity of shales

Revil/CNRS
Différence de potentiel électrique
mesurée entre deux réservoirs
AV o sh
1—_ Niveau d'eau on = h2 ] h1 5w 3 e (Cm)
- A
7
1.40m g -5.231mv (00} . =
-] Keythley 2701 oh (ln mV)
J LLLULL 9
- LLLLL 15
E Reference . .
v | Jagacc [[agacc § ¥ Time (in sec)
R1 u ample| u R2 Q Q
e Diffusion of a pressure wave
/ Relaxation of the electrical potential
/ — >
Sample
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Osszefoglalds - készonetnyilvanitas

e Aramldsmentes esetben is migralnak az ionok —
D ~ 102 m?2 /s (kb. nehany m/ 10° év)

e Elso kozelitésben: elektrolitok ondiffuzids sebessege vizes oldatokban

Koszonetnyilvanitas

1. Régebbi mérések: alfa-projekt 1251, 85Sr, 137Cs, 60 Co
Megyeri Janos, Riess Laszlo, Mell Péter

2. Ujabb mérések: FUNMIG %TcO,, HCO;
Megyeri Janos, Szarvas Tibor ( & Lakosi LaszI6)

3.  Mintak, egyittmdkodés, informacio
Mecsekérc: Mathé Zoltan, Kovacs Laszld

és ... kdszondm a figyelmet...
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