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Summary

The sorption and diffusion coefficients of critical radionuclides play a very
important role in the safety analyses of high-level radioactive waste
repositories. The model of basic diffusion experiments realized in
PHREEQC enabled to assess the influence of the non-linear sorption
isotherm on the diffusion transport in engineered barriers. A detailed
analysis of numerical modelling of through-diffusion experiments in several
multicomponent systems in which the interaction was described by both ion-
exchange and surface complexation models resulted in the formulation of the
function dependence of the retardation coefficient R on the shape of
interaction isotherm. This approach can be recommended in the performance
assessment modelling. A modification of the module modelling the
processes that occur in a deep geological repository has been prepared in the
GoldSim computer code environment. This module helps to understand the
role of selected parameters in the near-field region of the final repository.
The source term module includes radioactive decay and in-growth in the
canister, degradation of fuel matrix controlled by the diffusion transport of
uranium in the layer of compacted bentonite, solubility limitation of the
concentration of the studied nuclides, and the diffusive migration through
the surrounding bentonite layer retarded by sorption and controlled by the
output boundary condition formulated with respect to the rate of water flow
in the rock. The module enables to perform stochastic modelling in which
the influence of uncertainties of selected parameters on the distribution
function of the radionuclide release rate from the near-field region was
assessed.



Souhrn

Koeficienty charakterizujici sorpci a difuzi kritickych radionuklidi maji
vyznamnou roli v bezpe€nostich analyzach ulozist’ vysoce aktivnich odpadu.
Model difiznich experimenti v zakladnich uspofadanich realizovany
v prostfedi PHREEQC umoznil posuzovat vliv nelinearity sorpcni izotermy
na difuzni transport v inzenyrskych bariérach. Detailni rozbor vysledka
numerického modelovani prinikovych difuznich experimenti v nékolika
multikomponentnich systémech, v nichZz byla interakce popséna iontové
vyménnym a/nebo povrchové komplexa¢nim modelem, vedl k odvozeni
funkéni zavislosti retardaéniho koeficientu na tvaru interakéni izotermy.
Tento pfistup mize byt doporucen i pro modelovani v ramci komplexniho
posuzovani ulozisté (performance assessent). Byla pfipravena modifikace
modulu vytvofeného v prostiedi GoldSim k modelovani procest ve zdrojo-
vém c¢lenu hlubinného ulozisté vyhotelého jaderného paliva. Tento modul
napomaha k porozumeéni role vybranych parametrii v blizkém poli trvalého
ulozisté. Model zdrojového ¢lenu uvazuje radioaktivni pfemény, degradaci
matrice paliva fizenou Ubytkem uranu v kontejneru, jez je disledkem difuz-
niho transportu uranu ve vrstvé bentonitu obklopujici kontejner, meze roz-
pustnosti vSech zajmovych prvki v kontejneru a difizni transport
v bentonitové vrstvé retardovany sorpci a fizeny tokovou okrajovou pod-
minkou na rozhrani bentonit-hornina. Modul umoziuje provadét pravdépo-
dobnostni modelovani, pfi némz je sledovan vliv nejistot vybranych para-
metr na distribu¢ni funkci pfislusejici toku aktivity zpole blizkych
interakci.



Klicova slova

modelovani, simulace, jaderny odpad, vyhofelé palivo, trvalé tuloziste,
zdrojovy ¢len, radioaktivni kontaminanty, kompaktovany bentonit, difazni
experimenty, PHREEQC, GoldSim

Keywords

modelling, simulations, nuclear waste, spent fuel, final disposal, source term,
radioactive contaminants, compacted bentonite, diffusion experiments,
PHREEQC, GoldSim



Obsah

1 Uvod 6
2 Vyznam popisu difuznich experimentii pro modelovani transportu
radioaktivnich kontaminantii v materidlech bariér 7
2.1 Formalni popis difuze v nasycené vrstveé a metodika
vyhodnoceni difaznich experimentt 7
2.2 Zohlednovani realného chemismu v systému bariérovy material
— soubor migrujicich kontaminant 9
2.3 Navrh zjednoduSeného zpiisobu zohlednéni nelinearniho
charakteru interak¢ni izotermy 10
3 Modelovani zdrojového ¢lenu v prostiedi GoldSim 13
3.1 Zakladni scénat 13
3.2 Upfesnéni modelu a demonstra¢ni vypocty 14
3.3 Pravdépodobnostni modelovani zdrojového ¢lenu 15
4 Shrnuti a zavéry 17
Literatura 19
Mgr. Dusan Vopalka, CSc. — odborny zZivotopis 21



1 Uvod

Vystavba ulozi$té vysoce aktivnich odpadd, vetné vyhofelého jaderného
paliva, vyzaduje provedeni bezpecnostni analyzy, na jejimz zaklad¢ bude
mozno vystavbu tlozi§té povolit a provést. Celkové posouzeni piipravy
ulozisté je provadéno pii pribézném upfesnovani metodik potiebnych pro
celkové posuzovani planovaného tlozisté vyhotelého jaderného paliva (PA -
performance assessment). Vypocetni kody, s jejichz pomoci se bezpecnostni
analyzy pfipravuji, musi zahrnovat popis vSech relevantnich déji ovliviiuji-
cich transport radionuklidd do biosféry. Pro ulozeni vysoce aktivnich odpada
se vybira horninové prostfedi, ve kterém je minimalizovan advektivni tok
podzemni vody. Jednotlivé kontejnery se dale, v pfipadé situovani tlozisté
do horninového prostiedi, kde je nutno pocitat s dominantnim tokem pod-
zemni vody §térbinami, planuji obklopit vrstvou kompaktovaného bentonitu,
ktera vyznamné potlaci advektivni tok v bezprostfednim okoli. Dominant-
nim transportnim procesem v blizkém okoli ulozisté (near-field) bude potom
diftize v porovitém materialu inzenyrské a piirodni bariéry. Transport kon-
taminantd pfitomnych ve vodné fazi v poréznim prostiedi inzenyrskych a
ptirodnich bariér je vyznamnym zplisobem ovliviiovan interakci kontami-
nantl s materidlem matrice, kterou nosna kapalina protéka. Dochazi pii ném
k zachytu (sorpci), ktery transport kontaminantu zpomaluje. V procesu PA,
jak bylo konstatovano i v zavérech feseni projektt 6. RP EU ,,FUNMIG* a
»PAMINA®, které byly studiu transportu radionuklidi v okoli ulozisté véno-
vany, zatim potiebné modelovaci nastroje pouzivaji pro popis interakce
jednoduchy K;model, ktery implikuje konstantni hodnotu retardacniho
koeficientu R. Zjednoduseni, které z tohoto piistupu vyplyva, je v rozporu se
stale se prohlubujicimi poznatky o interakénich mechanismech, které
vétsSinou vyzaduji nelinearni formu funkéni zavislosti na koncentracich v
systému pfitomnych slozek. V této pfednasce je nékterym aspektim vlivu
komplexné&jsiho popisu interakce kontaminantl rozpusténych v kapalné fazi
s povrchem pevné fize na jejich migraci v poréznim prostfedi vénovana
pozornost, zejména s ohledem na popis a modelovani difuzniho transportu.
Vypocetni kody uréené pro modelovani transportu radionuklida
z prostoru lozisté vyhotelého jaderného paliva do horninového prostiedi
museji zohlednit fadu charakteristik a déja, které transport ovliviuji [1]. Jde
mj. o inventaf radionuklidi v kontejneru; jejich rozdéleni v kontejneru —
v tomto ohledu je velmi vyznamna ihned pfistupna frakce, tzv. IRF — instant
release fraction; rychlost koroze kontejneru, vyhotelého paliva a konstruké-
nich ¢asti; chemické charakteristiky jednotlivych prvkil, jako je napt. mez
rozpustnosti; sorpéni vlastnosti tlumiciho materidlu inzenyrské bariéry —
kompaktovaného bentonitu resp. i koroznich produkt obalovych materiald;
tok podzemni vody v obklopujicim horninovém prostfedi a v neposledni
fade i o scénaf shrnujici predstavy o degradaci jednotlivych prvkl uloziste a
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preferencnich cestach kritickych radionuklidd. Vypocetni programy, které
poditaji transport z oblasti inZenyrské bariéry do horninového prostiedi jako
tok aktivity sledovanych nuklidi (v Bg/rok) byvaji s ohledem na jednodu-
chou geometrii kompartmentové povahy [2], vsoucasné dobé se, i
s ohledem na navaznost na modely toku v horninovém prostredi, pfechazi na
modely zalozené na systému konecnych objemid. V posledni dobé se i
v zemich, kde je tato problematika nejvice rozvinuta (Finsko, Svédsko,
USA) prechazi od starSich vlastnich koédd na programy pracujici
s privétivym grafickym rozhranim. Patii mezi n€ i programové prostiedi
GoldSim, ve kterém je mozno realizovat jak modely zalozené na kompart-
mentovém pristupu tak vychazejici z metody konecnych elementii ¢i objemu
[3]. V tomto prostiedi byl ve spolupraci FIFI a UJV ReZ realizovan mj.
model jednoho kontejneru s vyhofelym palivem z reaktoru VVER 440, se
kterym byly provedeny rozsahlé studie.

2 Vyznam popisu difiznich experimentii pro modelovani
transportu radioaktivnich kontaminantii v materialech
bariér

2.1 Formalni popis difuze v nasycené vrstvé a metodika

vyhodnoceni difuznich experimentii

Pii popisu difuzniho transportu v homogennim poréznim prosttedi, napf.

kompaktovaného bentonitu, se predpoklada, Ze transport se déje prevazné ve

vode¢, kterd v nasycené vrstvé vypliuje pory [4, 5]. Defini¢ni rovnici difuz-
niho koeficientu je v pfipad¢ ustalené¢ho dé¢je, kdy koncentracni gradient je
konstantni, 1. Fickiiv zakon. Tok J latky proslé plochou po6rt S, (S, = &5, kde

S je celkova plocha a ¢ je efektivni porozita) je podle tohoto zdkona, v

ptipadé, ze se neuvazuje radioaktivni rozpad, imérny difuznimu koeficientu

D, zminéné ucinné plose S, a koncentra¢nimu gradientu.

J=-D,S, oc (: D &S acj M
Ox Ox
Zde pouzity diftzni koeficient se vztahuje k transportu pory, proto
se oznacuje D,. Vztdhne-li se tok J na celou plochu, miizeme definovat

efektivni difuzni koeficient D, = &D,, (2).

J=-pns ¢ )
Ox
Pro difuzni koeficient charakterizujici difizi v poérech D, plati dale

vztahy (3), které odchylku od teoretické difuzivity D, ve vodé vyjadiuji s

ohledem na geometrickou odlisnost difuze v porech od difiize ve volné vode.

D,=G.D,, G=46/7 (3)



V téchto vztazich je G tzv. tvarovy (geometricky) faktor, ¢ kon-
striktivita zohlediiujici ménici se prufez individualnich pora a 7 tortuozita
popisujici zvétseni skutecné drahy mezi dvéma body v disledku proménli-
vého tvaru meandrujicich port.

Pro ptipad ptechodového procesu (koncentracni gradient neni kon-
stantni) soucasné s uvazovanim sorpce, je velmi rozsifen (napf. [6]) for-
maln¢ zjednodusujici postup, ktery zakladni migracni rovnici (5), uvazujici
soucasnou zménu koncentrace v kapalné (C) i pevné fazi (g), prevadi po
zavedeni ptfedpokladu o linearité sorpcni izotermy g = K,;C postupné (5-7)
na tvar formalné¢ shodny s 2. Fickovym zdkonem, ve kterém vystupuje
koeficient zdanlivé difuze D,. Tyto vztahy, ve kterych je dale p, objemova
hmotnost bentonitu (bulk resp. dry density), zavadéji retardacni koeficient R.

2
€ _p € P4 (5)
ot P ox g Ot
o _ ¢, o¢ ©6)
ot e+ p,K, ox’

2 2
ﬁLZDuﬁc :DPO’)Ci @)
ot Ox? R &x*?

V zadném ze znamych analytickych feSeni a ve vétSiné numeric-
kych feSeni nebyva respektovana obecn¢ nelinedrni zavislost rovnovazné
koncentrace na pevné fazi ¢ na koncentraci C. K této skutecnosti je tfeba
ptihlizet pti diskuzi a interpretaci hodnot D, a D, ziskanych z vyhodnoceni
diftiznich experimentd.

Pro modelovani transportu radionuklidii v okoli ulozist’ radioaktiv-
nich odpadu je tieba znat zakladni charakteristiky jednotlivych sledovanych
nuklidd, veetné popisu interakce s pevnou fazi a difuze materialy bariér a
horninou. V pfipadé pole blizkych interakci (near-field) je situace zjednodu-
Sena, protoze retardace transportu radionuklidi bude v ptipad¢ naruseni stén
kontejneru s odpadem do znacné miry ovliviiovana pievazné homogenni
vrstvou kompaktovaného bentonitu.

Nejpouzivanéjsi experimentalni metodiky pro stanoveni hodnot di-
faznich koeficientd v bariérovych materialech, se soustiedénim se na kom-
paktovany bentonit, jsou prehledné uvedeny napf. v zakladnich pracich
Muurinena [4] a Yu a Neretniekse [5]. V laboratornim méfitku jsou pouzi-
vany v podstaté tii typy metod, které se s ohledem na formu matematického
popisu rozliSuji tvarem okrajové podminky. DifGizni parametry kompaktizo-
vaného materialu (napf. bentonitu) jsou ziskavany zpravidla vyhodnocenim
casovych koncentracnich zmén v roztoku, nebo, po skonceni pokusu, vy-
hodnocenim koncentratnich zmén v blocku po jeho rozfezani na tenké
platky. Metodika miZze byt zalozena na vyhodnoceni spocivajicim
v porovnani experimentalnich zavislosti s analytickym feSenim difizni rov-
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nice pro piislusné pocateéni a okrajové podminky, nebo na aplikaci vhod-
ného numerického modelu. Pokud je studovana difuze stopovace z roztoku
ve vrtu do stén okolni horniny, za podminek in situ, potom se v principu
jedna o metodu in-diffusion, pti¢emz se sleduje koncentracni zména v Case
v tomto roztoku a piipadné i profil znackovace v hornin¢ po skonceni expe-
rimentu [7-8]. Pfi tzv. prinikové metod¢ (through-diffusion) je pted zahdje-
nim difizniho experimentu v zasobni nadrzi z jedné strany vzorku roztok
obsahujici sledovany kontaminant, v nadrzi na druh¢ stran¢ vzorku je Cisty
roztok. Pravidelnymi odbéry je sledovan pokles koncentrace (aktivity) roz-
toku na vstupni strané (pfi¢emz je ptipadné udrZzovana koncentrace zde na
konstantni hodnot€) a nartst koncentrace na vystupni strané vzorku. V pfi-
padg, Ze se po celou dobu experimentu udrzuji koncentrace v obou reservoa-
rech velmi blizko koncentracim pocatecnim, jsou splnény podminky, pro néz
bylo odvozeno velmi jednoduché feseni, které umozni stanovit hodnoty obou
vyznamnych parametra difuze, tedy koeficientd efektivniho difizniho koefi-
cientu D, a zdanlivého difuzniho koeficientu D, [4].

p-_9% . p_L @®)

‘ S(CI_CZ) ’ 61,

Zde Q je tok sledovaného nuklidu v ustaleném stavu, ktery se urci
se ze smérnice asymptoty kiivky zavislosti kumulované aktivity prenesené
do vystupniho kontejneru na ¢ase), C; a C, mérné objemové aktivity (kon-
centrace) postupné ve vstupnim a vystupnim kontejneru, S a L jsou geomet-
rické charakteristiky vzorku: S plocha kolma ke sméru difuzniho toku, L
tloustka vzorku, ¢, je Gsek na ¢asové ose vyhodnocované zavislosti: od po-
¢atku do priseéiku ¢asové osy s asymptotou zavislosti kumulované aktivity
na ¢ase (time lag).

2.2 Zohlednovani realného chemismu v systému bariérovy
material — soubor migrujicich kontaminantt

Studium retardacni schopnosti kompaktovaného bentonitu a dalsich bariéro-
vych materialtt pomoci standardizovanych metod stanoveni diftiznich koefi-
cientli je zavedeno jiz cca 20 let, problematika vSak ani zdaleka uzaviena
[9-11], problematické se jevi vyhodnoceni experiment, pfi nichZ se uplat-
nuje nelinearni charakter sorpce. Od velkych zjednoduseni vyplyvajicich z
prevazné fyzikalni interpretace vysledkd, coz je napf. popis sorpce linearnim
modelem rovnovahy nebo vysvétleni snizovani sorpénich schopnosti bento-
nitového bloku modelem povrchové difuze ([6], [12]), se piechazi k pod-
statn¢ kvalifikovanéjSimu popisu zaloZenému na dokonalej$im popisu che-
mismu celého procesu, i v rozsifeni fyzikalnich ptedstav o struktufe kom-
paktované bentonitové vrstvy [11]. Speciace a jeji vliv na sorpci jsou uvazo-
vany napf. v pracich [13-14], kde je zaroven uvazovan i vliv sloZeni bento-
nitu a iontové sily. Pfi modelovani slozitého hydrochemického systému je
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dualezita specifikace nejvyznamnéjsich reakei fidicich chemismus dominant-
niho iontu [15-16]. Pro popis sorpce se ve vyznamném rozsahu uplatiiuji
povrchové komplexacni modely, které vySe uvedené aspekty umoziuji
respektovat [17].

VétSina autor predpoklada platnost K,-modelu pfi matematickém
vyhodnocovani a pii interpretaci vysledkd difuznich experimentt. Pti zvy-
Sujici se kompaktizaci bentonitu je vSak pozorovan efekt zrychlovani mi-
grace oproti pfedpokladiim zaloZzenym na platnosti K; modelu, tedy sorpcni
schopnost bariérového materidlu se snizuje se zvySujicim se stupném zhut-
néni. Modifikaci pfistupu obdobného modelu dualni porozity byl tento jev
fyzikaln¢ zdivodnén, a mikrostrukturalni analyzou potvrzen. Dle Bourga et
al. [11] jsou v bentonitové vrstvé poéry dvojiho typu: tzv. volné (free), kde
difuze probiha relativné neovlivnéna povrchem, a mezivrstvové (interlayers)
o svétlosti odpovidajici jen dvéma az tfem molekulam vody, kde je diftize
siln€ ovlivnéna povrchem (kationty jsou do téchto port elektrostaticky vta-
hovany, anionty jsou naopak odpuzovany — pro n¢ jsou tedy pory tohoto
typu uzavieny). Pti zvySujici se kompaktizaci se podle této predstavy snizuje
objem volnych pdért a naopak roste pocet mezivrstvovych pord. V prostiedi
hlubinného tloziste¢ bude dochazet k extrémnimu namahani tlumici a tésnici
vrstvy bentonitu, coz mtize mit vliv na zmény mikrostrukturalnich vlastnosti
[18], které mohou, napt. v disledku uzavirani vnitinich port, ovliviiovat
diftzni vlastnosti zakladniho materialu. Vyznamné je sledovani hrani¢ni
oblasti mezi horninou a vrstvou bentonitu [11], kde je na misté uvazovat
vnikani bentonitu do puklin v horning, coz ovliviiuje ob& zakladni prostiedi.
Zmensuje se potom retardacni schopnost inzenyrské bariéry, naopak sorpéni
kapacita bentonitu je pfenaSena do horninového prostiedi — zde vSak miize
nastat z hlediska retardace kritickych radionuklidii i nepfizniva situace,
¢astecky bentonitu jsou jako koloidy unaseny dale proudem podzemni vody.

2.3 Navrh zjednodusen¢ho zpiisobu zohlednéni nelinearniho
charakteru interak¢éni izotermy

Pfi rozvoji modelovani multikomponentniho reaktivniho transportu
v nasycené vrstvé byly testovany moznosti geochemického modelu
PHREEQC [19]. Na n¢kolika modelovych i redlnych systémech bylo uka-
zano, ze 1D transport jak s konvektivnim tokem kapalné faze tak i bez négj
Ize v prostfedi PHREEQC modelovat pro n¢kolik typl pocateénich a okrajo-
vych podminek. Interakce jednotlivych specii byla modelovana bud’ iontove
vyménnym nebo povrchoveé komplexaénim modelem. Podafilo se modelovat
v tomto prostiedi zakladni typy difuznich experimentii. V modelovani difuze
zahrnujici tyto typy interakénich modelu bylo bylo testovano, jaka omezeni
pfinasi vyhodnoceni difuznich experimentii standardnimi metodami, které
byly odvozeny pro linearni popis sorpce, pii realném nelinearnim vztahu
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veli¢in C a g, ktery je disledkem rdznorodych vzajemnych vlivi pfitomnych
slozek. Dva podrobné modelované systémy, které byly charakterizovany
podrobnym studiem metodou michaného reaktoru (sorpce Cs a Sr na bento-
nitu [20] a interakce U(VI) se sorbentem MCM-41 [21]) ukazaly vyznamny
vliv chemického slozeni kapalné faze na hodnotu zdanlivého difizniho koe-
ficientu D,. Vysledné hodnoty predikovanych hodnot D, byly v souladu
s experimentalnimi poznatky studia sorpce v michaném reaktoru. Bylo
ukézano, ze i v dalSich aspektech difuzni model vytvofeny v prostredi
PHREEQC odpovida ptedstavam o popisu difuze v pevné vrstvé obsahujici
sorbujici material. Ze tvaru vypocitanych koncentracnich profild v pevné
fazi pro piipad nelinearniho sorp¢niho systému bylo naznaceno vysvétleni
tvaru profild ve vrstvé sorbujiciho materidlu pozorovanych u silné
sorbujicich nuklidu (viz Obr. 1).
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Obr. 1 Modelované profily koncentraci uranu v kapalné (C) i pevné fazi (g) ve
vrstvé obsahujici sorbent MCM-41[23]) pro dvé hodnoty tloustky
oddglujicich filtr. Dal3i parametry vypoctu: pH 6, C, = 8,4x10™ mol/l,
tloustka vrstvy 1 cm.

Pfi podrobném studiu modelovani difuiize uranu ve vrstvé obsahujici
sorbent MCM-41 byly porovnavany dva rozdilné systémy, které se vy-
znamn¢ liSily v mife zavislosti D, na hodnoté¢ vstupni koncentrace. U sys-
téma s karbonaty (pro pH 8) byla shledana nevyrazna zavislost D, na hod-
noté vstupni koncentrace — systém je mozno charakterizovat linedrni sorp¢ni
izotermou. Naopak zavislost D, na vstupni koncentraci pro systém bez kar-
bonatli vykazala v oblasti pH 6 vyraznou nelinearitu. Tato nelinearita se
projevila vyrazné€ vyssi relativni hodnotou koncentrace v pevné fazi na konci
vrstvy, pres kterou byla modelovana difuze, oproti relativni koncentraci
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v kapalné fazi. Pro vyhodnocovani konkrétnich diftznich experimentl pfi-
nasi tento poznatek moznost vysvétleni ¢asto pozorovaného charakteru pro-
filu v pevné fazi po skonceni prinikového experimentu: piiblizeni hodnot
koncentrace na vystupni stran¢ vrstvy k hodnoté koncentrace na vstupni
stran¢ vrstvy. Bylo ukazano, Ze toto pfiblizeni se bude zvySovat se zvétsujici
se tloustkou filtru na vystupni strané [22]. Pro systém, ktery je mozno cha-
rakterizovat nelinearni izotermou byl pozorovan znatelny rozdil v hodnotach
D, stanovenych v ustidleném stavu (metodou time-lag) a urcenych
z koncentracnich profilti v neustaleném stavu.

Na zékladé numerickych experimentl pro piipad linearni izotermy
byla diskutovano hodnota retarda¢niho koeficientu R. Z rozboru vysledka
téchto numerickych experimenti vyplynula shoda retarda¢niho koeficientu
uréeného metodou time lag s Ciselnou hodnotou poméru latkovych mnozstvi
sledované latky ve vrstvé pro experimenty s interagujici latkou a pro expe-
rimenty bez interakce. Tato shoda je pfirozenym vyjadfenim podstaty retar-
dace ve vrstvé v disledku zachytu na povrchu pevné faze. Stejny zpisob
odvozeni retardacniho koeficientu byl aplikovan na piipad nelinedrniho
tvaru izotermy [23]: po integraci latkového mnozstvi ve vrstvé v ustaleném
stavu bylo ziskdno analytické vyjadieni retarda¢niho koeficientu R jako
funkce rozdilu koncentraci na vstupu a vystupu do vrstvy Cy = C;— C,. Pro
Freundlichiiv tvar izotermy plati potom vztahy (9), pro LangmuirQv tvar
vztahy (10), oboji pro C, = 0.

-1
Freundlich: g=K,C' R=1+ 2p,Kr G )
e p+l
5 me[1 _In(l+ KLCO)]
Langmuir: _9wKC p L P K, G, (10)
1+K,C £ C,

Zde p, je objemova hmotnost a & mezerovitost materialu, Q,., K, Kr a p
jsou empirické parametry uvazovanych izoterem.

Pro specifické okrajové podminky, odpovidajici prinikovému di-
flznimu experimentu, byla odvozena zavislost retardacniho koeficientu na
tvaru nelinearni interakéni izotermy. Modelovani realného diftizniho trans-
portu v té€lesech s obdobné nastavenymi okrajovymi a poc¢ateénimi podmin-
kami se tedy vyznamné zjednoduSuje (neni tfeba feSit difuzni rovnici
s koncentracné zavislym retardacnim koeficientem) a vice pfiblizuje realnym
podminkdm. Tento zplsob zohlednéni nelinearniho tvaru interakéni izo-
termy je aplikovatelny i na vypocty v ramci bezpecnostnich analyz uloziste.
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3 Modelovani zdrojového ¢lenu v prostiedi GoldSim
3.1 Zékladni scénaft

Zakladni c¢lankem vytvofeného modelu, ktery byl ovéfen porovnanim
s modelem MIVCYL a Pagoda [24-25], je deterministicky popis transportu
kritickych radionuklidd z jednoho kontejneru obsahujiciho 7 kazet z reaktoru
typu VVER 440 v palivovém souboru, pfedpoklada se stupenn vyhoteni
45 000 MWd/tU, doba skladovani pfed ulozenim do trvalého tloziste 100
let. Parametry scénafe vychdzeji z ¢eského referenc¢niho projektu ulozisté
[26], dale jsou uvedeny parametry scénare tykajici se kontejneru a bentoni-
tové vrstvy (Tabulka 1) a uvazované chemické charakteristiky diskutova-
nych prvka (Tabulka 2).

Pti vypoctech bylo uvazovano 26 nejdilezitéjsich kritickych radio-
nuklidii, u cesia a jodu byly uvazovana 10% podil IRF, celkova aktivita
izotopu 14C byla rozdélena mezi matrici paliva a konstrukéni prvky. Do
doby Zivotnosti kontejneru scénaf uvazuje pouze radioaktivni rozpad a vznik
dcefinych produktti. V ¢ase odpovidajicim Zivotnosti se predpoklada oka-
mzité zaplaveni kontejneru vodou, zacatek rozpousténi matrice paliva i kon-
struk¢nich ¢asti a nasledné i zacatek difuzniho déje.

Tabulka 1 Parametry kontejneru a bentonitove vrstvy.

konstantni parametry proménné parametry
veli¢ina hodnota veli¢ina hodnota
prumér kontejneru 0,7 m volny prostor v kontejneru 0,2 m*

vyska kontejneru 3,7 m objemova hmotnost bentonitu p; 1750 kg-m™

Zivotnost 1000 let porozita bentonitu & 0,36
tloustka bentonitové vrstvy L 0,325 m
rychlost degradace paliva a 1,38%10"* rok™

rychlost degradace

3
konstruké&nich &asti b 2x107 rok

difuzni koeficient v pérové vodé
D

P
Darcyho rychlost vy 2,07x107 m-rok

8x10'% m%.g!

13



Tabulka 2 Chemické charakteristiky studovanych prvka.

U 0,2 3x10°® Np 0,1 2x107
Th 1 5%107 Nb 0,01 2%10°
Ra 0,02 1x107 Ni 0,05 1x107
Am 2 1x107¢ Se 0,005 4x10°°
Pu 1,5 6x107 Sn 0,01 3%x107
C 0 vysoka Pd 0,005 6x107
Cs 0,02 vysoka Tc 0,05 3x10°
I 0 vysoka Pa 0,1 1x10°

Model neidedlni vnéjsi okrajové podminky (na povrchu bentonitové
vrstvy neni udrZzovana nulova koncentrace) byl realizovan zapojenim modelu
trubkového reaktoru (pipe) za linedrné uvazovany model zdroje (kontejner +
bentonitova vrstva). Tak je mozno respektovat ovliviiovani diftizniho toku v
bentonitové vrstve realité popisem toku v horninovém prostredi, a uvazovat
pfi tom piipadné i model sorpce v materialu pfirodni bariéry. Referenéni
hodnota Darcyho rychlosti 2,07x10” m-rok™", ktera predstavuje v modulu
pipe navazujicim na model bentonitové vrstvy fyzikdlni model kon-
vektivniho toku v horninovém prostedi, odpovida rychlosti 6,57x107"" m-s™".
Rozpustnost prvku udava maximalni koncentraci sledovaného prvku ve
vod¢, ktera zaplni po destrukci stén kontejneru volny objem kontejneru.
Kinetika koroze stén kontejneru ani vliv koroznich produktti na chemické
vlastnosti bentonitové vrstvy se neuvazuji.

3.2 Uptesnéni modelu a demonstraéni vypocty

Zakladnim modelovacim prostiedim pfi modelovani zdrojového ¢Elenu bylo
voleno prostiedi GoldSim a jeho nadstavba (tzv. Contaminant Transport
Module [27]), ktera umoznuje efektivnim zpisobem modelovat zakladni
fyzikalni a chemické procesy uvazované pii modelovani migrace kontami-
nantli v zivotnim prostfedi. Byla provedena doplnéni a upfesnéni modelu,
znichZz za nejvyznamnéjsi je mozno povazovat zohlednéni vlivu ubytku
celkové hmotnosti uranu v kontejneru v disledku difazniho toku na rychlost
degradace matrice paliva. Toto upfesnéni respektuje realnou vazbu vétsiny
radionuklidi na matrici paliva a snizuje modelovanou rychlost uvoliiovani
vétSiny radionuklidt z oblasti kontejneru, coz ukazuji demonstracni ptiklady
na Obr. 2 a Obr. 3 (pivodni model je oznacovan DEGO, upfesnény DEG?2).
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— Kd = 0.005 m3/kg
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© 1.0E+06 T 3000
2 o
£ ®
5.0E+05 1500
0.0E+00 0
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time, yr - time, yr
Obr. 2 Zavislost toku aktivity '*°Cs z oblasti blizkych interakci do hor-
ninového prostiedi na hodnoté rozdélovaciho koeficientu K,
v bentonitu pro dva modelové piistupy (DEGO vlevo, DEG2
vpravo). Podil IRF cesia byl pro tyto vypocty nulovy.
1.E+07 1.E+07
DEGO DEG2
Am-243 — Pu-239
— U-235 - Pa-231
= 1E405 5 iEv0s
o o
o o
$ $
< =
3 ]
3 3
E, 1.E+03 E 1.E+03
1.E+01 1.E+01 \

1000 10000 100000 1000000 1000 10000 100000 1000000
time, yr time, yr
Obr. 3 Zavislost tokt ¢tyf nuklidd pifeménové fady 4N+3 do horninového
prostfedi na ¢ase pro modelové popisy DEGO a DEG2.

3.3 Pravdépodobnostni modelovani zdrojového ¢lenu

V trvalém ulozisti vyhotelého paliva bude migrace radionuklid ovliviiovana
fadou procest, které vSechny museji byt fadn¢ ohodnoceny a jejich vlivy
modelovany, zejména s ohledem na dlouhodoby charakter déju v tlozisti.
Nejistota v chovani ulozného systému, kterd je disledkem nedokonalého
poznani jednotlivych déji a jejich variability, vede k cetnym zdrojim nejis-
tot, které¢ se komplexnim zplisobem piekryvaji a kiizi [28]. Dopad nejistot
musi byt proto v rdmci celkového posouzeni chovani tlozisté (PA) s velkou
pozornosti vyhodnocen. Vzhledem k tomu, ze prostfedi GoldSim, ve kterém
je na§ model vytvofen, nabizi pravdépodobnostni modelovani pomoci me-
tody Monte Carlo pro vyjadfeni vlivu neurcitosti parametrd modelu na sle-
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dovanou odezvu, rozhodl jsem se doplnit rozvinutou metodiku determinis-
tického modelovani i o pravdépodobnostni modelovani.

K ovéteni metodiky pravdépodobnostniho modelovani v prostiedi
GoldSim na model jednoho kontejneru DEG2 byly testovany vlivy neurci-
tosti IRF podilu jédu (trojuhelnikovy tvar hustoty pravdépodobnosti), neur-
¢itost v hodnot¢ rozdélovaciho koeficientu K, uranu popisujici sorpci to-
hoto prvku na bentonitu (popsdna lognormalnim rozdélenim) neurcitosti
hodnot dob Zivota kontejneru (Weibullovo rozdéleni).

1.0=05

1.0e04

release rate, Bofyr

1.0e03

1.0e02
1.0e03 1.0=04 1.0e05 1.0e08

time, yr

Obr. 4 Vliv neuréitosti K, uranu na tok aktivity '**Cs na rozhrani
bentonitové vrstvy a horninového prostiedi. Vypocet byl
proveden pro konstantni Zivotnost kontejneru #x = 1000 let
(rozpéti: Qos— Qoos - stfedni sytost, Qp7s— Qoas - svétle,
Qo60 = Qo0 - tmave).

Jako zékladni nastroj pro prezentaci odezvy neurcitosti vybranych
parametrti na tok aktivity z modelovaného télesa byl zvolen graficky vystup,
ktery po jisté modifikaci formatu poskytuje sam GoldSim. Jedna se o zna-
zornéni tii mezipercentilovych rozmezi vyslednych tokl aktivity na vyme-
zeném rozhrani Qo o5 — Q0,05 Q0,75 = Qos @ Qoe0 — Qoao, €0Z Vyjadiuje inter-
valy, které zahrnuji postupné 90 %, 50 % a 20 % z vysledkt vSech realizaci
(se stfedem, ktery vymezuje median ze vSech realizaci). Tento zptsob hod-
noceni umoziuje identifikovat ¢asové intervaly, ve kterych v disledku neur-
Citosti pfi vypoctu ménénych parametri dochazi k nejvétsimu relativnimu
rozptylu ve vysledném toku aktivity a sledovat alesponi orienta¢né jak se
méni hustota pravdépodobnosti sledované veliCiny v Case.
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Se jmenovanymi neuréitostmi byla provedena rozsahla numericka
studie, ve které byly vyhodnoceny zvolené postupy, zejména s ohledem na
potiebny pocet realizaci v pravdépodobnostnim modelovani a na zptsob
prezentace ziskanych rozdéleni hustoty pravdépodobnosti sledovany velicin.
Dale byla diskutovana ziskana pravépodobnostni rozdéleni tokl aktivit sle-
dovanych nuklidi s cilem identifikace vlivli neurcitosti vstupnich parametra.
Studie naznacila mozné sméry v rozsSifovani tohoto typu modelovani, jeji
vysledky poukézaly i na mozné nedostatky zakladniho model, napf. bylo
pozorovano navyseni toku celkové aktivity v dasledku prodlouzeni doby
zivota kontejneru. Vybrané vysledky rozsahlejsi pravdépodobnostni studie
jsou uvedeny na Obr. 4. a Obr. 5.

1.0e05%
=
=
is|
o 10e04%
=
il
oy
2
2 10edsg
1.0e02 t t
1.0e03 1.0e04 1.0e05 1.0e0B
time, yr

Obr. 5 Vliv neurcitosti doby Zivotnosti kontejneru a K, uranu na tok
133Cs na rozhrani bentonitové vrstvy a horninového prostiedi,
sttedni hodnota # = 1100 let (rozpéti: Qpos— Qoos - stfedni
SytOSt, Q0’75 - Q0’25 - svétle, Q0,60 - Q0’40 - tmavé).

4 Shrnuti a zavéry

V hlubinném ulozisti vysoce aktivnich odpadt se predpoklada pouzit bloky
zhutnéného bentonitu jako zakladni inzenyrskou bariéru, ktera by méla za-
branit jednak pfistupu vody z hostitelského prostredi k uloznému kontej-
neru, jednak tiniku radionuklidl od tlozného systému kontejneru v piipadé
jeho poruseni a vyluhovani radionuklidi do okolni vody. Jelikoz je hutnény
bentonit velice malo propustnym materialem a okoli kontejneru by mélo byt
postupnym botnanim bentonitu utésnéno, bude diftize pro radionuklidy po-
chazejici z porusenych kontejnerti s vysoce aktivnim odpadem v blizkém
okoli ulozisté (near-field) hlavnim transportnim mechanismem.
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Byly uvedeny zakladni aspekty experimentalniho studia a modelo-
vani difiize v nasycené homogenni vrstvé, pficemz pozornost se soustiedila
zejména na otazky spojené s popisem interakce sledovanych kontaminantd
s povrchem bariérového materialu. V souladu s cilem uvedenym v Givodni
kapitole byla pozornost vénovana zejména tfem aspektim, které patii pfi
studiu diftze radioaktivnich kontaminantd v bariérovych materidlem
k nejvice sledovanym.

1. Systém podzemni voda — bariérovy material je slozity v disledku svého
multikomponentniho charakteru, proto studium interakce jediného vybra-
ného radioaktivniho kontaminantu s povrchem pevné faze vyzaduje znalost
celého systému a odpovidajici popis konkurenénich reakei vSech dilezitych
slozek ptitomnych v systému. Bylo ukazano, speciac¢ni program PHREEQC
umoziuje modelovat jednorozmérny reaktivni transport pro Siroky soubor
deju a experimentd, za riznorodych pocatec¢nich a okrajovych podminek.

2. Rozborem modelovych experimentl bylo ukazano, Ze pro systémy, které
neni mozno popsat linearni izotermou, mohou rizné zplsoby vyhodnoceni
standardnich typt difuznich experimentli poskytovat vyrazné odlisné vy-
sledky. Modelovani dale ukazalo, ze pro systém, v némz neni mozno apliko-
vat linedrni sorpéni izotermu, se vyrazné (a ne¢ekane) projevi vliv oddéluji-
cich filtrd. Na zékladé tohoto rozboru byl navrzen zplsob zohlednéni neline-
arniho tvaru sorpéni izotermy modelovani difize v homogenni nasycené
vrstveé, tento postup zptesiuje i vypocty provadéné jednoduchymi modely i
v ramci PA.

3. Modelovani diftizniho transportu je zékladem modelovani zdrojového
¢lenu uloziste v Ceské koncepci ukladani, kterd predpoklada situovani ulo-
Zi§t€ v granitickém prostiedi a obklopeni kazdého kontejneru vrstvou kom-
paktovaného bentonitu. V soucasném stavu modelovani neni zohlediiovana
multikomponentnost systému z hlediska sorpce, ani nelinearita interakéni
izotermy. Zakladem vypoétu zdrojového ¢lenu, ktery byl prezentovan v této
praci, je model jednoho obalového souboru s vyhotelym jadernym palivem.
Z matematického hlediska jde pro kazdy sledovany nuklid o feSeni difizni
rovnice ve vrstve cylindrického tvaru za dynamicky se ménicich okrajovych
podminek. Vypocetni modul vytvoieny ve spolupraci pracovist UJV ReZ a
KJCH v prostfedi GoldSim, byl GspéSn¢ testovan porovnanim s vysledky
kodu pripravenych pro feseni stejné ulohy. V poslednim obdobi byly prove-
deny dil¢i zmény programu, které zrealiuji pohled na bilanci radionuklida
v modelovaném systému. S upravenym modelem byla provedena uvodni
pravdépodobnostni studie, kterd naznacila moznosti realizace tohoto typu
vypoctu v prostiedi GoldSim.
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