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ABSTRAKT

Prace popisuje jednotlivé druhy radioaktivnich odpadti (RAO), ptedstavuje klasifikaci pouzivanou
v Ceské republice (klasifikace RAO neni unifikovana, ale li§i se podle potieb dané oblasti, pro kterou

je vytvotrena).

Trend v ukladani RAO v poslednich letech sméfuje k vystavbé hlubinnych ulozist v geologickych
formacich k tomu vhodnych. Nejinak je tomuiv Ceské republice, kde je planovano vybudovat ulozisté
Vv granitickych horninach podobné jako ve §védském modelu KBS-3V/KBS-3H. Tento model je zalozen
na multibariérovém systému, ktery slouzi k zadrzeni radionuklidt mimo Zivotni prostiedi alespofi po
dobu 100 000 let. Systém se sklada z inzenyrskych bariér (forma odpadu, GloZzny obalovy soubor,
bentonit a cement) a z piirodni bariéry (horninové prostiedi v okoli hlubinného tulozisté (blizka pole,

vzdalena pole)).

Studium interakci jednotlivych bariér je vyznamnym faktorem ve vyvoji vhodnych podob vyslednych
ulozist'. Zejména interakce na rozhranich bentonit-korozni produkty kontejnerti a bentonit-cement jsou
dilezité z hlediska funkénosti bariér v pribéhu casu. V dlouhodobém métitku dochdzi k mnoha zménam
ve vlastnostech jednotlivych interagujicich bariér. Na rozhrani bentonit-ocelovy plast’ kontejneru pii
postupujici  korozi dochazi ke vzniku sekundarnich minerald (magnetit, siderit, chukanovit,
hydroxochlorid, mackinavit), které mohou ovlivnit bobtnavost a propustnost bentonitu. Na rozhrani
bentonit-cement dochazi k rozpousténi nestabilnich minerald (montmorillonit, ale i akcesorické
mineraly) alkalickymi fluidy vzniklymi rozpousténim cementu, coz vede ke vzniku novych stabilnéjsich

fazi, které se opét mohou projevit na bobtnavosti, sorpéni schopnosti, hydraulické vodivosti a porozité.

Kli¢ova slova: bentonit, cement, hlubinnd ulozisté, interakce, koroze, multibariérovy systém,

radioaktivni odpady, sekundarni produkty, tlozny kontejner



ABSTRACT

The thesis describes the different types of radioactive wastes (RAW), it present classification used in
Czech Republic (classification of RAW isn’t unified but vary according to the needs of the region for
which is created.

Trend of recent years in RAW disposal aimed at building a deep repositories in suitable geological
formations. So it is in Czech Republic where it is planned to build repository in granitic rocks similar to
the Swedish model KBS-3V/KBS-3H. This model is based on multi-barrier system which serves to
maintain radionuclides outside the environment for at least 100,000 years. The system consist of
engineered barriers (waste form, storage overpack, bentonite and cement) and natural barriers (rock

environment in the vicinity of deep depository (near field, far field)).

Study of interactions of various barriers is an important factor in the development of appropriate forms
of final storage. The interactions at interface bentonite-corrosion products of container and cement-
bentonite are important in terms of functionality barriers over time. In the long run, there are many
changes in the properties of the individual interacting barriers. At the interface bentonite-steel shell of
the container when progressing corrosion occurs to the formation of secondary minerals (magnetite,
siderite, chucanovit, hydroxochlorid, mackinavite) which may affect the swelling capacity and
permeability of bentonite. At the interface bentonite-cement dissolution of unstable minerals occurs
(montmorillonite, but also accessory minerals) by alkali fluids arising dissolving cement, which leads
to the formation of new stable phases, which again may affect the swelling capacity, sorption capacity,

hydraulic conductivity and porosity.

Key words: bentonite, cement, deep geological repositories, interaction, corrosion, multi-barrier system,

radioactive waste, secondary products, storage container
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UvVoD

Radioaktivni odpady (RAO) a jejich bezpecné odstranéni patii ve vyspélych Castech svéta mezi
nejdiskutovanéjsi problémy dne$ni doby. Nejvétsi obavy vzbuzuje zejména vyhotelé jaderné palivo
(VIP) spojené s provozem jadernych elektraren (JE). Zavazna je zejména vysoka radioaktivita, toxicita.
Proto je dilezité, aby kazdy stat ptistupoval K zajisténi maximalnich bezpe¢nostnich parametrt
zodpoveédné a transparentné. Dulezité je i uklidnéni vefejnosti, ktera ¢asto velmi negativné vnima vse,
Co je spojovano s radioaktivitou. Tyto obavy jsou jesté posileny nedavnou rozsahlou nehodou v japonské

JE FukuS§ima.

Cilem této prace je podat struény a vystizny piehled dosavadnich poznatkd z problematiky
ukladani RAO. Prace je zamé&fena na problematiku budouciho hlubinného tilozisté (HU) radioaktivnich

odpadi v Ceské republice, zejména s ohledem na existenci JE Temelin a Dukovany.

Prace se zaméfuje na problematiku tykajici se interakci jednotlivych inzenyrskych bariér
v multibariérovém systému HU a na mozné duisledky téchto interakci pii ukladani RAO. Zejména se
bude jednat o interakce bentonit — cement (beton) a bentonit — korozni produkty materialti uloznych

kontejnerti, predevsim z geochemického pohledu.



1. UKLADANI RADIOAKTIVNICH ODPADU
1.1.Radioaktivni odpady (dale jen RAO)

1.1.1. Definice RAO

Radioaktivnim odpadem se rozumi latky, predmety nebo zarizeni obsahujici radionuklidy nebo jimi
[radionuklidy] kontaminované, pro néz se nepredpoklada dalsi vyuziti (zakon €. 18/1997 Sh., hlava
prvni, § 2).

Zvlastnim piipadem je vyhotelé jaderné palivo (VJIP) a jim kontaminované materialy, které se mezi
RAO fadi az tehdy kdyz firma, ktera palivo vlastni, tak ur¢i (zakon ¢. 18/1997 Sh.). Jedna se o palivo
v jadernych elektrarnach (JE) a CR se jedné o palivo z JE Temelin a Dukovany a z vyzkumného reaktoru

UJV Rez, as.
1.1.2. Kilasifikace RAO

Klasifikace RAO neni jednotna ve vSech zemich, vytvaii se vétSinou dle potieb daného statu (tzn. druhy

odpadu, mnozstvi, moznosti nakladani s odpady).
Obecné plati rozdéleni podle IAEA (International Atomic Energy Agency):

e Piechodné RAO — odpady, které po dlouhodobém skladovani (max. 5 let) vykazuji nizsi
radioaktivitu, nez jsou uvoliiovaci trovné.

e Nizko a stfednéaktivni (LILW) — d¢li se na dvé skupiny, na kratkodobé, u nichz polocas
radionuklidd je krat$i nez 30 let, a na dlouhodobé odpady.

e Vysokoaktivni odpady (HLW) — odpady, u kterych je nutno pii jejich skladovani a

ukladani zohlediiovat uvolnovani radiogenniho tepla.

VIJP patii mezi HLW, pokud je urceno jako odpad. VétSina instituciondrnich odpadii spadéa do skupiny
LILW. LILW tvofi nejvétsi podil na celkovém mnozstvi RAO, je dale rozdéleno podle polo¢asu rozpadu
na dlouhodobé a kratkodobé (Hidaka et al. 2012). Toto rozdéleni bylo piijato v CR na zaklad& vyhlasky
¢ 307/2002 Sb. Kazda kategorie odpadi si vyzaduje rozdilny ptistup a rozdilny zpisob nakladani.

1.1.3. Puavod RAO

RAO vznikaji v mnoha odvétvich lidské ¢innosti (jaderna energetika, vojenstvi, zdravotnictvi, vyzkum,

pramysl, zemé&délstvi).

Vétsinu RAO predstavuji LILW, ale jejich celkova radioaktivita je nepatrna. Tyto odpady
vznikaji pfedevs§im pfi zpracovani uranu, ve zdravotnictvi, vyzkumu, chemickém primyslu, ale i béhem
celého prub&hu palivového cyklu v jadernych elektrarnach, od vytéZzeni a zpracovani uranové rudy az

po odpis VJP (Dufkova 2003).



Pti ziskavani a zpracovavani uranu a radioaktivnich rud vznikaji velké objemy odpadti s dlouhymi
polocasy a s nizkou aktivitou. S témito odpady je nakladano podle zakona ¢. 157/2009 Sb., o nakladani
s tézebnim odpadem. Tyto materialy jsou soustfedény v odvalech a odkalistich, které podléhaji vSem

kritériim radia¢ni ochrany podle obsaZenych radioaktivnich latek.

Vyznamna skupina radioaktivnich odpadl jsou institucionalni odpady, coz jsou odpady vzniklé pii
nakladani s ionizujicim zafenim (naptiklad ochranné pomicky). Problémem je jejich vyskyt na mnoha
pracovistich (nemocnice, vysokoskolsk¢ a vyzkumné laboratofe, rtiznd odvétvi prumyslu a
zeméedélstvi), jejich rozdilné slozeni (jedna se o vSemozné materialy jako papiry, obleCeni, skla, plasty,
pryz, pouzité injekeni stiikacky, pouzité zatrice z nemocnic atp.) a jejich rozdilna aktivita a polocas

rozpadu (Dufkova 2003).

Nejvyssi radioaktivitou a rizikovosti se vyznacuje odpad tvoieny VIP a VAO, ktery predstavuje méné

nez 1% z celkového mnozZstvi radioaktivnich odpadd, ale ptes 90% veskeré radioaktivity.
1.1.4. Izotopické sloZeni a toxicita VJP

Slozeni RAO zalezi na typu odpadu a na zpisobu jeho vzniku. Nejvariabilnéjsi slozeni ma VJP, v kterém
je zastoupena témef celd periodicka tabulka prvkl. Ve VIJP se vyskytuji tfi hlavni skupiny izotopi podle
zpusobu vzniku a vyznamu (Matéjka et al. 1996):

e Aktivacni produkty — radionuklidy vznikajici srazenim neutronti s neaktivnimi nuklidy
konstrukénich materialtl palivovych ¢lankd. Tvoii pouze zlomek celkové aktivity VJP
po jeho vyvezeni z reaktoru. Vznikaji z nich ale postupné radionuklidy s polocasem
rozpadu vice nez 1000 let, proto je nutno je brat pfi nakladani s VIP v potaz.

e Aktinidy a jejich dcefiné produkty — jejich zdrojem je radiaéni zachyt na jadrech 28U a
dalsich t€zSich izotopech které postupné vznikaji, a dale radioaktivni rozpad.

o St&pné produkty a jejich dcefiné produkty — nestabilni radionuklidy vznikajici $t&penim
jader U a Pu. Tvofi nejvetsi Cast celkové aktivity VIP v nékolikaset letém obdobi od

vyvezeni z reaktoru.

Toxicita RAO je radiacni a chemicka. Radiacni toxicita je zplisobena emisemi Castic pii rozpadu
radionuklidi (neutrony, zateni a, B a y). Toxicita radioaktivnich latek mize byt nebezpeéna i ve velmi
nizkych koncentracich. Existuji radionuklidy, které se chovaji jako nutri¢ni analogy (prvky, které mohou
nahradit prvky pfijimané organismem v potravé a kumulovat Se v organismu). Nutri¢ni analogy

rozliSujeme na prvky nahrazujici Ca nebo K:

e nutriéni analogy Ca: “°Ca, ®Sr, ®Sr, 140Bg,

e nutri¢ni analogy K: “°K, ¥Rb, 2*'Cs.



Chemicka toxicita je zpusobena chemickou podstatou prvki (pfevazné kovil). Toxicita vétSiny téchto
latek za¢ne byt problematicka az od vyssich koncentraci, na rozdil od radioaktivnich latek, které mohou

byt toxické jiz od koncentraci velmi nizkych.

Vylucovani radionuklidd z organismu lze vyjadtit pomoci biologického polo¢asu piemény, coz je doba,

za kterou se vylouci prave jedna polovina radionuklidii pfijatych organismem.

1.2.Nakladani s RAO
1.2.1. Pravni vymezeni nakladani s RAO

Pii nakladani s RAO je nutné se fidit smérnici rady 2011/70/EURATOM, kterou se stanovil ramec
Spolecenstvi pro odpovédné a bezpetné nakladani s RAO (SURAO 2011) a ktera byla nasledné
prenesena do Ceské legislativy.

Podle atomového zakona: Viastnik radioaktivnich odpadii, pripadné jina fyzicka nebo pravnicka osoba,
ktera naklada s véci viastnika tak, Ze pri jeji cinnosti vznikaji radioaktivni odpady, (ddle jen "piivodce”)
nese veskeré naklady spojené s jejich nakladanim od jejich vzniku az po jejich uloZeni, vietné
monitorovani uloZist radioaktivnich odpadii po jejich uzavieni a potrebnych vyzkumnych a vyvojovych

praci. Smluvni prevod prava k nakladani s radioaktivnimi odpady nebo jejich viastnictvi musi mit
pisemnou formu (zakon €. 18/1997 sb., § 24).

Nakladani s RAO nespada pod ptisobnost zakona o odpadech ¢. 238/1991 Sb. (zakon ¢. 18/1997 Sh.,
§ 24). RAO jsou zakonem o odpadech ¢. 185/2001 Sb. zafazeny mezi nebezpetné odpady. Tento zakon
vsak celou problematiku nakladani s RAO pfesouva do plisobnosti zdkona ¢. 18/1997 Sb., o mirovém
vyuZiti jaderné energie a ionizujiciho zafeni, ve znéni pozdgjsich ptedpisu (Kovaiik a Podlaha 2007).

Nakladani s RAO spada do kompetence statem ziizené instituce Sprava tlozist’ radioaktivniho odpadu

- SURAO, (SURAO 2015).

Systém nakladani s RAO se lisi v jednotlivych zemich, zavisi na vzajemné vazbé pivodci RAO,

provozovatell ulozist’ a licen¢nich a dozornych organi.

Zakladnim cilem pfi nakladani s témito odpady je ochrana Clovéka a zivotniho prostiedi pred
nezadoucimi vlivy ionizujiciho zatfeni (zakon ¢. 18/1997 sb.).

1.2.2. Zpracovani RAO pred ulozenim
Ugelem zpracovani RAO pred ulozenim je sniZeni jejich objemi, snizovani toxicity, nebo zmény sloZeni
a tfidéni co nejvétsiho mnozstvi k opétovnému pouziti. Odpady zpracovavame rozdilné podle formy a
podle kategorie, do které spadda. RAO mohou mit jak pevnou nebo kapalnou, tak i plynnou formu.

Uprava RAO vétsinou zahrnuje jejich zpevnéni a vloZeni do obalového materialu.

Zpracovani a uprava RAO probihd v riznych zatfizenich. Pro tfidéni a dekontaminaci pevnych odpadu

mechanicky nebo plamenem ¢i plasmou slouzi fragmentacni a dekontaminacni zafizeni.

Zpusoby dekontaminace (Kovatik, Podlaha 2007):
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e Mechanicka — pomoci HEPA filtru (high efficiency particulate arrestance - zachytavani

mikrocastic s vysokou ucinnosti az do 300nm), vysokotlaké omyvani suchym ledem a
vodou (Obr. 1).
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Obr. 1. HEPA filtr, ndhodné rozmisténd vidkna schopna zachytit
mikrocastice az do velikosti 300nm, zdroj:www.greenfiltrering.com
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e chemicka dekontaminace,
e dekontaminace pomoci detergentli a komplexnich latek,
e dekontaminace v ultrazvukové vané,

e pénova dekontaminace.

Pevné odpady se dale také likviduji dle pfislusnosti k jedné ze Etyt kategorii, resp. vétSina odpadi se

likviduje kombinaci téchto zptisobu (Dufkova 2003):

e Spalitelné odpady — dlouhodobé se ukazuje, ze v 50-80% lze odpady povazovat za
spalitelné. Spalovani ma velkou vyhodu oproti lisovani v tom, ze nejenom snizi objem,
ale i vytvofi homogenni kone¢ny produkt ve formé popela, ktery se sndze uklada. Déle
se spalovanim odstrani i organické slouceniny, oleje, mazadla a rozpoustédla, jejichz
likvidace je jinak naro¢na. Pfi spalovani je ale nutno pocitat se vznikem plynnych
radioaktivnich odpadi (viz nakladani s plynnymi odpady).

e Nespalitelné odpady — objem u nespalitelnych odpadi 1ze snizit pouze mechanickym
lisovanim, zménu jejich vlastnosti zajisti néktery z dekontaminacnich zptsobu (viz
zpusoby dekontaminace)

o Lisovatelné odpady — béZné se provozuji dva druhy lisovani, a to nizkotlaké a

vysokotlakeé, které vyznamné snizi objem, ale nezméni jejich vlastnosti.



o Nelisovatelné odpady — pokud je néktery odpad nelisovatelny, je nutno ho spalit, nebo

pokud je zaroven nespalitelny, je nutno ho ulozit bez zmenseni objemu.

Kapalné odpady, které vznikaji napfiklad ¢isténim primarniho chladiva, bazénu pro skladovani VIJP,
drenazni vody, oplachové vody apod., se zpracovavaji za i¢elem sniZeni obsahu radionuklidd tak, aby
mohly byt vypustény do ptirodniho prostiedi. Pro jejich zpracovani se pouzivaji ¢tyfi hlavni procesy

(Dufkové 2003):

e Odpafovani - nejucinngjsi metoda, pti které dochazi k vyrazné dekontaminaci a
k nejvétsimu zmenseni objemu.

e Chemické srazeni — bud’ piidanim srazeciho ¢inidla (nejcastéji hlinikaté ¢i Zelezité soli),
kdy dochazi k vysrazeni radionuklidti v podobé& nerozpustnych soli na dné nadrze, nebo
flokulaci (radionuklidy se vazi na vlocko-tvarné chemikalie).

o Oddéleni pevnych ¢astic z kapaliny — pomoci filtrti a odstiedivek nebo mikroorganismu
schopnych vazat radionuklidy.

e lontova vyména — vyuZiti iontoménicovych filtri (nerozpustné vysokomolekularni latky

S ionizovatelnou funk¢ni skupinou) k zachytu radionuklida.

Po zpracovani ziistanou mokré pevné odpady, které je nutno pfeménit do pevnych produktd, kdy se
snizuje schopnost pohybu radionuklidd, k ¢emuz se vyuziva nejéastéji jedna ze tii nize uvedenych metod

(Dufkova 2003):

e Cementace — provadi se za studena, levny, jednoduchy proces zaliti odpadu cementem.

e Bitumenace — provadi se za horka (dalsi ibytek vody, tudiz i zmenseni objemu), bitumen
je hoflavy, nutno uéinit dal$i ochranna opatieni.

e Polymerace — zabudovani odpadi do umélych hmot (polyester, vinylester, epoxidova

wevr

cementace nebo bitumenace.

V provozu jaderné elektrarny také vznikaji vysokoaktivni kapalné odpady. Ty se po odstranéni vody
zpeviuji pomoci vitrifikace. K odpadu se ptidaji sklotvorné ptisady a béZnou sklatskou technikou se pii
1200 ° C vytavi kfemicitanové nebo borokfemicitanové sklo. Odpad v této podob€ mé vysokou odolnost
proti vyluhovani vodou, dobrou tepelnou vodivost a mechanickou pevnost. V CR tyto odpady jiz

nevznikaji a tato metoda se nevyuziva (Dufkova 2003).

V jadernych elektrarnach také vznikaji plynné radioaktivni odpady (halogeny, vzacné plyny, tritium a
14C). Plynné odpady se upravi tak, aby bylo moZno je vypustit do atmosféry. Odstranéni vétSiny
radioaktivnich latek se provadi pomoci ventilaéniho systému (hrubé predfiltry, pot¢é HEPA filtry,
dfevouhelny filtr pro zachyt radioaktivniho jodu). Vzacné plyny maji vétSinou kratky polocas rozpadu

a staci je na n¢jakou dobu zadrzet pted vypusténim v nadrzich (Dufkova 2003).



Problemati¢téj$i je zpracovavani vyhofelého jaderného paliva (VJP). Nejpouzivanéj$i zptsob
zpracovani je metoda PUREX (Obr. 2). Jedna se 0 proces nastiihani VJP, rozpusténi v HNOs a nasledné

separace Pu a §tépnych produkti pomoci organickych rozpoustédel (Matéjka et al. 1996).
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Obr. 2. PUREX reakce, zdroj:www.socratic.org

Piepracované palivo, neboli MOX (mixed oxide) palivo se pokousi vyuZit zemé jako Belgie, Svycarsko,
Francie, UK, Rusko, Japonsko, USA. Piepracované palivo se sklada ze smési UO, a PuO,. MOX Ize
také vyrabét z nepouzitych jadernych zbrani. Problém MOX paliva je nizkd cena uranu na trhu

V porovnani s vysokou cenou ptepracovani (Dufkova 2003).
1.2.3. Ukladani RAO

Nizce a stfedné aktivni odpad LILW se uklada do povrchovych nebo piipovrchovych tilozist. V CR je
nejvétsi povrchové ulozisté z roku 1995 pro LILW odpady v arealu jaderné elektrarny Dukovany.
Celkovy ulozny prostor je 55 000 m?, coz je dostatecné pro uloZeni odpada z provozu jak JE Temelin,

tak i z JE Dukovany (SURAO 2015).

24

navrhovany rtuzné zpusoby ukladani ¢i likvidace HLW, jako napfiklad ukladani na dna ¢&i pod dna
Selfovych mofti, ukladani do hlubokych oceand, odesilani do vesmiru, injektovani v tekuté formé do

horninovych masivii (Savage 1996; Miller et al. 2000).

Zadny z téchto zptisobli se z mnoha diivodi (technickych, ekologickych i etickych) neujal a napiiklad
ukladani v mofich je zakazano na zakladé London Dumping Convention - konvence na ochranu mofti
pred zne€istovanim ukladanim odpadd a dalSich materiald, pfijata v roce 1996, vyZzadovana od roku

2006 (London Dumping Convention 1996).

V dnesni dob€ se uvazuje uz prevazné o hlubinném ukladdni HLW, tzn. o vystavbé hlubinnych ulozist

pro HLW ve vhodnych horninovych formacich. Hlubinna ulozisté jsou zaloZena na multibariérovém

vvvvvv



Multibariérovy systém (Obr. 3) je tvofen kombinaci n¢kolika inZenyrskych a piirodnich bariér, které
maji za ukol udrzet radionuklidy mimo okolni biosféru po velmi dlouhou periodu ¢asu. Bariéry by na
sob& mély byt vzajemné nezavislé, to znamena4, ze pii selhani jedné by neméla selhat dalsi bariéra (Miller
et al. 2000).

Rock €

Compacted bentonite

Container
Nuclear waste

Obr. 3. Zndzornéni inzenyrskych a prirodnich bariér v hlubinném ulozisti.  Zdroj:
http://www.scielo.br/

Inzenyrské bariéry (Miller et al. 2000; Dufkova 2003; Chapman a Hooper 2012):

e Forma odpadu - podoba odpadu, v jaké je ukladan, jakym zpisobem byl
dekontaminovan a nasledné zpevnén (vlastni VIP, vitrifikace, cementace).

o Kontejner - k vyrobé& kontejnerd se pouziva rizny material (ocel, méd’, Zelezo, titan,
nikl). Kazdy material ma své vyhody i nevyhody, nékteré zemé tak zkouseji navrhnout

kontejner, kde jsou tyto materialy zkombinované (Obr. 4).

Obr. 4. Kombinace médi a nerezové oceli z finskych kontejneri. Zdroj:wwwSURAO.cz

Hlavnimi poZadavky na material kontejneru jsou piedev§im vysoka odolnost proti
korozi (zivotnost) a vysoka odolnost proti radiaci.

Kontejnery se do zemé ukladaji dvéma zplsoby - bud’ vertikaln€, nebo horizontalné.
Vertikalné je mozno kontejnery ukladat, pokud se navzajem nebudou tepelné
ovliviiovat.

e Té¢&snici material okolo kontejneru — tato bariéra ma za ukol izolovat kontejner od
horninového prostiedi (pfirodni bariéry). Bariéra bentonitu chrani pied zménami
objemu okolnich hornin pfi necekanych pohybech. Dale ma za tikol ochranit kontejner
pred vodou pfitomnou v horninovém masivu a tim zabraniovat pfistupu korozivnich
latek. Zpomaluje také radionuklidy unikajici z kontejneru a potlacuje mikrobialni
aktivitu v blizkosti odpadu.



e Zasypovy material — vétSinou se uvazuje o smési jilovych materialt, vytézené horniny

a betonu.
Ptirodni bariéry:

e Horninovy masiv, ve kterém je 0lozist€¢ umisténo - pri vybéru vhodného horninového
prostiedi je nutno zkoumat jak fyzikalni, tak i chemické vlastnosti, které zajisti stabilitu
a ochranu inzenyrskych bariér. Ctyfi vlastnosti jsou podstatné — nizka propustnost (bez
puklin a zlomt), zamezeni michani vod v horniné obsazené s vodami povrchovymi,
mechanicka stabilita (bez negativnich jevl jako sopecnd Cinnost, zemétieseni eroze
atd.), geochemické vlastnosti. Dale je nutno, aby bylo v horninovém masivu mozné
vybudovat vyhovujici ulozisté (Miller et al. 2000; Chapman a Hooper 2012).

Pti razeni hlubinného ulozisté dochazi (vzhledem k vyuziti razici techniky a odstield)
v okoli tuneld a razenych prostorti k poskozeni hornin a ke vzniku zény poskozené
inzenyrskymi pracemi (EDZ - Engineered Damaged Zone). Tyto nové vytvorené
praskliny a pukliny mohou ovlivnit fyzikalni a hydrogeologické vlastnosti okoli
ulozisté. Mohou byt také vyuzity jako preferen¢ni cesta pro pronikajici podzemni vodu.
Prostiedi, které jiz zasazeno neni, se nazyva far-field (vzdalena pole) (Miller et al. 2000;
Chapman a Hooper 2012).

Vyvoj chovani EDZ je nutno pozorné studovat s ohledem na jeji vyssi hydraulické

vodivosti v porovnani s okolni horninou (Arson a Gatmiri 2011).

I ptes vSechny bariéry bude v prub&éhu ¢asu dochazet k uvoliiovani radionuklidti. Vétsina radionuklida
bude ale v prib&hu migrace interagovat s okolnim prostiedim a bude dochazet k retardaénim procestim.
Jen ¢ast radionuklidt migruje bez interakci (*H, *Cl a 12°I). Mechanismy retardace miizeme rozdélit na

chemické a na fyzikalné-chemické procesy (Miller et al. 2000):
Chemické procesy:

e Adsorpce
e Jontova vymeéna
e Vysrdzeni

e Mineralizace
Fyzikalné-chemické procesy:

e Molekularni filtrace

e Vylouceni iontl

Tyto mechanismy vedou ke zpomalovani tniku radionuklidii a prodluzuji dobu proniknuti radionuklidi

do zivotniho prostiedi.



2. KONCEPCE HLUBINNEHO ULOZISTE V CESKE REPUBLICE

Koncepce nakladani s RAO v Ceské republice poéita s vystavbou hlubinného ulozisté (HU) ve stabilni
geologické formaci (viz kapitola 2.2.3.). V geologickych podminkach na tizemi CR se poéita
s vybudovanim lozisté v granitickych horninach. Pfedpokladana doba uvedeni hlubinného tulozisté do
provozu je po roce 2065. Do doby, nez bude HU vystavéno a uvedeno do provozu, budou odpady

uloZeny v meziskladu v Temeling.

Planovana rozloha ulozisté v CR je zhruba pro 6 tisic ulozenych kontejnert a 3 tisice betonkontejnert
(SURAO 2015). Tyto hodnoty vychazeji z odhadl celkové produkce vyhoielého paliva jadernymi

elektrarnami Temelin a Dukovany za celou dobu jejich zivotnosti.
Plan pocita s tim, ze hlubinné tlozisté se bude skladat ze tii ¢asti (Obr. 5):

e podzemni prostor — kde bude probihat ukladani kontejnert naplnénych vyhofelym
jadernym palivem a vysokoaktivnimi radioaktivnimi odpady,
e Dpiistupové cesty - Sachty a tunely,

e povrchovy komplex.

Predpoklddana hloubka podzemni casti je 500 m ve vhodném
horninovém prostiedi. Rozloha podzemni Casti se pohybuje od
2 km? do 3 km?. Ukladani kontejnert by mélo byt jak vertikalni pod
ukladaci chodby, tak horizontalni (obr. 9) do stén chodeb. Podzemni
chodba bude spojena s nadzemnim arealem soustavou piistupovych
tunell a vétracich Sachet. Odpady budou chranény multibariérovym
systémem (viz kap. 2.2.3) pro efektivni udrzeni v izolaci od
biosféry. Zatim nejsou piesné uréeny druhy obalovych soubort.
Cesky koncept vyvoje HU uvazuje o uhlikové a nerez oceli jako 0

materidlech, které mohou byt pouzity pro kontejner pro ukladani

VJP (Obr. 8). Vyzkum téchto materiali probiha. (Ministerstvo
pramyslu a obchodu 2001).

Obr. 5. Koncept hlubinného ulozisté
v CR. Zdroj:www.SURAQO.cz

Vzhledem k vysokym nakladiim na piepracovani VIP a nezavedenému vyuzivani MOX paliva (smésné
palivo vyrdbéné z recyklovanych §tépnych produktii (Matéjka et al. 1996) se v CR po¢ita s ukladanim
VIP bez piepracovani. Palivo vynaté z reaktoru se ulozi do kombinovaného ulozného kontejneru. Obal
slouzi jako bariéra tniku $tépnych produktt (Obr. 7). Pfed samotnym ulozenim je nutno snizit teplotu
VIJP ulozenim do chladiciho bazénu (Obr. 6) na 6 let a poté VJP presunout na povrchu do suchého

skladu, kde bude proces chladnuti pokracovat az na predpokladanych 90 °C (SURAO 2013).
10



Predpoklada se, ze palivové soubory se budou ukladat do hlubinného lozisté ne diive nez 60 let po
svém vyjmuti z reaktoru. Nejdiive do né& budou pfevazeny palivové soubory ze skladu (resp.
meziskladu) vyhotelého jaderného paliva v JE
Dukovany, pokud budou mimo reaktor 60 let a
déle. Nasledn¢ budou vyvazeny palivové soubory
sttidaveé ze skladu vyhotelého jaderného paliva
v JE Temelin a v JE Dukovany tak, aby byly
mimo reaktor alespon 60 let. Inventar VJP urCeny
k ulozeni v HU véetné inventafe z novych

jadernych zdroji byl shrnut v aktualizaci

referen¢niho projektu z roku 2011 (Pospiskova et

al, 2009).

Obr. 6. Chladici bazén v Britském Sellafieldu. Zdroj:
http://www.world-nuclear.org/

Ostatni HLW, mimo VJP, se planuje ukladat do betonkontejnerii do uréené &asti HU - kontejneru UOS
Skoda JS vngjsich rozméri 1,7/17/1,5 m, naplnéného bud’ piimo HLW, nebo &tyfmi ocelovymi sudy
obsahu 200 .

Nadzemni aredl bude mit rozlohu 29,5 ha. Z toho se piepoklada zabor 3 ha pro praci s RAO. Zbyla

plocha bude slouzit jako stavenisté, ¢ast prostoru také bude zabirat Zelezni¢ni vlecka (SURAO 2015)

vvvvvv

lokalitu. Zatim se tedy po¢itd s granitovymi horninami se sttedni teplotou 10° C a s tlakem na ukladaci
obal 20 MPa. Piesna lokalizace v CR je zatim ve fazi jednani (SURAO 2015).

Fuel pellet of Spent Ductile iron insert Bentonite clay Surface portion of final repository
uranium dioxide  nuclear fuel

500 m

Obr. 7. Koncept podoby hlubinného iiloZisté podle svédské spolecnosti na nakladani s VIP a RAO (SKB). Zdroj:
https://www.quintessa.org
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Obr. 8. Kontejner skoda 440 Fez horizontdiné. Zdroj: SURAO 2015.

Obr. 9. Horizontdlné ulozeny kontejner skoda 440. Zdroj: SURAO 2015.

12



3. CHARAKTERISTIKA MATERIALU INZENYRSKYCH BARIER
3.1.Bentonit

Jedna se o rezidudlni jilovitou horninu (technologicky jilovitd zemina), kterd vznikad alteraci
vulkanického popela, tufitti a tufii. Mtze také vznikat hydrotermalni alteraci magmatickych hornin, jako
jsou trachyty (vylevna hornina intermedialniho slozeni) (Miller et al. 2000; CEG 2014). Vysledny
produkt je pak tvofen pfedev§im mineraly ze skupiny smektiti. Pfevlada montmorillonit, v podruzném
mnozstvi pak je obsazen illit a kaolinit a dal$i mineraly jako kiemen, kalcit, plagioklas atd. (Kolatikova

et al. 2005).

Hlavni pfednosti bentonit je schopnost mineralti ze skupiny smektitli (mineraly montmorillonové
skupiny) pfijimat vodu, pfipadné organické roztoky, do své struktury mezi jednotlivé vrstvy a tim
zvétSovat svij objem (u Na bohatych bentonitd az 15x). Tato vlastnost je vyuzita v hlubinnych
ulozistich, kde bude bentonit pouzit jako tésnici material. Umisti se do okoli kontejneru v podobé
mechanicky velmi silné stlaCenych blokti (Adamcova 2006), které v ptipad€ priniku podzemni vody do
EDZ vyrazné nabobtnaji, ¢imz se zvysi tlak (v hodnotach MPa) v prostoru mezi horninou a samotnym
kontejnerem. Tato zména omezi pohyblivost rozpusténych radionuklidd, které se skrze bentonit mohou
dostat pouze difuzi, nikoli advekei. Také pohyb koloidti a mikrobi je timto velmi ztizen (CEG 2014;
Miller et al. 2000). Tento zpisob ukladani blokli se ukazal jako relativné obtizny a naroény na
synchronizaci vSech uloznych procest. Proto se v posledni dobé objevily navrhy na zmény
v mechanizaci ukladani, jako naptiklad ,,super-kontejner*, ktery uz v sobé bude obsahovat bloky jilu

pro snazsi a efektivnéjsi ukladani (Pusch a Weston 2012).
Podle miry bobtnavosti délime bentonity na (CEG 2014):

e Siln¢ bobtnavé Na-bentonity - wyomingsky typ — ptevladajici vyménny kation Na,
mohou zvétsit svilj objem az 15x.

e M¢éné bobtnavé bentonity - vyménné kationty K*, Ca?* a Mg?*, pro lepsi vlastnosti
mozno aktivovat — obohatit sodikem - 1 kdyz vysledny produkt nedosahuje kvality

wyomingského typu.

Dalsi vyznamna vlastnost minerald skupiny smekiti jsou schopnost vyznamné kationtové vymény
(kationtova vymeénna kapacita CEC, v aj — cationt-exchange capacity), kterd mize ovliviiovat i pH a Eh
prostiedi (Miller et al. 2000; CEG 2014) a vysoka adsorp¢ni kapacita, ktera umoZiuje zachyt
radionuklidd, jako je napiiklad cesium nebo europium (Vejsada et al. 2005, Guo et al. 2009). Adsorpéni
kapacita klesa s rostoucim zastoupenim illitu a kaolinitu. Proto je tieba peclive studovat procesy vedouci

ke vzniku téchto mineralti s ohledem na funkénost bentonitové bariéry.
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Pro ucely hlubinného tlozisté je také dilezita plasticita bentonitd. Diky této vlastnosti je bentonit
schopen zaplnit a uté€snit vSechny volné prostory, ale zaroveit ma dostate¢nou nosnou kapacitu, aby se

kontejner s odpadem do bentonitu nepotopil (Miller et al. 2000).

Bentonity jsou vhodné jako tésnici material do hlubinnych ulozist' také diky relativné vysoké tepelné

vodivosti, coz pomaha rozptylu tepla z odpadu v kontejneru (Miller et al. 2000).

Chemické i mineralogické slozeni bentonitu zavisi na zptsobu vzniku loziska a mate¢né horning.
Mineraly smektitové skupiny jsou v bentonitu zastoupeny predev§im montmorillonitem a ¢astecné

i beidellitem:

e montmorillonit — (Na,Ca)o33(Al,M@)2Sis010(OH)2 - nH20
o beidellit - (Na,Cao,5)0,3A|2(Si,A|)4010(OH)2 - nH,O

V hlubinnych ulozistich bude dochazet za uréitych podminek ke zméndm negativné ovliviiyjicich
vlastnosti bentonitu, coz mize vést k problémtim s jejich aplikaci (Miller et al. 2000; Kovatikova et al.
2005; Adamcova J. 2006; Gaucher a Blanc 2006):

e Fyzikalné-chemické zmény zpusobené zvySovanim teplot a zménami prostiedi — pfi
zvySenych teplotach a ptipadné v salinnim prostiedi mize v uréité mife dochazet
k illitizaci, beidellitizaci a kaolinizaci (nejcastéji u Na-bentonitu ale i u Ca/Mg
bentonitu). Rychlost téchto alteraci zavisi na aktivité K v systému. VSechny tyto zmény
se projevi degradaci vlastnosti bentonitu. Dochazi k poklesu kationtové vyménné
kapacity a schopnosti expandovat. Pii dalsich reakcich, jako je beidelizace, vznik zeolitt
a CSH (K-Si hydraty) je naopak tendence posilovani kationtové vyménné kapacity.
V salinnim prostiedi jsou tyto zmény vyraznéjsi (projevi se vSak jen za teplot okolo 40
°C, pti vyssich teplotach uz je pokles schopnosti expandovat vyrovnany, CEC vsak stale
klesa). Vyssi teplotou je vice ovlivnitelny Na-bentonit, Ca/Mg-bentonit je stabilng;si.
Celkovy postup transformace bentonitu je mnohem deli (108 let) neZ je doba, po kterou
je tato pfeména vyznamna z hlediska naruseni vlastnosti bentonitu, pokud udrzime
teplotu prostiedi pod 100°C. Nad 100°C je bentonit jiz méné stabilni a je nutno o¢ekavat
urcité transformace ve vlastnostech v prib&hu delsiho obdobi.

o Pokles kontejner — pokud by doslo k poklesu kontejneru skrze bentonit, doslo by
k naruseni bentonitovych ochrannych vlastnosti. Podle provedenych experimentti
(Pusch 1986; Borgesson a Pusch 1989) nedochdzi k zadnym vyraznym poklesim
kontejneru v bentonitu, ale obé tyto studie trvaly relativné kratkou dobu (3-4 roky).

e Interakce s materialy ostatnich bariér — zvysena teplota v blizkém poli (near-field) maze
zpusobit chemické interakce mezi jednotlivymi inzenyrskymi bariérami, naptiklad

reakce bentonitu s materidlem kontejneru. To by mohlo vést k uvolnéni iontd
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z kontejneru. Mohlo by dojit k iontové vyméné mezi kontejnerem a bentonitovou

bariérou a nasledn¢ ke zménam ochrannych vlastnosti.

Pro potieby hlubinnych ulozist’ se predpoklada vyuziti pfirodniho jilového materialu (Pusch a Weston
2012). Kazda zem¢ ma svij vybér podle vlastnich prostfedkii. V poslednich letech se uvazuje o
vyuzivani umélych smési s vyssi stabilitou a lepSimi vlastnostmi. Naptiklad smési bohatsi Mg nebo

méné expandujici jilové smési se ukazuji byt vice stabilni (Pusch a Weston 2012).

V ¢eskych hlubinnych tulozistich se pocita s vyuzitim ¢eského bentonit z loziska Rokle v zapadnich
Cechach (Adamcova 2006). Bentonit z loZiska Rokle obsahuje pedevsim montmorillonit s pfevahou
Ca a Mg ve strukture. Kaolinit, illit a kiemen se vyskytuji v men$im mnozstvi (Kovatikova et al. 2005).

Od MX 80 se lisi predevsim obsahy chloridi a sulfati (Stoulil et al. 2013).

3.2.Cement (beton)

Jedna se o kompozitni stavebni materidl sloZzeny s pojiva (cementu) a plniva. Po zatuhnuti pojiva vznikne
umély slepenec. Dnesni beton, vcetné toho, ktery se pouzije v ulozistich, se skladd z portlandského

cementu, ktery obsahuje pfedevsim vapenaté kiemicitany s malym obsahem vépna.

Ocekava se velka spotieba cementu pii utésiiovani prostor vV mélkych tlozistich pro LILW, coz povede
k vyraznému zvyseni pH prostiedi. Pii hydrataci cementu podzemnimi vodami dojde k vylouzeni hyper-
alkalického roztoku pievazné se zasaditymi hydroxidy s pH okolo 13,5 (Atkinson 1985; Berner 1990;
Neall 1994). Takovéto hodnoty pH zplsobi velmi nizkou rozpustnost radionuklidi. Déale cementové
materialy poskytnou velkou plochu pro sorpci, coz by mélo vést k vyznamnému zadrzeni radionuklida
Vv blizkém prostiedi (Miller et al. 2000). U hlubinnych ulozist’ se beton slouzit ke stavbé zatek, podpér
tuneltl, té€snéni a také se bude vyuzivat jako material betonkontejnerd, do kterych se budou ukladat
ostatni HLW mimo VJP. Ukolem betonovych stavebnich konstrukci je vytvofit ochrannou bariéru proti

unikani zafeni do venkovniho prostiedi.

Pii vybéru materidlu je nutno zohlediiovat vliv zafeni na stavebni material. Proto je mozno vyuzit
nékolik typu stinicich betont (barytovy, serpentinitovy, beton s borem). Tyto vlastnosti betonu vyvolava
obsah vodiku a tézkych kovi (SURAO 1999).

Pti vyuziti cementu (betonu) musime pocitat s moznymi problémy a fyzikalné-chemickymi zménami.

Mezi nejproblematictejsi patii (Miller et al. 2000).:
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Zivotnost cementu — z archeologickych priizkumii bylo zji§téno vyuzivani cementu
v rtiznych podobach mnoha civilizacemi. Napiiklad Egyptané vyuZzivali cement ke
stavbé Velké-Cheopsovy pyramidy (Obr. 10) postavené mezi 1éty 2613-2494 pred
Kristem. U Rekii jsou znamky vyuZivani malty, kterou nasledné Rimané vylepsili
pridanim kiemicitych a hlinitych materialt (vétSinou vulkanické tufy), které zamezily
rozpousténi cementu a tim umoznily jeho uzivani i pod vodou. I kdyZ se dnesni betony
vyrazné odliSuji od téch historickych (u kterych je zivotnost zhruba 2000let a vic-viz
Obr. 10), mohou nam slouzit jako demonstrace chovani betonu v tlozistich po dlouha
obdobi.

Obr. 10 Cheopsova pyramida jako ditkaz odolnosti betonu po velmi dlouhou periodu casu.
Zdroj: zahadolog.webnode.cz.
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3.3. Material iloZného kontejneru

Pocita se s vyuzitim kovi. Pfedev§im bude pouzita nerezova uhlikova ocel (obsah uhliku v rozmezi
0.12-2.0%), ale diky vhodnym vlastnostem se planuje vyuziti dal§ich kovu, jako napfiklad médi.
Tloustka obalu kontejneru se bude pohybovat mezi 100-150 mm, coz je, vzhledem k piedpokladané

rychlosti koroze obalového materialu (1 um/rok) a k odhadované dob& 100 000 let, po kterou musi

kontejner zistat funkéni, optimalni hodnota (Stoulil et al. 2013).

Vyuziti médi spolu s oceli je dulezité pro zvyseni odolnosti obalu proti korozi. Jedna se o jeden z mala

kovu, ktery se v ptirodé vyskytuje v Cisté formé (Cistota az 99%), coz indikuje vysokou stabilitu médi

v podminkach panujicich v prostfedi hlubinnych ulozist’ (Miller et al. 2000).

S pouzitim kovii na vyrobu tloznych kontejnerti je spojeno i nékolik problému (Miller et al. 2000; Pusch

a Weston 2012; Stoulil et al. 2013; EI Mendili et al 2014):

Degradace kontejneru — mohla by vést ke kompletnimu kolapsu bariéry a k pfimému
kontaktu mezi odpadem a podzemni vodou. Pti korozi dochazi k tvorbé sekundéarnich
produktl na povrchu kovu. Nékteré materialy vSak za urcitych podminek koroduji bez
tvorby téchto sekundard, coz zpomaluje proces koroze (naptiklad méd’, nebo piidani
niklu a chromu do oceli). Tato vlastnost se nazyva pasivita.

Pokud ale dojde k poruseni pasivni vrstvy, naptiklad chemickym narusenim, prasknutim
na svarech nebo mikrobialni aktivitou, miize dojit k lokalni korozi. Lokalni koroze mtize
vést az k uvolnéni radionuklidi, i kdyz bude vétSina kontejneru v potadku.

Vznik sekundarnich altera¢nich produkti — proces vzniku sekundarnich materialti na
povrchu kontejneru bude ovlivnén predev§im materidlem kontejneru a chemismem
porové vody. V dobé konce Zivotnosti kontejneru, kdy dojde k jeho plosné degradaci,
se predpokladd zapojeni pozitivnich vlastnosti sekundarnich produktti jako sorbentti
radionuklidd. Pro stabilizaci radionuklidti je nejvyznamnéjsim alteraénim produktem
zelezny oxohydroxid Fe(OH)s, ktery se ukazal jako velmi efektivni pii zachytu
rozpusténych latek. Tato faze je ale stabilni pii teplotach 60—85°C. Poté, co je tato
teplota ptekrocCena, dochazi k oxidaci zeleza a vzniku magnetitu (FesOa), ktery
zpomaluje korozi a ma schopnost zachytu jen nékterych rozpusténych radionuklida
(Carlson et al. 2007). Ke vzniku magnetitu je ale potieba vétsi obsahu kysliku
Vv systému. Magnetit je povazovan za hlavni korozni produkt kratkodobé koroze. Dalsi
korozni produkty, které mohou vznikat, je berthierin (Fe,Al)3(Si,Al).0s(OH)s nebo
chlorit (Mg,Fe)s(Si,Al)s010(OH)s) pti zvysenych teplotach (Kaufhold et al. 2015). Po
delsim pusobeni mize dochazet k formovani karbonat (siderit FeCOs a chukanovit
Fe,CO3(0OH)2), mackinawitu Fe,Ni)Sos a nakonec ke vzniknu Zeleznych
hydroxychloridu (Obr. 11).
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Chovani materialu kontejnert je velmi slozité studovat. Tvorba sekundarnich produktti zavisi na mnoha

faktorech, jako je Cas, teplota, obsah vody a slozeni pérovych fluid.
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Obr. 11.(a) SEM fotografie ocelového povrchu po 6 mésicich v podminkdach simulujici podminky hlubinného
ulozisté (zrychlené). (b) Priblizeni SEM fotografie. Zdroj: Mendili et al. 2014
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4. INTERAKCE BENTONIT/KOROZNi PRODUKTY MATERIALU KONTEJNERU

Bentonit je studovan také s ohledem na jeho vliv na korozivni proces kontejneru. Korozni produkty
mohou zmeénit pozadované vlastnosti bentonitu jako bobtnani a adsorp¢ni kapacita (Kaufhold et al.
2015).

Ukazuje se, ze s Na bentonity oproti Ca bentonitim probiha koroze o néco pomaleji a v mensi mife. To
muze byt spojeno s odlisnymi hodnotami pH obou materialti, Na. Také se projevuje vliv mezivrstevniho
naboje smektitd v bentonitu. Koroze je slabsi v interakci se smektity s vysokym nabojem nez se smektity
s nabojem nizkym. Také zalezi na opozitnim iontu (counteriont, jedna se iont, ktery doprovazi iont jiny
v ramci zachovani elektrické neutrality, naptiklad v NaCl je Na kationt a opozitni iont je Cl a obraceng),
protoze urcuje hustotu gelu a pevny/tekuty pomér na kontaktu kontejner-bentonit (Kaufhold et al. 2015).
Rovnéz obsah Fe ve smektitech hraje roli v rychlosti koroze, jak ur¢il Osacky et al. (2010), ktery zjistil,
7ze pii aplikaci Fe-bohatych smektitd probiha koroze rychleji. Z toho vyplyva, Ze celistvost
multibariérového systému zavisi do velké miry na volbé druhu bentonitu. Proto je také snahou
aktualnich studii, analyzovat co nejvice dobfe zndmych druhil bentonitl a porovnat prabéh a odliSnosti

koroze.

Na rozhrani kov-bentonit vznikd n€kolik koroznich produktii. Koroze je spusténa uvolnénim protont
z jilového povrchu. Nejprve dochazi k aerobni korozi, v které je spotiebovan veskery kyslik ze systému
a dochazi ke vzniku oxohydroxidi zeleza Fe(OH)s. Poté nasleduje anaerobni koroze, ktera bude uréovat
chovani kontejneru v miste interakce po celou dobu zivotnosti kontejneru a bentonitové bariéry. Zacne
probihat difuze uvoln&nych iontt Fe** do vzniklého Si-Al-Fe gelu. To vede k formovani smektitt do
podoby 7 A faze (berthierin) nebo za teplot <100 °C k formovani Fe-bohatych alumosilikati nebo 14 A
fazi Fe-bohatych alumosilikatt (chlorit, saponit) pfi teplotach >150 °C. Vznik téchto fazi také zavisi na
obsahu kysliku, pfi niz§im obsahu se tvoii vice berthierin pfi niz§im Fe-bohaté alumosilikaty. RozliSovat
mezi témito fazemi je diilezité ponévadz chlorit, v porovnani se smektity, neni bobtnavy jilovy mineral.
Tyto pfemény by mohly vyznamné narusit funkénost bentonitové bariéry (Lantenois et al. 2005; Carlson
et al. 2007; Savage et al. 2007; Mendili et al 2014; Kaufhold et al. 2015).

Komplikaci pti experimentalnin studiu té€chto procest je ¢as. Velkym problémem se ukazuje byt doba,
po kterou ma byt zajisténo bezpedi Glozisté (az 10° let). B&zn4 studie probiha cca 1 rok a poté je nutna
extrémni extrapolace. Vykon ulozi§té proto musi byt stanoven na zéklad¢ numerickych modela. Proto
je nutné identifikovat vS§echny relevantni procesy. Publikovano bylo doposud mnoho odlisnych modeld,
nebo praci, které se zabyvali pouze identifikaci sekundarnich fazi (Kaufhold 2015). Nékolik dulezitych

recentnich studii je shrnuto v Tab. 1.

Zakladni reakce koroze je rozpousténi Fe (Fe<Fe?*+2¢"). Podle studie provedené Kauftholdem (2015)

bude dochazet k prib&hu reakce smérem doprava ve snaze dosahnout rovnovazného stavu do té doby,

dokud budou oba produkty spotfebovavany systémem. Byly identifikovany tfi mozné cesty Fe?*
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Vv systému a také tii mozné cesty pro elektrony. Elektrony by mohly redukovat vodu (na Hz) nebo

~r

redukovat strukturni Fe** nebo redukovat dalsi faze, napiiklad sulfaty. Ve vSech téchto reakcich lze

o¢ekavat mikrobialni aktivitu. Studie ocekavala vyssi korozi s Na-bentonity, vzhledem k tomu, Ze tyto

horniny obsahuji vodou bohaté gely a tudiz zanechavaji na rozhranich vice vody. Experiment ale naopak

ukazal nizsi korozi s Na-bentonity. Kauthold (2015) také piekvapivé zjistil, Zze Fe-bohaté bentonity, se

i.

tatn

1 nez os

traty strukturniho Fe®', nebyly vice korozivni

7

ancl z

statisticky vetsi §

Table 1
Comparison of the experimental results and proposed corrosion mechanism of recent selected studies.
Refs. Modelresults
Experiment Tinas/ tmax Observation 1 2 3
[Ref.] Guillaume 18] Fe powder/plate in 30009 months Formation of new Dissolution — precipitation
etal, (2003) MX80 +water Fe/Mg-layer +solid state
silicates (chlorite, reaction
saponite), zeolites,
quartz
[Ref.] Lantenois 19] Fe powder with B0=0/1.5-4 months Formation of new Corrosion of metal Fe*migrates into The new
etal, (2005) suspensions of phases depends on Fe results from its interlayer and from octahedral sheet
different smectites diftrioctahedral interaction with there into and old tetrahedral
smectite, protons liberated octahedral layer sheet do not fit
exchangeable from the clay together anymore-
cations, pH surface - FeX* forms separation
[Ref.] Wilson et al, [10] Fe powder with BO-250°C/2 Formation of TEM indicates: loss The 7 A units are
(2006) Kunipia F months magnetite and of tetrahedral supposed to be the
sUSpension analcime, smectite sheet= isolated 7 A precursor of
alteration layers berthierine and/or
(amongst others) chlorite
[Ref.] Perronnet [11] Fe powder with B0=(/3 months different reaction reduction of alkalinity causes Fe*from corrosion
etal, (2007) suspensions of products, CEC de- structural smectite migrates into gel-
different smectites and increase Fe=increase of destabilization formation of 7 or
LCD=uptake of = formation of 14 A non swellable
protons- increase Si-Al-Fe gels clay minerals
of pH
[Ref.] Carlson et al, 112] Carbon steel wires S0°C/approximately Reduction of
(2007) embedded in 2 years structural Fe but no
compacted MXE0 secondary phases
observed
[Ref.] Xia et al. [13] Diffusion Color change Gas induced cracks Corrosion rate
(2005) experiment with 0.1 pmfa
and without Fe in
contact to
bentonite
[Ref.] Osack{ et al. [14] Fe powder with 7 75-035 days Formation of Fe-rich bentonites Splitting of layers
(2010) bentonites berthierine-like react more than may play a role
phase, splitting of others
layers
[Ref.] 115] 5 Slovak bentonites 60-0/120 days Formation of Low smectite Smectite
Osacky et al. (2009) Fe-oxohydroxides content resulted in rearrangement
less corrosion rather than
dissolution was
found
[Ref.] 116] Numerical model with sorption and kinetics of corrosion and mt precipitation Taking kinetics into Surface
Chuanhe et al, account reduce complexation
(2011) COrTosion rate affects pH less than
the Fe
concentration
[Ref] [17] (PACincluding nucleation, growth, precursor cannibalisation, and Ostwald ripening Alteration of clay Berthierine the solid alteration
Savage etral, by Fe-rich fluids dominating solid SE(UENCe is
(2010) may proceed via an corrosion product, magnetite —
Ostwald step may be replaced cronstedtite —
sequence with time by berthier-
siderite ine — chlorite
[Ref.] [18] Kinetically based reactive transport model and thermodynamic database Only a few cm next to the Fe source were affected; large impact of
Wersin and microbial sulphate reduction which may lead toincrease in pH or other

Birgersson (2014)

indirect processes is deduced,

Tab 1. Shrnuti nékolika vyznamnych studii interakci kov-bentonit z poslednich let. Zdroj: Kaufhold 2015.
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5. INTERAKCE BENTONIT/CEMENT (BETON)

Interakce bentonit/cement jsou vyznamnym problémem v realizaci hlubinnych tlozist’ s ohledem na
vyuziti betonkontejnerti pro ukladani HLW vyjma VJP. Pro vyzkum téchto interakci védecka spolecnost

vyuziva nékolik postupt, které byly shrnuty v praci Gauchera a Blanca (2006):

e Laboratorni experimenty k pochopeni pribéhu reakei a k ziskani termodynamickych a
kinetickych konstant.

e Charakteristika umélych a ptirodnich analogii interakce cement/bentonit slouzicich
Kk popsani ¢asovych a prostorovych podminek.

e Numerické modelovani procest alkalického rozruSovani bentonitu

Vyuziti cementovych materiali v kontaktu z bentonitem generuje vysoky nartst chemického gradientu
Vv prostiedi pérovych vod, ktery pohani difuzni transport rozpusténych latek. Cement za¢ne po dosazeni
saturace neutralni pérovou vodou produkovat alkalicka fluida. O¢ekava se interakce fluid s mineraly
bentonitu, které povedou k fyzikalné-chemickym zméndm. Beton zaéne zprvu produkovat vodu
s vysokym pH>13 bohatou K, Na, Ca ionty. Nasledovat bude perioda, kdy bude pH ovliviiovano
predevsim portlanditem (Ca(OH)2) s hodnotami pH 12,4. Posledni perioda bude ovliviiovana CSH
mineraly (vapenato silikatové hydraty) s pH lehce pres 10. Tyto periody cementové degradace lze
upravit pouzitim specidlniho cementu s nizkym pH, coz by mohlo zpomalit proces destabilizace

(Gaucher a Blanc 2006; Sanchéz et al. 2006; Savage 2013; Dolder et al. 2014).

Pii interakci dochazi k rozpousténi nestabilnich mineralnich fazi v bentonitu jako je montmorillonit
nebo i akcesorické mineraly illit, kaolinit, chlorit, kiemen, Cristobalit, Zivce, slidy, karbonaty, sulfaty a
sulfidy (Gaucher a Blanc 2006). Tyto mineraly maji odli$nou stabilitu a rozpoustéci kinetiku. Uvolnéné
ionty jsou nasledné vyuzity ke stavbé novych, stabilngjsich fazi, naptiklad mohou vznikat zeolity, Zivce
(Savage 2013). Nové vzniklé stabilnéjsi fAize mohou mit vliv na schopnost bobtnat, dile na sorpci,

hydraulickou vodivost a porozitu (Savage 2013).

Pii interakcich smektitt (hlavni slozky bentonitu) v alkalickém prostiedi 1ze ofekavat pét hlavnich

procest (Gaucher a Blanc 2006; Sanchéz et al. 2006; Dolder et al. 2014):

o Modifikace jilovych materialti adsorbovanymi kationty — jily ptivodné pievazujicim Na
se v prub&hu ¢asu vice obohati 0 K a Ca, diky vysoke afinité K a Ca k jilovym mineralim
a diky jejich vysokému obsahu v alkalickych fluidech. Tento proces zavisi na poméru
Na/K a Na/Ca v alkalickych fluidech v zavislosti na typu vyuzitého cementového
materialu.

e Rozpousténi jilovych minerall (smektit, illit, kaolinit) — k rozpusténi téchto jili dochazi
pfimo na rozhrani jil/cement. Tento proces ma vyznamny tlumivy efekt na rdst pH

uvnitt bariéry.
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e Rozpousténi akcesorickych mineralt (kfemen, cristobalit, zivec, plagioklas, sadrovec a
kalcit) — alkalické roztoky maji opét vliv na tlumeni ristu Ph, a proto je nutno je brat na
zetel. Rozpousténi téchto mineralti vede také ke vzniku zeolitd (phillipsit a analcim),
C(A)SH fazi Ca-Al-silikatovych hydratu.

e Dulezita role pCOz(q (parcialni tlak CO.), ktery vyrazné ovliviiuje chemické reakce —
COgy(g) je kysely plyn a poté, co se dostane do systému, za¢ne podporovat tvorbu zon
s vysokym pH. COxzq) Se do prostiedi mize dostat difuzi z horninové formace nebo
uvolnénim piimo z mineralnich fazi. Hodnota pCO; (10~ bar (Savage 2013)) je vyrazné
nizsi ve frakturovanych tvrdych horninach nez v horninach jilovych.

o Distribuce nové vzniklych minerali (cementovych fazi, zeolith, karbonatd, jild,

silikatit), které vznikaji dale od rozhrani cement/bentonit a ovliviuji pH gradient.

Na Obr. 12. je znazornén mozny vyvin bentonitové bariéry (Wyomingsky bentonit MX 80) na styku
s cementem v prostiedi s pH 12,5 (Gaucher a Blanc 2006). Chemismus cementové vody je konstantni
z dtivodu maximalizace degradace bentonitové bariéry. Zprava do leva je znazornéna mira degradace
bentonit/cementové bariéry od témef nedotéené zony 1, kde dochazi k rozpousténi akcesorickych
mineralt (kalcit a cristobalit) a vyskytu K-zeolith po materidlové odliSnou zénu 4 slozenou

z cementovych fazi a CSH, CASH, karbonatt a sulfatd.

MX80 ONa-Montmor @ Ca-Montmor
after 100,000 years Na-Saponit(_e ICa-Saponite
10000 ) Hm Na-Nontronite B Ca-Nontronite
Reaction pathway: MElllite Clinochlore
9000 1- Montmorillonite -> K-Clinoptilolite O Calcite B Cristobalite
St ' (calcite an_d cristobalite dissolution) O Gypsum M Pyrite
e 1'- Na -> Ca ion exchange @ Ettringite B K-Clinoptilolite
"’E 7000 2- Montmorillonite -> lllite H Gismondine EGyrolite
o 6000 3- lllite_ -> Zeolites O Katoite B Hydrotalcite
) 4- Zeolites -> Cement phases H Afwillite W Tobermorite
§ 5000 (calcite precipitation)
o 4'- lllite -> Saponite + Clinochlore
> 4000
1
3000
2000
1000
0 1 1
0.00 0.10 0.20 0.30 0.40 0.50 0.60 0.70

Distance to concrete/bentonite interface (m)

Obr. 12. SloZeni bentonitové bariéry (MX80) po 100 000 letech interakci s uic¢innym difiiznim koeficientem 10!
m2/s. Zdroj: Gaucher a Blanc 2006

Vyvoj termodynamickych vztahi mineralt v systému cement-jil ukazuje, ze alterace a reakce jsou
zavislé na charakteru hostitelskych hornin. V krystalickych horninach s puklinovou propustnosti, jako
jsou napftiklad Ceské granity, se budou cementové materidly pfeméniovat na saponitové jily a jilové

mineraly na zeolity a v mensi mife na karbonaty, jak popsal ve své praci Savage (2013). Vztahy a
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interakce zeolitt, jilli a cementovych materialti popsali ve své praci Blanc et al. (2015) na zaklad¢ svého
osmiletého vyzkumu. Pfitomnost karbonatii jako alteracnich produktti je velmi citliva na pfitomnost Mg
v systému. Mnozstvi Mg v systému je zpravidla ovlivnéno pfitomnosti mineralu corrensitu (smektit-
chlorit vrstevnaty silikat), ktery obvykle vznika vysrdZzenim z podzemni vody v puklinovém

systému granitickych hornin (Savage 2013).

Reak¢ni cesta mezi cementem a bentonitem v priibéhu ¢asu ovlivnéna aktivitou AIF*/(H*)® viigi aktivité
SiOzaqg) pii 25°C, log fCOzg= -5bar a corrensitem kontrolované rozpustnosti Mg je ilustrovana
v Obr. 13. Pritomnost Ca-saponitu reflektuje Al a Si gradient v rozhrani jil/cement. Pti analyze
alternativnich systému s pouzitim jiného mineralu na kontrolu rozpustnosti Mg (sepiolit) se ukazalo, Ze
pole stability pro kalcit a dolomit mtzou v prostfedi krystalickych hornin s puklinovou propustnosti
uplné zmizet (Savage 2013).
8
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Obr. 13. Minerdlni stabilita. Sipka nam ukazuje hypotetickou reakcni cestu mezi
cementem a jilem v granitickych hornindch. Zdroj: Savage 2013.
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ZAVER
Cilem této bakalarské prace bylo shrnout dosavadni poznatky o problematice ukladani radioaktivnich
odpadii, pfedev§im se zaméfenim na multibariérovy systém v hlubinnych tlozistich (HU) a na vzajemné
interakce jednotlivych bariér, zejména na interakce mezi bentonitem a koroznimi produkty kontejneru

a mezi cementem/betonem a bentonitem.

Vétsina vyspélych zemi dnes jiz pocita s vystavbou hlubinnych tlozist a ptili§ neuvazuje o jinych
alternativach (vyjimkou je napiiklad USA, kde nepovazuji RAO za tak vazny problém a nevénuji jejich
bezpecnému ukladani takovou pozornost). Modely hlubinnych ulozist pocitaji s aplikaci
multibariérového systému uréeného k maximalizaci zabezpeceni ulozeného odpadu. Na bezpecnost a
ucinnost jednotlivych bariér je kladen extrémni diraz s ohledem na velmi dlouhou dobu, po kterou je

nutno odpad udrzet mimo Zivotni prostiedi (100 000 let a vice).

V poslednich letech prob&éhlo mnoho studii zabyvajicich se interakcemi jednotlivych bariér na jejich
rozhranich, a to zejména interakcemi bentonit-cement a bentonit-korozni produkty materialu kontejneru.
Vsechny studie potvrzuji interakce, které mohou ovlivnit funkénost multibariérového systému. Ale i
ptes velké mnozstvi studii nejsou vysledky vyéerpavajici. A to jak v interakcich cement-bentonit, tak i
v interakcich bentonit-korozni produkty materialii kontejneru. Co se tyka interakci cement-bentonit,
zdaleka neni znam prubéh vSech reakci alkalickych roztokli s materialy bariér s ohledem na velmi
dlouhou dobu, po kterou je proces modelovan a zaroven ovliviiovan velkym mnozstvim faktort (pH,
tlak, teplota, vstupni material kontejneru, typ bentonitu, horninové prostredi, druh cementu atd.). Také
interakce bentonit-korozni produkty materialti kontejneru maji mnoho neznamych, napfiklad tvorbu Fe-
silikatové patiny okolo primarnich ¢astic nebo parametr rozpustnosti jednotlivych druhd smektit. Také
je jesté potfeba objasnit mnoho mechanismi, které zpasobuji odlisny prubéh koroze s pouzitim
odlisnych bentonita.

Hlavnim problémem studie interakci je velmi dlouhad doba, po kterou musi byt zaruc¢ena bezpecnost
odpadu. Tuto dobu lze jen tézko simulovat v laboratornich podminkach, kdy i ty nejdel$i pokusy

probihaji maximalné nékolik let. Jedinou moznosti je tedy velka extrapolace a poc¢itatové modelovani.

K tomu je vSak nutno zjistit co nejvice Cinitelti a parametri ovlivijici prubéh interakei.
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