g2 2V Group T

Vyzkum transportnich
procesu geologickych bariér

Milan Zuna
Vaclava Havlova, Filip Jankovsky

SSFC 2020
Praha, 29.9. — 30.9. 2020




Pro¢ se tim zabyvame... Sdav
g

B Multibariérovy systém — obal/bentonit/horninové prostredi
B nutnéa dobra znalost celého systému a jeho procesu

B relevantni data je mozné ziskat pouze kombinaci
experimentalnich praci a nasledného modelovani

B Vysledky === modelovani bezpeénosti HU

» Studium v laboratori i realnych
podminkach




Migrace radionuklida v horninovém prostredi

Zavisla predevsim na: .
* rozpustnosti radionuklidu v podzemni vode
= transportu RN/koloidld v puklinovém systému - advekce

« difuzi do horninové matrice

-y

= sorpci na horninovou matrici/ puklinovou vypin (srazeni)

Migrace RN v krystalickych
horninach

= Puklinovasit - ADVEKCE
= Horninova matrice - DIFUZE
* Advekéné/disperzni model




Laboratorni experimenty

Charakterizace horniny — transportni parametry UuJVv

» Vzorky horniny ruznych méritek - malé cm/stiedni méfitko dm
= Difuze — malé (5 cm) a stfedni méritko (30 cm), elektromigrace,
sorpce, migrace (puklina), propustnost

» Charakterizace vzorku: porozita, Hg. porozimetrie, petrologie —
mineralogie, porového prostoru — X ray-CT, konfokalni mikroskopie,
BET, CEC

» vyuziti radionuklidu i neaktivnich stopovacu

« ovlivnéni predupravou — rezani, mleti apod
» ddraz na peclivou predupravu vzorku
« omezena velikost => reprezentativnost




Migrace radionuklidu v horninach: vzorky z kandidatnich lokalit uJv
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Magmaticke horniny (granity, syenit) SUIV

D2_1/5
granite

PZV1_904 TIV1_90A
biotic granite/

slight alteration

D2 (Cihadlo) PZV1 (Horka) TIV1 (Certovka)

Durbachite =
amphibol biotic syenite

Opticky mikroskop, zkfizené nikoly,E.Sasao (JAEA)




Metamorfované horniny (PVP Bukov, Kravi hora)

o . .
5¢cm

Amfibolit

Migmatit

d .

5cm 5em
- Amfibolizovany Migmatizovany
1 migmatit amfibolit




Difuzni experimenty s horninovymi vzorky T

» difuzni experimenty s rGznymi stopovaéi (°H, %Cl,
125]

» méfeni aktivity v rezervoarech - prunikova krivka

Diftzni cely pro granit

P » Difuze ovlivhéna zejména:
E =-D i porozitou (~ 0,1 — 0,5%)
\ & . charakterem pérové sité

mineralogické sloZeni
speciaci RN

» Efektivni difuzni koeficient
D. (m?/s) na zakladé Fickova zakon
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Rozsahy D, (m?/s) pro anionty pro krystalinické horniny CR (3H, 36Cl, 125|)
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D, (3H) v zavislosti orientaci magnetické foliace: Migmatit (PVP Bukov) Suov
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D. (m2.s1): Lokality Yy,
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D, (m2.s1) metamorfované horniny (Bukov): Horninové typy
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Experimenty stredniho méritka:
migrace 3H a 25| ve vzorku o prumeéru 115 mm/ vzorek 290 mm ('31])

* OQUT-LEACHING EXPERIMENT:

vysledky:
Horninova matrice: D, (°H): 1.5 x 1013 m?/s,
Dc(38Cl): 7.5 x 103 m?/s
Matrice s trhlinou: D. (°H): 2.4 x 10-"' m?/s

» difuzni parametry vzorku (horninové matrice, puklina)
jsou vyhodnoceny pomoci transportniho modelu
(program MT3DMS)




Difuzni procesy v horninove matrici

Zavisi na:

mineralogicke sloZeni/alterace/sekundarni
mineraly

porovy prostor (propojenost, geometricky
faktor, velikost poru, konstruktivita aj)

orientace minerall (foliace/lineace)
RN (speciace, sorpcni viastnosti aj)

porozita => studium pérového prostoru

Microfractures Mineral grams
with o s o 0.1 - 10 mm

0.001 - 10 Bm

Altered
IO

Porous
fracture
cpanung

Fracture
with Mow

E=E,+& +&E,

£ Celkova porozita

& propojena porozita (advekce)

& efektivni porozita (difuze)

g rezidualni porozita (uzaviené
pory/nepropojené)

Reproduced from Rasilainen, 1997



Koncept poroveé prostoru horninové matrice ralep
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neporusen a matrice

Koncepce porového prostoru horninové matrice — difuzni vzorek (1 x5¢m)




Zobrazeni mikropérového prostoru horninové matrice - CLSM - rgGeo
konfokalni laserova skenovaci mikroskopie

= studium délek mikropuklin a propojeni mikropérového prostoru
= vzorek horninové matrice s puklinou s kalcitovou vypini
= prostorové 3D snimkovani vybranych detaild do hloubky max. 120 um — velikost voxelu az 87x87x252 nm

= _puklina” ma Sifku cca 0.5 mm a je tvofena hustou siti mikropuklin

427x427x126 pm




Vyuziti moznosti pocitacove tomografie (CT) pro
zobrazeni porového prostoru granitickych vzorku

= Pripraveny zkuSebni vzorky z vrtného jadra (5cm/8mm)
= Rezani pilou a vodnim paprskem (porovnani)

Analyza vnitini struktury po Hg porozimetrii (zvyraznéni pérového prostoru)

H (%)

14-1 1,26 N/A

Korelace porozity stanovené
pomoci CT a Hg porozimetrie

MoZnost vizualizace pérového prostoru granitickych TORE T ' _
hornin- vysokotlakd Hg porozimetrie 81 02 WA CT vhodne pro porozity kolem
- S
2 102 120
- 17 281 ET]




Méfeni porozity - C-14-PMMA (UniHelsinky) 2% wsTiTUTE

impregnace vzorku methyl methacrylate znacenou C-14- (C-14-MMA)
distribuce aktivniho stopovace - autoradiografie

kvantitativni analyza — digitalni analyza obrazu

TIV

nulowvd pdravitost v plode < 5 % celého viorku

‘ 3
: 1 b
< !
=
B3 migmatit TIV1 granit
Metamorfovana hornina Magmaticka hornina

* Modelovani difuge zaloZené na C-14 PMMA

analyze- Modelovani v MT3D - MODFLOW
(USGS)

-- TECHNOLOGY | INNOVATION | PEOPLE



Sorpce radionuklidi na horninovy material

-
LS
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Solid
phase

J A

—

N

Mixed and
pS:;";: equilibrated

v
Phase separation

Y

P
Solid phase Solute phase

v '
Analyses Analyses

» Vsadkova sorpcni metoda (Batch)

» Dynamicky kolonovy experiment

» Stopovac - °7Cs, 88r, UO,2*, Se
36C|,125|, 192Ey + kapalna faze (SGW2)

» Charakterizace pevné faze - hornina

» RTG
» Stanoveni CEC
Specificky povrch - BET

Sorpcni distribucni koeficient (K,)
zavislost na podminkach
Kd - vstup do modelu



Sorpce: vliv specie radionuklidu uJv

Sorpce Cs 4 Sorpce U
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Specie v podzemni vodé SGW2: Cs* Specie v podzemni vodé SGW2:
T —— Aniontovy karbonatovy komplex

Sorpce kationtovou vyménou




Sorpce zavisla na horninovém slozeni uJv

\ g ! 1

Sorpce Cs
100 -
= ¥
=
—a s I
oc
1-.—¢.—1m-=-m-—cmmq=rmmb—mmEEEn_n_
= o oh = O L - v oo A s &
SEa2232"RABET"Nga285
t t % 8 2y
1) =

s aZ radové rozdily v hodnotach Ky

= Vliv mineralogie: vyssi sorpce na nékteré mineraly, napf. kaolinit, slida, amfibol
= Vliv velikosti frakce

a zavislost na specifickém povrchu a CEC - alterované horniny/puklinové vypiné

H'
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Sorpce radionuklidi na horninovy material uJv

Ovlivhéna zejména:
» speciace RN
» slozenim podzemni vody (kompetice jinych specii - Cs vers. K), pH, Eh, lontova
sila
» Vvlastnostmi horninového materialu
pritomnost mineralnich fazi s vyssi sorpCni kapacitou (napf. slidy, Fe oxidy ad.)

- vy88i CEC
- vySSi specificky povrch
- porozita
- zeta potencial a;j.

AL TERED ASPO DIORITE CALCITE &
(DISTURAED MATRIX) PYRITE CRYSTALS

—DPEN
FRACTURE

M

UNALTERED (FRESH) | STAGNANT ROCK FRAGMENT FAULT
ASPO DIORITE MYLONITE PORE (part of fauk gouga) GOUGE

Crystalline rock fracture with fissure infill and disturbed zones (Winberg et al. 2001)

H.
M




Transportni experimenty

Transport kontaminantu v pukliné — Modelovy blok

uJv

® Migrace kontaminantu v prostfedi krystalickych hornin probiha pfedevsim procesem advekce v
puklinoveé siti

* HIlavnim cilem projektu je vyvinout nastroje pro hodnoceni migrace a retence potencialnich
kontaminantu (radionuklidy, tézke kovy, nanocastice) ve fyzikalnich modelech krystalickych hornin v
umelé pukliné

# Hydraulic aperture (W)

I
i

/
i
e, il s Mechanical sperture

W™ v gy e e (W) = W

Rough fracture

A schematic illustration of rough fracture surface (J Petrol
Explor Prod Technol (2018) 8:143-154)

Instrumentace Bloku MS1 (80 x 50 x 40 cm)

Hl
o




Model transportu na horninovém bloku_MS1, MS2 (80 x 50 x 40 cm) uJv

« realnéjsi data, jasné definované podminky, opakovatelnost — validace dat do modelu

» charakterizace pukliny - 3D scanning (Romer Absolute Arm)

« stopovaci experimenty s konzervativnimi stopovaci: NaCl, KCI, Kl, HTO, reaktivni transport: téZké kovy Pb(ClO,),,
nanocastice

« modelovani MODFLOW + MT3D, Flow 123D B 592019, ... 580 . NoCl

Lo
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- e ] b el i | i o gt § s
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3 - - - | a0 . ’ ’ ’ Y ’ v J
o 1oa 100 wo  sm  so0 500 200 e e s e TSRS T T [TEEEENTT T -

ar r H bt R s et g = ) o M A0 WD Wm0 W Mo W s w
Mapa rozevieni pukliny Srovnani ifeni konzervativniho stopovaée puklinou vs hydraulicky model



Migracni experimenty na vzorcich s prirozenou
puklinou — GeoPET (HZDR, UJV) _3D

= GeoPET_pozitronova emisni tomografie (HZDR)

= 3D charakterizace pukliny - yCT charakterizace transportu Geo PET (18F aktivita 56 -100 MBq), Eu

Eu(lll) -uTRLFS on
ROls v pukling




GeoPET (HZDR) - PVP 2 (PVP Bukov)

» Sifeni aktivity a rychlosti proudéni
» heterogenni proudéni
» transportni simulace — reaktivni transport

« vyvoj modelovych pfistupt (PROGEO, TUL)

Conservative Flow ([F-18JKF),16.08.18

transport 38Y - PVP-2 (PVP Bukov)

Vice informaci: POSTER - Filip Jankovsky et al. 2020



Vyvoj kratkodobych radionuklidu a detekénich metod s( U.Jv

» testovana izotopy 32Ba, %7Cs, 129], 22Na, 92Eu, 154Eu + 188Re, 1%Ho, nanocastice _
« 12 detektorts — 3D vizualizace (Detektor Minipix Timepix3 (CdTe 2 mm senzor), % CVR T
» statické i dynamické experimenty — on — line detekce

* rekonstrukéni SW, 3D rekonstrukéni SW




Z laboratorniho do realneho meritka... uJv

5
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: \l ceuren
BEE LS
2 mm k‘)/ EXPERIMENTS 28w Eﬂ%:t%ms
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» vysledky porovnatelné v ramci méfitka — slozity Up — scailing

» kazde meritko ma sve specifikace — vyhody/nevyhody

» vysledky — do bezpecnostniho modelu

In-situ experimenty blize realité

slozité - proménné vstupy, slozitost systému, nejasné okrajove podminky,

El
(==




Prenos hodnot migracnich PArametru granitickych hornin z
Mikroméritka do Realného méritka horninového masivu (PAMIRe)

(TA04020986) LI

JCN ‘ AARCADIS &= R&Geo .

Cile projektu:

= transfer transportnich parametra granitickych hornin z
malého méfitka do stfedniho a velkého méritka im

= pouZiti radiostopovacu (HTO) na vzorcich dm méfitka a
in-situ v podzemni laboratofi Josef i

ilké_
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» Hodnoceni 24 testl (Qtracer, Exel) + 2 aktivni (*H)
« Stanoveny parametry - ¢as prvniho objeveni ,€as maximalni koncentrace, stfedni doba zdrzenim, stfedni rychlost,
maximalni rychlost, Koeficient disperze, podélna disperze, Pecletovo Cislo, zasaZeny objem, mnoZstvi ziskaného

] | stopovace, navratnost
.

» Modelovani transportu  NAPSAC (DFN model) + GeoVisage (interface)/Paraview
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Vyzkum puklinové konektivity v PVP Bukov R §u..w

ey O

« Cilem projektu ,Vyzkum puklinové konektivity v PVP Bukov"® je ziskat relevantni data pro vytvoreni
a ovéreni spravnosti hydrogeologického a transportniho modelu zajmového bloku horniny,
ktery bude slouzit pro matematické modelovani proudéni vody a migrace stopovacich latek

&5SG GEOTECHNIK

» Vyvoj a testovani metodik a dostupnych nastroju pro charakterizaci horninového masivu za ucelem
tvorby hydrogeologického (DFN) modelu

bR
3

R e = P ]



Zavery 1 Suav

- charakter horniny vyrazné ovliviiuje retencni procesy, které mohou mit dopad na finalni hodnoceni
bezpecCnosti

« proces difuze je zavisly na porozité a na charakteru poroveho prostoru, ktery je ovlivnén jak
mineralnim slozenim. tak i napr. geologickymi procesy (usmérnénim, kompakci apod.)

« vyrazny vliv na difuzni parametry maji i mirné nehomogenity vzorky (drobné trhliny, mikropukliny)
- metamorfované horniny vykazuji nizsi hodnoty D, nez magmatické horniny

« u vSech krystalinickych hornin byl pozorovan vliv aniontoveé exkluze, s vyraznéjsim vlivem u
metamorfovanych hornin

+ orientace magnetické foliace vykazuje podruznou roli /oproti zménam v mineralogickém slozZeni.
Rozsah rozdill - prvni jednotky 0,X 0,10-13 m.s2




Za’véry_z Suav

+ sorpce je vyznamne zavisla na speciaci radionuklidu a slozeni horniny; nékteré z mineralnich
fazi zvysuji sorpci az o rady (jilové mineraly, chlority...)

+ vyznamne sorpce byly zjistény u studovanych puklinovych vyplni a alterovanych hornin

- pro validaci modelu je dulezité studovat transportni parametry v riznych méfitcich (rozliseni, datové
toky, hrani¢ni podminky...) — On-line zaznam a 3D vizualizace

« prenos z laboratornino méritka do realného prostredi slozity => In-situ experimenty




Podéekovani

Prezentované vysledky byly podporovany ze zdroju SURAO ' )
v projektech Vyzkumna podpora bezpeénostniho hodnoceni HU a E SURAO
Hluboké horizonty a Transport 1

Dale..

TACR (TA04020986): Prenos hodnot migra¢nich PArametr( granitickych hornin z MIkroméfitka T A
do Realného méfitka horninového masivu (PAMIRe)
R

TACR (TH02020543): Vyvoj nastroji pro studium transportu kontaminantu v puklinovém prostredi
MPO TRIO program (FV30430) Vyuziti kratkodobych RAdiostopovaéu a vyvoj jejich DEtekénich

METod pro popis procesu, ovliviiujicich transport kontaminanta v Zivotnim prostredi (RADEMET)




Spoluprace

UJV Rez a.s. Odd. Radioaktivni odpady a vyrazovani 2400

Vaclava Havlova, Filip Jankovsky, Katefina Koloma, Eva Galekova, Tomas Rosendorf, Vlastislav Kaspar,
Hana Vodic¢kova

Prezentované vysledky vznikly za spoluprace dalSich organizaci a tymu
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Dekuji za pozornost

Milan Zuna
UJV Rez, a. s.
Hlavni 130, 250 68 Husinec - ReZ

Czech Republic
Tel +420 266 172 087

milan.zuna@ujv.cz
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Specifické sorbenty pro radionuklidy_ napfr. biotit
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Sorpce kationtovou vyménou Sorpce redukénimi
- slidy (napf. biotit) procesy/povrchova komplexace
- jilové mineraly — puklinové vypiné - sulfidy (napf.FeS,)

- Dbiotit
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