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1. Uvod

Zasadni otazkou v bezpecnosti ulozeni vyhotfelého
jaderného paliva je Zivotnost a u€innost bariér izolujicich
radioaktivni odpad od okolniho prostiedi. Resenim je mul-
tibariérovy systém ukladani skladajici se z nékolika bariér:
kompaktni struktura pelety paliva UO,,
pokryti paliva/ palivové proutky,
obalovy soubor,
bentonitova vrstva,
ulozna hornina.

Podoba jednotlivych bariér zavisi na konkrétnich
podminkach v geologickych strukturach statu zabyvajiciho
se likvidaci jaderného odpadu. V CR se podminky hlubin-
jsou granity, metamorfity, stejn¢ jako napf. ve Finsku
a Svédsku. V téchto zemich je proces vystavby ulozist
v pokrogilejsich fazich nez v CR a lze tedy jejich zkuse-
nosti a védecké analyzy aplikovat i na nase podminky
a spolupracovat s jejich organizacemi zajistujicimi vybu-
dovani a spravu téchto areali. Ve Svédsku je touto odpo-
védnou organizaci SKB (Svensk Kérnbrinslehantering
Ab) a ve Finsku Posiva. V obou zemich jsou jiz vybudova-
né podzemni laboratofe pro oveétovani podminek a vyzkum
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v hlubinnych geologickych formacich, ve Svédsku je to
laboratof v Aspd s jiz navrzenou findlni lokalitou
Forsmark', ve Finsku je to laboratof Onkalo na ostrové
Olkiluoto, kde bude umisténo i samotné ulozisté. Finsko je
také zemi, kterd je ve vyvoji hlubinného ukladani nejdale
a jako prvni rozhodlo o findlni lokalit¢ budouciho uloZzis-
t&%. Ob& zmifované zemé vychazi z koncepce oznatované
KBS-3, kdy je vyhotelé¢ jaderné palivo umisténo v kontej-
nerech z médi s ocelovou vlozkou, dalsi bariéra bude tvo-
fena3 bentonitem a hloubka uloZeni bude cca 400-500 m
(cit.”).

2. Vyhorelé jaderné palivo

Nejpouzivangjsim jadernym palivem na bazi disperz-
nich keramickych materiald je oxid uraniCity. Vyhody
oxidické keramiky jsou vysoka teplota tani, teplotni stabi-
lita, dobfe zadrzuje S$t€pné produkty, je velmi dobte koroz-
n¢ odolna a radiacné stabilni. Vlastnosti, které ovliviuji
chovani paliva z UO,, jsou hustota, porozita, stechiome-
tricky pomér kysliku a uranu, §t€penim zplisobené zhusto-
vani a restrukturalizace®. Nevyhodou je nizka hustota §tép-
nych jader, nizka tepelnd vodivost, nizkd odolnost vuci
rychlym teplotnim zménam a kiehkost.

Keramicka paliva jsou ulozena v palivovém proutku
pokrytym zirkoniovymi slitinami ve form¢ tablet, prostor
mezi palivem a jeho pokrytim je vyplnén heliem pro lepsi
pfestup tepla (viz obr. 1). Proutek je tvofen souborem pelet
o prumérech 7,6 mm a vysce 9—14 mm u paliva z EDU
(elektrarna Dukovany) s oznacenim Gd-2, trubka pokryti
palivového proutku miize mit priméry naptiklad 9,1 mm
u paliva z reaktoru VVER 440 (vodo-vodni energeticky
reaktor o vykonu 440 MWe) nebo 10,75 mm u paliva
z reaktoru VVER 1000 (vodo-vodni energeticky reaktor
o vykonu 1000 MWe)’. Podoba palivovych tablet se
s ménicimi se naroky na palivovy cyklus neustile vyviji
a upravuje. Star$i typy paliva s centralnim otvorem tablet-
ky byly rozmérové ménény, byl ménén také stupeni oboha-

Palivo
Pokryti paliva

Mezera (He)

Obr. 1. Prifez palivovym proutkem
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ceni a zmenSovan pramér centralniho otvoru na 1,6 az
1,2 mm. Centralni otvor snizuje teplotu ve stfedu tablety
a dava prostor vznikajicim plynnym $t€pnym produktim.
Nové typy paliva ruské firmy TVEL, jako je napiiklad
uran-gadoliniové palivo druhé generace s oznacenim Gd-
2M+, jiz nemaji centralni otvor, coz vede ke zvySeni vyko-
nu navySenim mnozstvi uranu. Palivo je obohaceno izoto-
pem uranu 235 na hodnotu 4,38 % a byla zvySena stfedni
velikost zrn v peletce na 25 pm, coz vede k mensimu Gni-
ku $tépnych produkti z nitra peletky. Cela tabletek maji
cockovité vybrani, takze dochézi ke kontaktu peletek pou-

Pro ucely dalSiho nakladdani s vyhofelym jadernym
palivem existuji databaze jaderného paliva, zahrnujici
pocty a historii palivovych sobort, technické parametry,
izotopové sloZzeni atd. Obecné obsahuje vyhotelé jaderné
palivo cca 95 % 2*U, 1% U, 3 % s§tépnych produkti

(dlouhodobé napt. 1335¢s, 2L, “Tc), 1 % transurant (napf.
29N, GO2H0MLLUDPy Q2 A, CHANC)6

2.1. Zmény v palivu béhem palivového cyklu

Béhem vyhofivani paliva v jaderném reaktoru docha-
zi u palivovych tabletek k tzv. dospékani, coz ma za nasle-
dek zmenSeni primeéru tabletek, postupné se vSak zacina
projevovat vliv napuchéni paliva a primér peletek se zvét-
Suje v dusledku generovéani zejména plynnych Stépnych
produktli. S rostoucim stupném vyhoteni dochazi ke zuzo-
vani mezery mezi palivem a pokrytim az ke kontaktu
a zvySovani tlaku na palivové pokryti. V dasledku ptisobi-
cich vlivi se tabletky paliva deformuji do bambusovitého
tvaru’.

Znacna ¢ast produktil vznikajicich béhem §tépné re-
akce jsou plyny, naptiklad Kr, Xe, Cs, I, a ty mohou mit
vyrazny vliv na chovani jaderného paliva. Pfi integral-
nich davkach vznikaji malé bublinky s rozmérem pfi-
blizn¢ 65 nm. Bublinky ziistavaji na dislokacnich ¢arach,
na hranice zrn se dostdvaji pouze ty, které se nachazeji
v jejich blizkosti. Bublinky o vétsich rozmérech migruji na
hranice zrn, kde dochazi k jejich pohlcovani. Pii dosazeni
velikosti 450 nm se bubliny za¢nou pohybovat podél hranic
zrn, vytvaieji vysoky tlak a podili se na tvorbé sloupcovitych
krystald. Pti velikostech 700 nm, teplotach vyssich nez
1700 °C a za vysokého tlaku budou bubliny migrovat déle,
bude dochazet k vzrlstu povrchové difuze a vypatovani
U0, (cit.”").

Za béznych podminek béhem provozu reaktoru do-
chézi ve struktufe paliva k zdsadnim zménadm vhledem ke
znaénému teplotnimu gradientu. Teploty v centru peletek
se mohou pohybovat kolem 2000 K, zatimco na povrchu je
teplota kolem 800 K diky chladicimu médiu vné palivo-
vych souboril. Struktura zrn paliva bude v rGznych oblas-
tech peletek riznd, tyto zmeény maji vyrazny vliv na vykon
paliva, tepelnou vodivost, pevnost aj.

Struktura zrna a také poréznost souvisi s teplotami,
jimz je palivo vystaveno. Pfi relativné nizkych teplotach
jsou zmény ve velikostech zrn a poérovitosti v prufezu pele-
ty malé s mirnym riistem zrn ve stfedu. Vyjimkou z tohoto
tvrzeni je struktura okrajové vrstvy paliva, kdy je porozita
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v hloubce do nékolika pm nekolikanasobné vyssi

avelikost zrm je mens$i neZ v neozdfeném materialu'®.

V obvodu pelet je zvySena hodnota vyhoteni materidll, az

na dvojnasobek primeéru, kterd je spojend s vyS$im obsa-

hem $tépnych produktd, piedeviim ***Pu, a zvysena inten-

zita o zafeni .

Béhem spalovani paliva v reaktoru vzniké cela fada
Stépnych produktl a aktinidi s velmi rozdilnymi rozpust-
nostmi v zakladni matrici. Podle mist jejich vyskytu
v palivu je 1ze rozdélit do tii kategorii:

1. Stépné produkty nachazejici se v mezefe mezi pali-
vem a pokrytim (Cs, I).

2. Stépné produkty migrujici k hranicim zrn paliva bud’
ve formé plynnych St€pnych produktii, nebo pevnych
Stépnych produktt jako napt. perovskity ((Ba, Sr)
Z10O;3) nebo e-faze kova (Mo, Ru, Rh, Pd, Tc).

3. Stépné produkty a aktinidy a lanthanoidy, které jsou
zadrzeny v matrici paliva.

Vice nez 90 % radionuklida patii do tfeti kategorie

a predpoklada se, ze jejich uvolilovani z paliva se bude

fidit rychlosti rozpousténi matrice oxidu uranu. Rychlost

uvolnovani radionuklidii druhé kategorie bude také fizena
degrada¢nimi procesy matrice paliva'>.

2.2.Zmény v palivu béhem uloZeni v hlubinném
ulozisti

Koncepéni feseni multibariérového obalu vysoceak-
tivniho jaderného odpadu pro hlubinna ulozisté pocita se
zajisténim izolace radioaktivnich produkti od zivotniho
prostredi po tisice aZ desetitisice let pomoci GloZznych oba-
lovych soubori. Fyzikalné-chemické plsobeni prostredi
hlubinnych wlozist’ ovSem z dlouhodobého pohledu nako-
nec pusobi jejich selhani, které povede ke kontaktu vlhkos-
ti a paliva. Vytvofenim vodniho filmu na povrchu paliva
mohou potencidlné nastat oxida¢ni podminky vedouci
k degradaci paliva a uvoliovani radionuklidd.

Pro piipady selhani inZenyrskych bariér byly vytvofe-
ny dva modely":

IRF (frakce s okamzitym uvolnénim) — pro ptipady
nahlych kratkodobych unikt Stépnych produkti z riznych
palivovych mikrostruktur porusenim v kanystru, naptiklad
z hranic zrn, lemu paliva, mezery mezi palivem a pokry-
tim,

MAM (model modifikace matrice) — model spojeny
s prinikem vody, jeji radiolyzou a néaslednym rozpousteé-
nim matrice oxidu uranu.

Viiv radiolyzy vody

Sledovany kriticky faktor uvolfiovani radionuklidt
z matrice uranu bude fizen rychlosti degradace matrice
samotné. Prestoze je uran v palivu v tetravalentnim oxi-
dacnim stavu jen velmi malo rozpustny v redukénich pod-
minkach vyskytujicich se v lozistich, jeho rozpustnost se
mize vyznamné zvysit za pfitomnosti vlhkosti. V ptipadé
kontaktu vody a vyhotelého jaderného paliva bude voda
vystavena ucinkim o, B a y zafeni. OvSem vzhledem
k tomu, ze hladiny B a y zafeni klesnou na bezvyznamnou
uroveil po uplynuti cca tisice let, zatimco zafeni o pfetrva-
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va po mnohem delsi ¢asové obdobi, uvadi vétsina studii
pfedevsim vliv a zafeni na oxidaci a rozpousténi UQO,.
o ¢astice mohou preddvat svou energii vodnimu prostredi
do limitované vzdalenosti, kterd je odhadovéna na <45 um
od povrchu paliva'.

Vlivem radiolyzy vody vznikaji na rozhrani voda/
UO, oxida¢ni podminky, které mohou urychlit rozpousténi
matrice (viz obr. 2). Béhem radiolyzy vody vznika soubor
produkti, jako jsou radikdly OHe, OH,e, e,,, He nebo
molekularni formy H;0", H,, H,0, v koncentracich, které
zavisi na povaze a davce zareni. Dale mlze vznikat O,,
coz neni primérni radiolyticky produkt, ale vznik4 rekom-
binaci primarnich produktti nebo reakcemi H,0, (cit.”).

Nekteré produkty vnikajici béhem radiolyzy mohou
v systému pusobit jako depolarizatory:

*OH+e¢ — OH

OH,*+H,0+3¢ — 3 0H

H,0,+2e¢ —2OH

Nekteré produkty radiolyzy mohou korozi i zpomalo-
vat, napft.:
H202 —2 H+ + 02 +2e

Na druhou stranu pfi této reakci vznika O,, ktery pa-
sobi jako depolarizator. Obecné plati, ze produkty radioly-
zy vétSinou urychli proces koroze kovu, ale mohou zptiso-
bit i jeho pasivaci. Dalsim piikladem produktu, ktery mtze
zpomalovat radiolytické procesy, je vodik vznikajici pfi
ptipadnych koroznich procesech ulozného obalového
souboru (UOS).

Pro uloZené jaderné palivo v dlouhodobém pohledu
uvazujme nejsilngjsi vliv a ¢astic, které pfi radiolyze vody
pfednostné vytvéreji molekuldrni formy produkti (napi.
H,0,, H,, O,) pred radikaly a tyto vznikajici molekuly se
tvoii v blizkosti paliva. Cast znich néaslednd reaguje
s povrchem paliva oxidaci U" na UY, ktery je mnohem
vice rozpustny (zejména za pritomnosti uhli¢itanti). Na-
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sledné dojde k rozpousténi UY' za uéasti vodnich liganda
OH, HCO; aj. a uvolnéni radionuklidd do roztoku
aktvorbé anorganickych komplexéi. Uran ve vodném
roztoku se pak miiZze vysrazet lokaln€ na povrchu paliva
nebo v blizké oblasti, coZz zavisi na redoxni rovnovaze
a chemii vody'” ™.

Experimentalni prace prokazaly, ze pro prostredi ulo-
zi8t jsou ve vétSin¢ piipadi limitujicim faktorem zmén
v palivu radiolyza vody a oxidace matrice UO,, vétSina
soucasnych vyzkumu se proto i nadale zamétuje na studi-
um stupnt radiolyzy a oxidace.

Chovani uloZeného vyhotelého paliva bude ovlivilo-
vat nejen proces radiolyzy vody, ale také korozni procesy
UOS a jejich produkty a sloZeni podzemnich vod, bentoni-
tu i okolni horniny. Mlze zde dochazet ke vzniku kom-
plext, precipitaci, iontovym vyménam atd. Nicmén¢ stale
neni zndmo mnoho parametri pro modelovani vlivu téchto
procest a mize byt slozité posoudit ucinek navzajem si
konkurujicich procest v podminkach méniciho se teplotni-
ho a radiaéniho pole a pritoka' .

Viiv riiznych parametrii prostredi na chovani paliva

Hodnoty pH v prosttedi vétSiny ulozist' se pohybuji
vrozmezi 5 az 10, s vyjimkou téch, které jsou zaplaveny
solankou s obsahem Mg, kde je ocekavano pH < 5. Tyto
hodnoty pH nebudou mit vyznamny vliv na rychlost koro-
ze UO,. Hodnota pH muze ale ovliviiovat chovani povr-
chovych vrstev na palivu v ur€itém rozmezi potencialt —
100 mV < E <+300 mV, kdy ovliviiuje tvorbu tisad koroz-
nich a dalsich slozek prostfedi, a tim urychluje nebo brzdi
rozpousténi paliva'®.

Predpoklada se, Ze uhli¢itany budou mit nejveétsi vliv
na urychleni rozpoustécich procesii ze vSech ostatnich
moznych slozek podzemnich vod. Vliv uhli¢itanu mize
byt kategorizovan jako funkce koncentrace:

Radiolyza vody H,0 H
N A

Ulozny obalovy soubor
Degradace kovowych obalovych materidld

H,0 + Me = H, + korozni produkty

205, 0H", Hy, O,

Precipitaty
& T Komplexy

Koloidni formy

Vyhorelé jaderné palivo

\U"‘—)U“‘

Obr. 2. Hlavni procesy sniZujici Zivotnost vnitinich ploch iloZného obalového souboru
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1. 'V nepfitomnosti uhli¢itanu se akumuluji nanosy koroz-
nich produktt a potlacuji rychlost rozpousténi.

Nizké koncentrace < 107> mol I''; prevladajici vliv
uhli¢itanu zvy3uje rozpustnost UO,**, coZ zabrafiuje
usazovani koroznich produkta.

3. Stiedni koncentrace 10°~10"" mol I"'; HCO; /CO;* je
kineticky zapojen do procesu rozpousténi tvorbou po-
vrchovych meziprodukta.

Vysoké koncentrace uhli¢itanu ve fazi, jako je
UO,COs;, zalinaji omezovat rychlost. rozpousténi
areakce se stava stale méné zavislou na koncentraci
uhli¢itanu"’.

Mezi dal$i dulezité slozky patfi Gsady a komplexy,
které zpomaluji rozpousténi UO, podporovanim tvorby
usazenin koroznich produktii s extrémné nizkou rozpust-
nosti. Elektrochemické experimenty ukazuji, Zze zaclenéni
Ca®* a SiO," do filmu koroznich produkti na povrchu
vede k rychlému potlaceni rozpousténi. Uvoliiovani radio-
nuklidd z palivového souboru muize byt ve vzdalenéjsich
polich zpomalovéano sorpci na mineralni povrchy, dalsim
zpuisobem zadrzovani je tvorba komplexti.

Komplexy tvofi hlavné aktinidy a nenabité radio-
nuklidy s hydroxylovymi skupinami kifemiku, hliniku
a oxidu zeleza. K sorp¢ni kapacité ptispivaji také fosforec-
nany a uhli¢itany. Proces je reverzibilni, a pokud koncen-
trace volnych radionuklidd poklesne, mohou byt z kom-
plexii opét uvolnény?'.

Mobilita radionuklidii

Z dlouhodobého pohledu radiotoxicity ulozenych
radioaktivnich odpadl prevlada vliv aktinidd, jejichz roz-
pustnost je za reduk¢nich podminek velmi nizka, naopak
sorpce na mineralni povrchy je vysoka. Mezi malo roz-
pustné prvky v redukénim prostiedi podzemnich vod patii
¢tyfmocny uran, a proto bude jeho uvoliiovani pomalé.
Naopak né&které produkty §tépeni, napt. *Tc, I, *'Np,
jsou za urcitych podminek rozpustné ve vodé a také se
méné sorbuji v horninovém prostiedi, a proto jsou mobil-
né&jsi nez ostatni.

Geochemickd mobilita U a Pu, stejné jako nékterych
dlouhodobych §t&pnych produkti, jako jsou "’Se a *Tc, do
znaéné miry zavisi na redoxnich podminkach a oxida¢nich
stavech aktinidd. V podminkach tlozi§té mize uran exis-
tovat jako sloucenina nebo komplex v roztoku ve dvou
oxida¢nich stavech U" nebo U, ktery je mnohem vice
v ptirodnich vodach existuji potencialné Ctyii rizné oxi-
dacni stavy. Vyssi oxidacni stavy leh¢ich aktinidi tvofi
stabilni uhli¢itanové komplexy, které zvysuji koncentraci
aktinid v roztoku. Obecné plati, ze redukce aktinidd vede
k niz8i rozpustnosti a zvySené tendenci absorbovat se na
mineralni povrchy'*?'.

K transportu radionuklidi tlumicimi a vyplilovymi
materidly dojde po jejich mobilizaci z matrice odpadu.
Teprve az se radionuklidy uvolni z matrice paliva, kde je
mohou brzdit i vznikajici vrstvy koroznich produkti,
a projdou materialy inZzenyrskych bariér, mohou migrovat
hostitelskou horninou. Transport uvolnénych rozpusténych
radionuklidii zde mize probihat difuzi nebo advekcei, a to
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pro ruzné radionuklidy riznou rychlosti. Proto se i do kon-
taktu s okolnim prostfedim budou transportovat postupneé,
podle doby migrace témito bariérami. Napiiklad mobilni
radionuklidy *°Cl se mohou objevit za nékolik desitek
tisicd let, zatimco méné mobilni radionuklidy, nap. >*"Np,
za mnohem del3i dobu®'.

3. Zavér

Keramické pelety paliva UO, se béhem palivového
cyklu vlivem vyhotivani méni, a to jak mirou vyhofeni
paliva, tak i rozloZzenim a pisobenim vznikajicich produk-
th Stépeni. Stav paliva na konci palivového cyklu po vy-
jmuti z reaktoru miiZe mit vliv i na Zivotnost paliva béhem
uloZeni v hlubinném uloziSti. Znacnéa ¢ast produktli vzni-
kajicich v palivu jsou plyny, napi. Kr a Xe, které zptisobuji
zvySovani tlakl v palivovém proutku a dochazi k deforma-
ci peletek. Bublinky plynit, ale i dalsi $t€pné produkty
mohou zlstavat ve struktuie UO,, ale také mohou migro-
vat po hranicich zrn a napomahat tak krystalovym zméndm
paliva. Dale dochazi k vytvofeni specifické okrajové vrst-
vy peletek a k napuchani paliva. Zptisob vazani a rozlozeni
Stépnych produktii bude mit vliv i na mozné uvolnovani
radionuklidii z paliva béhem uloZeni.

V piipadé selhani ostatnich bariér tiloZzné¢ho obalové-
ho souboru dochazi k rychlému uniku plynt a §tépnych
produkti nahromadénych v mezete palivo-pokryti, v okra-
jové vrstvé paliva a hranicich zrm v dalsi dlouhodobéjsi
fazi bude dochazet k degradaci a korozi matrice UO,.
V této druhé fazi bude rychlost uvoliiovani radionuklidi
tfizena rychlosti degradace matrice, pficemzZ uran samotny
ve form& U™ je jen velmi malo rozpustny v redukénich
podminkach ulozisté. Zména podminek ovSem nastava pti
selhani ochrannych bariér a vniknuti vody k palivu. Prede-
v§im vlivem o zafeni dochdzi k radiolyze vody. Produkty
radiolyzy vody méni redoxni podminky systému, podili se
na rozpousténi vyhotelého paliva a dochazi k uvoliovani
radionuklidii do prostiedi. Vliv pH v prostfedich hlubin-
nych ulozi$t' se nepovazuje za vyznamny, ale mize ovliv-
novat chovani usad a koroznich produktd. Korozni pro-
dukty, vznikajici komplexy a dalsi usady pochazejici
z degradace paliva, inZenyrskych bariér nebo z podzem-
nich vod mohou zpomalovat rozpousténi paliva tvorbou
mechanické bariéry a tim zpomaleni difuznich procest. Po
uvolnéni radionuklidi z matrice paliva dochazi k migraci
prostiedim, ktera mize byt ovliviiovana sorpci na mineral-
ni povrchy.

Pro bezpecnost hlubinného ukladédni bude zéasadni
chovani jednotlivych vrstev ulozného obalového souboru.
Nezanedbatelnym faktorem bude tudiz i struktura pelet
paliva a jejich vliv na integritu nejbliz§i ochranné vrstvy,
tj. povlakovych trubek.
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hlubinného tilozisté “, zakdzka SUJB ¢ j. SUJB/
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(Prace byla realizovana na velké infrastrukture Udrzitelna
energetika SUSEN vybudované v ramci projektu
CZ.1.05/2.1.00/03.0108 a
CZ.02.1.01/0.0/0.0/15_008/0000293).

Seznam zkratek

SKB Svédska spolecnost odpovidajici za stavbu hlu-
binného ulozisté (Svensk Kérnbrinslehantering
Ab)

EDU elektrarna Dukovany

VVER  vodo-vodni energeticky reaktor

MWe megawatt elektricky

PCMI  mechanicka interakce pelet a pokryti paliva
(Pellet-Cladding Mechanical Interaction)

IRF frakce s okamzitym uvolnénim (Instant Release
Fraction)

MAM  model modifikace matrice (Matrix Alteration
Model)

Uos ulozny obalovy soubor
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(“ Department of Power Engineering, University of Chem-
istry and Technology, Prague, "Research Centre Rez):
The Waste Disposal Package for Spent Nuclear Fuel

A key issue in the safety of spent nuclear fuel storage
is the lifetime and effectiveness of barriers isolating the
radioactive waste from the environment. In the event of
a failure of the waste disposal package, the condition of
the fuel pellets and the impact on their immediate sur-
roundings will be an important factor. The goal of this
review article is to summarize the state and changes of
nuclear fuel at the end of the fuel cycle and the influence
of the parameters of the deep repository environment on
the corrosion processes of the engineered barriers and on
the release of radionuclides during storage.
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