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Egyéb; 1,72%
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Vizenergia; 0,62%

Szélenergia; 2,03%
Napenergia; 4,49%

Biomassza/Biogdz; 5,35%

Szén; 11,87%

Atomenergia; 47,95%

Foldgaz; 25,97%



Nuklearis energia

Mult? Jelen? Jovo?

1t természetes U ~ 44 GWh(e) = 158 TJ(e)
1tszén (Drax) ~ 2.6 MWh(e) = 9.4 GJ(e)

~ 17000x kulonbseéqg!
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Nuklearis energia elonyeivel jaro két problémakor:

- eromu séruleés

Kérdés: hogyan lehet biztonsagos tarolast megvalésitani, ugy hogy a
kornyezetben lévo emberi életformat-tevékenységet ne

veszélyeztessuk
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Honnan?

Hulladékok a teljes ciklus soran keletkezik, azonban szamottevéen az
uzemanyagciklus zarast kovetéen kell szamolnunk jelentos
mennyiségl hulladékkal
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~700 USD/1kg fatéelem
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Dusitas
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Kiégett fitéelem tarold
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’Mélygeolégiai elhelyezés

~1100 USD/1kg fat6elem
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@ Energlni?.u domanyj Besorolas szerint: - axtivitaskoncentracié szerinti jellemzés mérészama
~ utatokozpont a veszélyességi mutato (S)
5oy AK.
REAK.

i
ahol REAK a referencia aktivitaskoncentracio [Bq/kg]; AK az
aktivitaskoncentracio, i a hulladékcsomag adott radioizotopja

Kis aktivitasu hulladék — LLW

- az 0sszhulladék 90%-a; el6készitési folyamat soran keletkezik a legnagyobb
mennyiseg

- veszelyessegi mutatdja: 1 < S <1000

Kozepes aktivitasu hulladék - ILW

- 0sszhulladék 7%-a; normal mikédési ciklus-, napi szintl Uzemeltetés soran
keletkezik a legnagyobb mennyiségl ILW hulladék

- veszélyességi mutatdja: 103 < S <106

Nagy aktivitasu hulladék — HLW

- 0sszhulladék 3%-a, DE az 0ssz-radioaktivitas 95%-a, leszerelés soran- a kiégett

fUtéelemekbdl- keletkezik a legnagyobb mennyiség
- leggyakoribb a 238 239,240, 241, 242py 237N, 236, 241Am

- veszélyességi mutatdja: S > 106
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Waste Type

Very Low Level Waste

Low Level Waste

Intermediate Level |

Waste

High Level Waste

Energiatudomanyi

Egyesult Kiralysag-i adat:

Total packaged volume of all
;a;:%zclt:‘v(n.'yaq) waste in stock and due to arise over the
next ~100 years (cubic metres)

| 14 TBq 2,720,000 m?

o e

e |
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Magyarorszagon a kiégett uzemanyag keletkezése:

Paksi Atomerém(i. Budapesti Kutatoreaktor: BME NTI Oktatoreaktor:
17716 kiegett kazetta, 642 kiegett kazetta, 32 kiegett ill. besugarzott
~2130 t ~140 kg kazetta, ~70 kg

HLW

Paksi Atomerdma:

- Uzemelés alatt ~220 m3

- Leszerelés soran: ~100 m3
Intézményi (ipari, orvosi): 300-500 m3



Energiatudomnys Radioaktiv hulladékok végleges elhelyezesére
u Zp . ey ’
elfogadott megoldas a mélygeoldgiai tarolas:

VLLW

Felszinkdzeli
% elhelyezés 0-50 m

LLW

Kozepes mélységl
elhelyezes ~-100m

ILW
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A tarolas céljai:
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- teljes elszigetelést biztositson a tarolt radioaktiv hulladék becsult bomlasi idejére
- a tarolt hulladék NE jelentsen veszélyt az emberi életre és a kornyezetre

- a radioaktiv hulladek kezelést ugy kell megoldani, hogy az osszhangban legyen a
tarsadalmi értékekkel, az etikai elvarasoknak megfeleljen

Milyen aktivitassal kell szamolnunk?

Az elhelyezeést kovetden: Teljes aktivitas
Jellegzetes L/ ILW ~1017- 108 Bg (10-100 MCi)
Jellegzetes HLW /SF ~101°- 1021 Bg (1-100 GCi)
| I | I
10% P~
;S —— SF(3U02+ 1 MOX) total « activity
\ — — SF(3U0z+ 1 MOX) total fiiy activity
- 101® —-— HLW total « activity i
{?, \*._.\\gm ------ HLW total 4 activity _
g ) Sl i
1 e . \ —_—
g W =g : \:\ \SFLactor 100 | ]
S, HLW factor 100 [« — P
g 1013 - '\ -~ -
< EETH P N "HLW factor 1000 |
| \\\‘\_
10" A A B o -
102 10° 104 10° 108

Time from reactor discharge [a]



E iatudomanyi . . ey s s , ,
Kutorsmont | Kis €s kdzepes aktivitast hulladéklerakok- LLW & ILW

i Bataapati Nemzeti Radioaktiv hulladék-
W tarold
2012-
Tervezett befogadé térfogat: ~42.768 m3

.....

Loviisa — finn tarold
1998 —
110-120m mely

MUkodo egysegek
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HLW & SF

Tervezeés/épités alatt allé egységek

Olkiluoto mélygeoldgiai tarolo, Finnorszag

Kutat6kszpont Nagy aktivitasu hulladékok és kiégett fuUtéelemek lerako

Forsmark, Svédorszag




Svedorszag pl.

From: SKB — Hans Forsstrom (2013)

Sweden - Preparing for Disposal of Spent Nuclear Fuel DCpOSi tiOl‘l begins

2027

Building of encapsulation plant and repository B e S Lo

Review by authorities

2011 —— Application to build a final repository

Site investigations 2006 Application to build an encapsulation plant
------------------------------ 2000
Feasibility studies | Canister Laboratory ))
Aspd Hard Rock Laboratory
""""""""""" 1993 e et
Methodology
development ; inn )
P \ S.FR in op.eratfon .
~ Clab in operation )
. : A
1984 The government approves KBS-3 for

the start-up of new reactors

# m/s Sigyn in operation )

1976 The Nuclear Fuel Safety (KBS) project starts

40 years of research, development and siting




Japan pl.

(JAEA’s R&D activities)

H12 Second Progress Report ('99)
Report (Technical reliability)

H3 First Progress Report ('92) Start of Horonobe Co““\
Report (Technical feasibility) URL Project ('01)

Geoscientific study at

Kamaishi Mine ('88~98) Start of Miziinami Construction & Operation

URL Project ("96)

Geoscientific study at

Tono Mine ('86~'03) Selection of Disposal Site

Start of R&D

NUMO: Commencement of Open Solicitation ('02)
Program

Establishment of NUMO as an Implementation Organization ('00)

1980
1976 “Specified Radioactive Waste Final Disposal Act” ('00)

(Implementation
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Magyarorszagon nagy aktivitasu hulladék az 1960-as évektdl keletkezik.

» 1993 Nemzeti Projekt, kis és kozepes aktivitasu radioaktiv hulladékok + a nagy
aktivitasu hulladékok elhelyezése, Bodai Aleurolit Formacio (BAF) vizsgalat

> 1998 a vizsgalatok befejez6dtek, 1999 a tovabbi folytatast a gazdasagi miniszter
elvetette

» 2003-ban ujra indult a nagy aktivitasu hulladekok elhelyezését célzo kutatasi program a
Nyugat-Mecsekben, uj Kutatasi Program, amelyet a OAH-t fellUgyel6 miniszter
jovahagyott

» 2003 vizsgalatok a foldalatti laboratorium helyszinének kivalasztasara +
megteremtették a kutatasok informatikai hatterét, elkészult a felszin alatti foldtani
kutatasok terve

» 2004 elkészult a nagy aktivitasu radioaktiv hulladékok elhelyezésére vonatkozo terv
» 2008 a kutatas hosszu tavu programjarol szolé koncepcioterv

> 2010 lezarult a kutatas |. fazisanak 1. szakasza

» 2014 yjraindulnak a kutatasok a Nyugat-Mecsekben

» 2030 a foldalatti kutatélaboratérium épitésének megkezdése

» 2055 a tarolo épitésének megkezdése
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@ Kutatokszpont Jogi keretek:
» Az Atomenergiarol szolo 1996. évi CXVI. Torvény (mod.2013)
» 2011/70/EURATOM Iranyelv
» H/3787.szamu 21/2015. (V.4.) orszaggydlési hatarozati javaslata kiégett
uzemanyag és a radioaktiv hulladék kezelésének nemzeti politikajarol
» Nemzeti program, a nemzeti politika céljainak megfelelé megvalositas
Az Atomtorvény felhatalmazasa alapjan a kiégett Uzemanyag és a radioaktiv
hulladék kezelése a Radioaktiv Hulladékokat Kezel6 Kft. feladata.

BAF L kutatasi fazis
Kutatdlétesitményei

= kutatasi teriilet
m potencialis elhelvezdsi z0na

o fiirisok Boda Siltstone

kutatdarok . a
=reflexids szeizmikus szelvények F ormation (BSF)

*** els6 hordok lerakasa kb. 2065 eleje ***
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T/13628.szamutorvény javaslat Magyarorszag Kormanya és az Oroszorszagi
Foderacié Kormanya kozaotti nuklearis energia békés célu felhasznalasa terén
folytatandd egyuttmikodésrél szbéld Egyezmény kihirdetéseérdl - 2014

7 cikkely/2 bekezdés. A Felek biztositjak, hogy Meghatalmazott Szervezeteik
megallapodast (szerz6dést) kotnek a Megvaldsitasi Megallapodas alapjan
(6sszes alkotéelemikkel egyutt) atadott hasznalt flt6éelem-kazettak
kezelésérdl. Kezelés alatt az értendd, hogy a hasznalt fitéelem-kazettakat az
Oroszorszagi Foderacio teruletére szallitjak ideiglenes technologiai tarolas
vagy technoldgiai tarolas és reprocesszalas céljabdl. A hasznalt ft6elem-
kazettakat, vagy reprocesszalas esetén a nuklearis hulladékot Oroszorszagi
Foderacio tertletén taroljak ugyanannyi idén keresztul, amely id6tartamot a 7.
cikk 1. bekezdésében emlitett megallapodas (szerzddés) elbir a nuklearis
fUtéanyag ellatasra, ezt kovetben visszaszallitiak Magyarorszagra.



Energiatudomanyi

Kutatokzpont Mindezt ki finanszirozza?

©

Magyarorszagon

- 1981-ben létrejott a Kozponti Nuklearis Pénzugyi Alap (KNPA)

- a KNPA elkiilonitett allami pénzalap a Magyar Allamkincstarban, mikédését az
atomtorvény szabalyozza:

- kizarolag az atomtorvény szerinti feladatok finanszirozasara szolgal az
atomerédmd uzemideje alatti befizetései fedezik az atomerdmi minden — a
radioaktiv hulladékokkal, a kiegett fitbelemekkel és a leszereléssel —
kapcsolatos koltsegeét

~Az atomerdmu( befizetésének szamitasa a kozép- és hosszu tavu terv adatain
és netto jelenérték szamitason alapul, a diszkont tényez6 a jegybanki
alapkamat ,realkamat” tartalma) ~

2019-es KNPA koltségvetése, be: 27.053 MFt/ ki: 14.765 MFt

Altalanos nemzetkdzi iranymutatas; a villamos energiat termeld cégek, az
értékesitett aram aranak az ~5%-t fizetik be, a leszerelésre és radioaktiv
hulladékkezelésre
Pl. USA: 0.1 cent/kWh

Franciaorszag: 0.14 cent/kWh
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- rengeteg tanulmany
- kivalo vizsgalati eredmenyek

- hasonlo alapkoncepcio

DE

NINCS 6l bevalt ‘recept’!

+ a kovetelmeényekhez valo igazodas

+ a tarsadalmi elfogadottsag

France . =

f

vq:} :

USA

Switzerland
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A geologiai tarolast minden esetben tobbszoros védelmi
rendszer kiepitésével valositjak meg: természetes és
mernoki gatak alkalmazasaval

TobbszOros gatrendszer:

finn-terv
Fuel pellet Fuel rod and Canister Bentonite buffer 400-500 meters of bedrock
fuel assembly insert and tunnel backfill
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energiatudoményi Engrgiatudomanyi Kutatokozpont részt vesz

Kutatékozpont
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2 6 kutatasi irany szerint

/ O\

A radioaktiv hulladéklerako rendszerek Nagy aktivitasu radioaktiv hulladekok

geokémiaja: makro- és mikroszkopi kondicionalasa, osszetétel optimalas,
mddszerek kifejlesztése a radionuklidok szerkezet meghatarozas
viselkedésének kutatasara agyagjelleg

kbHzetekben

Boda Siltstone
ormatlon (BSF)

o

= 1b-4 (540 m)

= Delta-11 (1000 m) 'bmolib.cliitzkk
" DOroszilikato
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KutatGkszpont 1. természetes gatak alkalmazasa
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Radionuklidok kikerulése hulladéktaroloban

— Korrdozid
I

WA Radionuklidok

Vizbetorés ~ kikeriilése
kis porozitasu
8'8:8 Kapcsolodas
kolloidokhoz
gyenge
atjarhatésag
Jellemzése:
diffuzié
Jellemzése: szorpcid
Size scale .
Geology (1000 m) Geochemistry (0.0000000001 m)
Time scale

Reactions (0.0000000001 years) ~ Half lives (1000000 years)



energiatudoményi A radionuklidok viselkedésének kutatasa agyagjellegu
Kutatdkozpont k('ize tbe n
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Boda Siltstone
ormation (BSF)| ~

L
Agyagos
matrix &

. Uregkitoltes
. . albies &%
karbofat™: .

Bodai Agyagké Formécio H-XRF/XRD 5 um

-250 Ma Mélység it Albit Kvarc Kalcit Hematit Ankerit
-vOros és vorosesbarna (m) (t%) (t%) (t%) (t%) (t%) (t%)
szin dominal,
oxidativ képzddeési Ca. 1000 38 45 0.5 3 6 6
kordlményekre utal
- vastagsag ~1000 m v'Rontgen pordiffrakcié: nem jelentés (< 10 %) duzzadd
agyagtartalom;

v'10-20 % kozberétegzett klorit/szmektit agyagasvany 50
% duzzado komponenssel az 1b-4 (540 m) mintaban.
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Kutatokozpont Radionuklidok migracigja: diffuzio
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In-diffusion with reservoir depletion

Attdrési kisérlet: az
agyagkdszelet masik oldalan

Concenfration soluton

mikor jelennek meg a
\ radionuklidok Cla 3
5-8 mm 3"’3\?\7_ -
vastag Tracer § !\ \
szelet, az Electrolyte, B | \ At
agyagko __ buffer Sl )
'D';u;r\':cec;.-mT 8

furémagjabdl
T
: A - idé fliggvényében a
radionuklidok koncentraciojanak
csOkkenése az oldatban

B - id6 fuggvényében a
radionuklidok milyen mélyre
hatolnak be az agyagos kbzetbe




S E iatudomanyi . . . N ., _
@ ‘ kutorsmont | Radionuklidok migracidja: szorpcid, megkotés

Mikro-XRD
% Urantartalmu : lose 300
< Ankente 37.0|
_"1 gydrd | b ® 195
Mikro-XRF U = _| " = ——
elemtérképe ¢ . |
_g 40 % .
E o & g " -« ’ @ gs E ‘
2 3 g=p(l3(| BB &
0 —-—H—-—'.-.—J——w— = in_.’!u‘_'(',‘: .-_ .'_. S t.'i"“l_‘:"~;;v— J,
26 [deq)
= szerkezet hasonlé masodlagos
= szin és mikrostruktura: indirekt
bizonyitéek FeOOH keletkezéseére
= kontroll kisérletek: UO,** pH 8.0 vagy = Mikro-XRF (a) elemtérképek: Ca, U, Fe

Ni%* pH 6.8 = voros gylrik nem
lathatok

» Polarizacios optikai mikroszkopia (c): Uj
voroses szinl fazis az ankerit helyén

= LVSEM (b,d): szivacsos szerkezet
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2. mérnoki gatak alkalmazasa

Kis- és kozepes aktivitasu hulladéekok kondicionalasa

1. keramiaban

- a kristalyos szerkezetben csak nagyon
specifikus helyekre tud beépllni a
radionuklid

- pl. az oktaéderes TiO, alkotta alagutba
épulhet be a 13’Cs és °°Sr (Anglia). Max.
12% hulladéktarolas

-a  NaZr,(PO,); kristalyos  anyag
hulladéktarolasi képességeit vizsgalja a
Savannah River-ben lévd kutatokozpont

A SYNROC tipusu, tobbfazisu keramiat kulonboz6 osszetétellel pl. BaAl,Ti;Oq4,
CazrTiO,0,, BaAl,Si,O4, KAISIO,, CaTiO,, taroloanyagként hasznaljak. A kristalyos
keramia tarolé "kapacitasa” alacsonyabb mint az GUvegnek, max. 20% hulladékot tud

magaba tartani.
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2. cementben
- kis- és kozepes aktivitasu folyadek&szilard allapotu hulladékok tarolasa

A radionuklidok a térhalds cement kulonboz6 fazisain
kotddnek meg, stabilizalédnak!

- elséként az Oak Ridge National Laboratory és
Pennsylvania State University-n (1988) dolgoztak Ki
tarold osszetételt, max. 15-20% hulladéktarolas

- 200/500 | horddk

Pl. alkalmazott 6sszetétel: SiO,, CaO, Al,O;+H,0, FeO +
adalék a Portland Cement Association, IL;

- elbny. gazdasagos elballitas, jol ismert technoldgia, legtobb kornyezetben
stabil, jo termikus stabilitas
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Folyamatos technoldgia+osszetétel optimalizasas

- Uj adalék anyagok

- Beépulési arany javitasa

Kihivas:
? stabil megkotés
? ASTM szabvany szerinti kioldédas
? oregités (ho)
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- fontos a kitoltési forma, elhelyezés

Emplacement containers for ILW

EC2-MA-20

WABNF-2/7

WA-COG-4A/6A

Mu»

ey

PES



energiatudomanyl  Bataapati L/ILW tarolo, 200-250m mélység

Kutatdkozpont




Energiaudomanyi  Bataapati L/ILW tarolo, 200-250 m mélység

Kutatdkozpont

Eredeti koncepcio: 2.25m x 2.25m x 1.4 m ~7m3; Hulladék
r . 3
~ ﬂ terfogat: 1.8 m

@

Uj koncepmo 1 35m X 1.35m x 1.05m ~2m3; Hulladék térfogat: 1.8 m3

l":?—;

T "'/vg;’:b
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snergiawdomanyt - Nlagyaktivitasu hulladékok kondicionéalasa

Kutatékozpont
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3. tvegben

Kondicionalas (stabilizalas) uvegben = vitrifikacio (a vitrifikalas soran a hulladékot
magas hoémérsékleten olvadt Uvegképz6 anyagokkal keverik 0ssze, majd a

keveréket gyors hitik.) - az Uveg tarold "kapacitasa” ~30% hulladék
Nagy aktivitasu hulladék iiveg dara
A vitrifikacio tobb elénye mellett,

problémakkal is szamolni kell:
» Magas olvadasi hdmeérseéklet

gaz kivezetd

» Kristalyosodasi probléma

» |ld6-aranyos stabilitas

rotacids égetS henger olvasztas

acélhengerbe ontés

C O C O T D> >
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Friss konténer =
kb. 15000TBq i
a és B — sugarzast elnyeli a E‘:f
konténer J
y — sugarzast nem arnyékolja “Z X
a konténer Z« -

Pl. 13’Cs -erds y kibocsajto, a
konténert6l — védelem nélkul -

1-2 m is halalos

Egy konténer 400 kg uvegesitett

hulladékot tartalmaz, amibdl 11 kg a
hulladék

EU vitrifikacios kapacitasa 1000 t/év
hulladék

Energiatudomanyi Nagyaktivitasu hulladékok kondicionalasa

Activity of a vitrified glass canister
during the first 800 years

| PBq= 1000 TBq
100 200 an 400 500 600 700 800
Years
100 D00
Storage period Activity per Kg
10000 F
é’ HLW
1000 + 10ci & 1 T84
&
-~ 3 < MLW
52 Dispaosal period
2 100 + 10 mCi | 1GBq
e
5}
©
& 10
o 4
S
&
e 1 N . . .
10 100 1000 10000 100000 —~~_
Years
o1
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Kutatokzpont Hol kapcsolddunk be a ‘korforgasba’?
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Spent fuel storage
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Kutatékbzpont Hol mukodik ipari méreta vitrifikald ‘Uzem’™?
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Franciaorszag: Marcoule 1978-2012, La Hague 1989- (~1600
tonna/év)

Egyesult Kiralysag: Sellafield 1990- (~2200 tonna/év)
Belgium: Dessel 1993-

Egyesiilt Allamok: Savannah River Site (Defense Waste Processing
Facility) 1996-

Japan: Tokai 1995-2028 (~1140 tonna/ev)

Németorszag: Karlsruhe 2010-2060
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Vitrifikacio vilagszerte - irodalmi anyag -

A nuklearis hulladékanyag tarolasara kifejlesztett Uvegosszetételek,

tomeg%-ban:

&

Sio, | P,O; | B,O, | AlLO; | CaO | MgO | Na,O | adalék
/N

R7T7 — Franciaorszag 472 | - | 149 | 44 | a1 | - | 106 /18.§\
DefenseWasteProcessing | 49.8 : 8.0 4.0 1.0 1.4 8.7 27.1
Facility - USA (SRS)
Magnox - Anglia 47.2 - 16.9 4.8 - 5.3 8.4 17.4
(Sellafield)
Defence HLW - - 52.0 - 19.0 - 2 21.2 7.8
Oroszorszag
(Nizhnekansky) \ }
P0798 — TVF - Japan 46.6 - 13.4 4.2 2.5 1.5 9.1 23.1
SL-1 — NNP - Kina 343 | 20 18.0 5.0 10.0 | 3.0 25.0

http://srremediation.com/milestone_dwpf.html; http://www.nda.gov.uk/ukinventory/waste/waste-now-hlw.cfm, http://www.jaea.go.jp/english/04/tokai-cycle/04.htm



http://srremediation.com/milestone_dwpf.html
http://www.nda.gov.uk/ukinventory/waste/waste-now-hlw.cfm

Energiatudomanyi
Kutatdkozpont

Nehany példa az irodalombdl és problemak:

W.G. Ramsey; WSRC-MS-1994-0550

Sok osszetevd: SiO,, B,0O,, BaO, Al,Og4, La,04, Nd,O4, CeO,, PbO

Taroloképesség: 20s%UO, draga 2lépéses elballitas

**k%

T. B. Edwards; WSRC-TR-2005-00370

Nagyon sok 6sszetevé: Al,O,, B,O,, BaO, CaO, Ce,0O4, Cr,04, CuO, Fe, 04, K,O, La,0,, Li,0,
MgO, MnO, Na,O, NiO, PbO, SO,, SiO,, ThO,, TiO,, Zn0O, ZrO,

Taroloképesség: 3,7s%U,04 atkristalyosodas

**k%

S.V. Stefanovsky; Journal of Alloys and Compounds 444-445 (2007) 618

Osszetevok: Al,O,, CaO, TiO,, MnO, Fe,0,, Zro,

Taroloképesség: 10s%UO, kristalyos-keramia szerkezet

*k%k

S. V. Stefanovsky; Glass Physics and Chemistry 34 (2011) 292

Nagyon sok oOsszetev6: AI(OH);, Ba(OH),*8H,0O, Ca(CO);, Cr,05 CuO, Fe,0; KNO,,
4AMgCO;*Mg(OH),*5H,0, MnO,, NaOH, Ni,O; Pb(OH),, SiO,, SrCO,;, ZnO, ZrO,, NaF,
AICl;*6H,0, KI, AIPO,*6H,0, Na,SO,, H;BO,, Li,CO,

Taroloképesség: 11,7s%U,04 atkristalyosodas, instabil szerkezet



Energiatudomanyi
Kutatdkozpont

@
Cél

Magas uran/lantanoida (aktinoida helyett) koncentracioju boroszilikat
uvegek elballitasa és szerkezetvizsgalata.

Kérdések: mennyire stabil a szerkezet?
az uran/lantanoida, hogy és hol épul be az GUvegszerkezetbe?



Energiatudomanyi Miért az UVeg?

Kutatdkozpont

@

Vizsgalt mintaink el6nyei:

» termikus-kémiai stabilitas

» savas-bazikus kozegben nem oldodnak
> jol thrik a sugarzast és abszorbealjak

» gazdasagos eloallitas

SiO, és 8203+ Si0,-Na,0 stabilizalé oxid

uveg)?ilgoto B,0,-Na,O
SiOz'Bzo?,'NazO Si0,-B,0,-Na,0-Ba0-Zr0,
/ +UO,
modosito oxid +Ce0,

+Nd, O,
+Eu,0,



& i o . .
Q| e wiyen iveg?
+UO,
+CeO, (Pu)
+Nd,O, (Am)

+ Eu,04 (Cm)

90/80/70s%[SiO,-B,05;-Na,0-BaO-ZrO,] + 10/20/30s%UO,
90/70s%[SiO,-B,05;-Na,0-BaO-ZrO,] + 10/30s%CeO,
90/70s%[SiO,-B,05-Na,0-BaO-ZrO,] +10/30s%Nd,O4
90/70s%[SiO,-B,05-Na,0-Ba0O-ZrO,] + 10/30s%Eu,0,
70s%[Si0,-B,05-Na,0-Ba0O-Zr0O,]+20s%U0O;+10s%CeO,
70s%[Si0,-B,05-Na,0-BaO-Zr0,]+20s%U0O;+10s%Nd, 0,
70s%[Si0,-B,05-Na,0-Ba0O-Zr0O,]+20s%U0O,;+10s%Eu,04

70s%[SIi0,-B,0;-Na,0-Ba0O-Zr0O,]+10s%U0;+10s%CeO,+10s%Nd, O,
60s%[SiO,-B,0,;-Na,0-Ba0-ZrO,]+10s%U0,+10s%CeO,+10s%Nd,0;+10s%Eu,0,

603%[Si02-8203-Na20-BaO-ZrOZ] + 40s%UO, Max. befogadéképesség: 40%UO,



E iatudomanyi , . ,
K:(te;?gla(ﬁipz:tanw Vitrifikacio laboratériumi korulmények kozott:

kb. 25g mintamennyisag, nagy tisztasagu vegyszerek

@

Mintaelballitas

- elektromos felfités kemencében olvasztassal
- Uveg olvadasa 1300-1450°C, 3-5 ora

- gyors hités

- golyos achatmalomban 6rlés

- B-11 jzotépos mintak — a természetes B (1°B) nagy

neutron abszopcioja miatt (B,05)

- a valés elemi koncentraciot a mintaban a PGAA modszerrel
ellenbriztik

Matrix-30Ce Matrix-30Nd Matrix-30U Matrix-20U



Neutron- és rontgendiffrakcié alkalmazas

A diffrakcid az eqyik legjobb és leghatékonyabb modszer, hoqgy informaciot kapjunk
az anyaq atomi szerkezetérol

a rontgenszorasi hossz Q fuggd — monoton novekedést mutat az atomszammal

82
‘ X-rays
Pb

Atomic number

={fgs=- -
1 6 8 22

26 28
. > & W Y
H C O Ti Fe Ni

T
£
u&j Hydrogen Carbon Oxygen Titanium Iron Nickel Lead
c o o - O O O
A (inc) Neutron
fé 469 54 @ 58 =
1@
= 47 o 56‘ 60 e
cgé 2@ 8@ 57 . 61 @
= 49 62 @
! 50 @

The diameters of the circles shown scale with the scattering amplitude f,_(sin©= 0) for x-
rays, and b, * 10 for neutrons. Hatching indicates negative scattering amplitudes.

a neutronszorasi amplitudo elemrdl elemre valtozik — szabalytalan valtozast mutat az
atomszammal




Energiatudomanyi
Kutatdkozpont

@ Szerkezetvizsgalat
Neutrondiffrakcio 7C2, LLB
PSD, BNC NPDF, LANSCE  HIPPO, LANSCE

A=1.07 A A=0.17-4.2 A A=0.15-4 A

Q=045-10A1  Q=09-40A1  Q=0.7-35A* ZL;%ZZS;AA |
Rontgendiffrakcio Q=0.52-
BWS5, DESY D22, ESRF | FLUO, ANKA

g 2 b /////IIIII I\
Q=0.5-25 A2 Q=0.8-22 A U-XRF/XRD 5 um
109.5 keV 70.8 keV

+ MAGIC
600 MHz NMR
) 14. 1T



@

Intensity

Energiatudomanyi Teljes Szerkezeti Flggveény, S(Q)

Kutatdkozpont

Meghatarozhato:

koherens szorasi

intenzitas szorasi hossz

N/

2 4rsind
I('oh (Q)— SZC,' Ibl Q =
S(Q)= 2 A
lchb:

5000 N

1 spl L LA | o] bl [ | i
40001 N L, i
3000 g A

] ) =
2000 el Tkt
1000 /

0 4 i O
0 0 1 2 3 456 7 8 9 10

QA"

Figyelembe véve: mintatarto, hattér, abszorpcio

Normalva a fluxusra, detektor belitésszama/monitorszamlalo



Energiatudomanyi Teljes radialis eloszlasfuggveny, G(r)

Kutatdkozpont

1 s(Q)

i
0123456 7 8 910 sin Fourier
-1
QAT transzformacio
5 e _
ﬂ OOQ'O 6= [~ 0L(0) - isin(0r)i

: G)%@o |
B 0g200

! Al
 Y— ’L!\-\\/\ A G(r)
! & Lo t (gives the interatomic distance distribution, or
1%~ ! “probability” of finding atomic pairs distance r apart)

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

r [A]



‘ Adatfeldolgozas: Forditott Monte Carlo (RMC) szimulacié

* az RMC szimulaciéval modellezhetjuk az atomok elhelyezkedését

*® részecskek 3D konfiguraciojanak felépitése

* az illesztés megkotései: az atomi slriseég, két atom kozaotti legkisebb
tavolsag (cut-off), koordinacios kényszer

o0 k
S (Q) =1+ ﬂj rlg;(N-1sinQrdr| S(Q)=>4S,(Q)
0 Ij

RMC EXP 5 P
ZZ :Z(S (Ql)_S (QI)) .X new<X old
2
— Cic.bibj [ o exp( (inew 4 old)/2)
IJ n 2 ----------------------------------
(i J-Z_lcibjj g;(r) parcialis atomi parkorrelacios fuggv.
| S;(Q) parcialis szerkezeti fliggv.

S(Q) szerkezeti fuggv.



Hat-komponensi 0sszetételek/ Uran-tartalmu mintak

70s%[SiO,(65-X)-B,04(X)-Na,0(25%)-Ba0(5%)-Zr0,(5%)]+30s%U0,
x=5-10-15-20%

w.\P — CiCjbibj W_XRD(Q):CiCi f.(Q) fj(Q2
{Zci f,—(Q)}

1 K 2 ij
i, ] I ]

Sulyfaktor, w; (%)

UB10 I"sio [B-0] 0-0 [ Na-O | zrO0 | U-0 | UNa | U-S

ND 14.03|933| 40.78 1081 | 413 | 620 | 0.82 | 1.06
/

XD 750 | 046 | 7.80 4.69 5.59 17.66 | 4.48 8.57
Q=1.02A1




Hat-komponensi 0sszetételek/ Uran-tartalmu mintak

Neutron- és rontgendiffrakcios mérések a B10 és UB10 mintakra

Q*[S(Q)-1]

Interferenciafliggveny Teljes radialis eloszlasfuggveny

o Si-oU-O

B-Q\l/
FT ,(A‘&

4 - ZM?%A

: C \%ﬁ-\.‘&é@’
s | Tl

O k\

5 10 15 20 25 30 o 1 2 3 4 5 6

QIA"]

Qmax

6(n=-2 [QISQ)-1sinQr 4o




Hat-komponensu Osszetételek/ Uran-tartalmud mintak

Szerkezeti fuggvények illesztése az RMC szimulacios
programmal, a SiB(5-10-15-20)NaBaZrUQO sorozatra

uB20

e — UB20
0) 2 4 6 8 10
QIA™ UB15
- UB10
UB5

5 10 15 20 25
QIA™]




Hat-komponensi 0sszetételek/ Uran-tartalmu mintak

Parcialis parkorrelacios fuggvények és a koordinaciés szameloszlas:

0123458678
Al

1.60 A Si-O
T 8001 KSz=3.95 UB5
. \% KSz=3.90 UB10
Si-O N 600+ Z=9. UB15
2 KSz=3.64 UB20
X
O 400+ KSz=3.77
5
= 200t
' 4 5 R 3 4
KSz
l4lg B-O
0,34 E“ © 6007 KsSz=3.47
};j % KSz=3.45
z o2 0y 400T Ksz=3.1
g —‘é KSz=3.21
x £ 200+
= 014 5
] 2 ne
< ol
0.0 et N 2 3 4
30 20 10 0 -0 20 -30 KSz
Chemical Shift (ppm)
28- 1680. U-Oli 1.8
1.8A U-oO U-0 U-O,: 3.6
21 g atlagu-O: 5.4
) ‘S 1204
N
S 141 22 A @
(@)] - ﬁ. g
A ~4.2 A g %07
0- <

vegyes lancok
[BIB-O-Si és [“IB-O-Si alakulnak ki

\\"'/ -7:"" = o [
A : e
M A =
—
* I
—f A “ 5
A \

|




Hat-komponensu Osszetételek/ Uran-tartalmud mintak

Masodszomszed tavolsagok az UB5-10-15-20 Uvegsorozatra

51 3354 6
4- ! o
{_\31 » U_Si 1—-\4‘
= =4 ! \'5393-
mw2~ m 0)2'
14 MM 1
g Po— 0
2 3 4 5 6 7 8
r[A]

4-
3_
-
\_4:'2

3

o




Hat-komponensi 0sszetételek/ Uran-tartalmu mintak

U-O parcialis parkorrelacios fuggveéeny: 90;80;70;60s%Matrix*-
10;20;30;40s%UQO4 (Matrix-U10; U20; U30; U40)

1.80A 1507 \atrix-udo
U-O | CNy-01: 1.76
204 1201
o
— ' =
o ,2'2A Matrix-U40 S 90
& WJ 30 %) 2 O - axialis pozicidban
:' 10 - ¥ l| atrix- é 60
L J Matrix-U20 S 46
! : 2
Matrix-1 110 ]
0 —} Matrix-U40 )-
O"i'2 150, 0K1d'2'"3'4k5
CNiLLOY: 3.8 oordinacios szamo
21204 U-02
© 90- 1.8 A axial pozicié
2 4 O - ekvatorialis
g 60 poziciéban Oax
(@]
< 30- Q

0- :
0 1 2 3 4 5
Koordinacios szamok ‘ ﬁ ’
O

2.2-2.6A ekvatorialis pozicid
*Matrix: SiO,(55)-B,04(10)-Na,0(25)-Ba0(5)-Zr0,(5)



Hat-komponensi 0sszetételek/ Uran-tartalmu mintak

Kioldddasi kisérletek a Matrix-U20 és Matrix-U40 mintakon

Conditions Samples, bulk
T eich betoiand T20; 80Ww%MATRIX-| T40; 60w%MATRIX-
| * 20w%UOs3 40w%UOQOs
temperature
: mg/L, ppm mg/L, ppm
3 days, 22°C 0.0295+0.0006 0.0313+0.0004
7 days, 40°C 0.161+0.0022 0.0164+0.14
11 days, 70°C 0.393+0.0051 0.0470+0.0003
40 days, RT 0.564+0.0069 0.0653+0.0005
Conditions Samples, powder

Leach period and

P20; 80w%MATRIX-

P40; 60w%MATRIX-

20w%UQO3 40w%UQO;3
temperature
1 mg/L, ppm mg/L, ppm
3 days, 22°C 4.00+0.11 5.74+0.044
7 days, 40°C 4.23+0.074 12.6+0.14
11 days, 70°C 6.08+0.089 36.1+0.32
40 days, RT 31.1£0.41 92.7+0.42




Hat-komponensu Osszetételek/ Uran-tartalmud mintak

Stabil szerkezet?

Ellen6rzés: neutrondiffrakcios mérés 2évente

+RMC szimulacio

- nincs
kristalyosodas

- stabil amorf
szerkezetunk van

- nem
higroszkopos,
nincs H jelenlét

1.5-
1.0-
’g: 0,5-
5 |
0,0-
-0,5-

UB15

6 év ellendrz._2015
4 év

2 év

—RMC
— EXP

3456 7 8 9 1011
QA"

=
N -




Hat-komponensi 0sszetételek/ Uran-tartalmu mintak

Aktivitas?
1. Méres 2. Mé’rés’ _ 3. Meres 4. Mérés
Berthold LB123 ~ SSM-1 sugarvedelmi \/aj.15-A RET . )
.y . o ) o ) Geiger-Muller
sugarvédelmi miszer meréeszkoz sugarvédelmi A
v'felszini v'réntgen d6ZiSmers. szamlal6-csoves
szennyez6dés valfa, béta és v'réntgen- sugarzasmero
“”e“trgt"gamma' - gamma gamma v'counts/sec (cpm)
dozis sugarzasszennyezod sugarzast mért
v'aktivitas mérés ést mutat
uSv/h uSv/h uGy/h cpm
Hatter 0.008 Hattér | 0.2 Hattér | 6.9 Hattér | 3.0
uo, 0.02 Uo, 1.5 Uo, 29.0 UO, |2000.0
8.1 0.011 8.1 0.22 8.1 7.0 8.1 4.0
8.2 0.010 8.2 0.2 8.2 7.1 8.2 9.0
8.3 0.009 8.3 0.2 8.3 7.0 8.3 10.0
8.4 0.008 8.4 0.23 8.4 7.05 8.4 6.0




Energiatudomanyi

Kutatékizpont Osszefoglalas-Kitekintés

@

<\

Hulladék tarolas egyik legfontosabb Iépése a természetes és mesterseéges gat
rendszer

Magyarorszag perspektivikus agyagkozettel rendelkezik

A ILW/HLW kondicional6é anyaganak fejlesztése napjainkban is kihivast jelent

A SiO, és BO,/BO, alapu boroszilikat uvegek biztaté eredmenyeket mutatnak

NN NN

A 30/40s% stabilan beépulés szintén j6 eredmeny

Feladatok

- Uj furatmagok geokémiai vizsgalata

- kioldddas vizsgalatok és az uveg korroziods tulajdonsagainak megertése
- modell konténer készités, fellleti jelenségek vizsgalata

- mechanikai tulajdonsagok vizsgalata
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