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Abstrakt

Pfedkladana metodika migracnich zkousSek s radionuklidy v laboratofi je ¢lenéna do kapitol, které
se postupné vénuji nejprve popisu pfipravy experimentu, dale metodice méfeni az po vyhodnoceni
ziskanych dat.

Prvnim krokem c&innosti je vyroba fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou. Dale je pozornost
zaméfena na popis charakterizace horninového vzorku a samotné pukliny napf.: hydraulické
vlastnosti (transmisivita), vnitfni struktura pukliny (rozevieni), geochemické vlastnosti horninové
matrice a puklinové vyplné. Poslednim pfipravnym krokem pfed stopovacim experimentem s
radionuklidy je provedeni testu se stabilnim stopova¢em pro vhodné nastaveni okolnich podminek.
Experimentalni sestava umoznuje vyuzit jak stabilni stopovace (napf. I, Br, Cl), tak i radioaktivni
stopovacCe, které svym pouzitim pfiblizuji experimentalni vysledky realné situaci migrace
radioaktivnich kontaminantt v horninovém prostiedi.

Vyvinutou instrumentaci a postupy je mozno vyuzit zejména pro stanoveni parametr pukliny pro
popis transportnich procest kontaminantl, véetné radionuklidl, ale také napf. pro verifikaci
modelovych pfipadl pro vyvoj transportnich softwarli, kdy je mozno se zabyvat definovanim
neurcitosti pfi transportnich vypoctech i citlivostni analyzou. Data popisujici parametry pukliny i
chovani radionuklidd v puklinovych systémech krystalickych hornin pak pfedstavuji nutny vstup do
vypodtu, hodnoticich dopad migrace radionuklidd na ¢lovéka a zivotni prostredi.

Abstract

The presented methodology of migration tests with radionuclides in the laboratory is divided in
chapters, which are devoted to the description of the instrumentation, the measuring systems, then
the measurement methodology and finally the evaluation of the obtained data.

The first step of the activities is the production of a physical model with the natural fracture.
Attention is then focused on the description of equipment for fracture characterization, eg:
hydraulic properties (transmissivity), internal structure of the fracture (aperture), geochemical
properties of rock matrix and fracture filling. The last preparatory step is to perform an inactive
tracer test to properly define the boundary conditions for the final migration experiment with
radionuclide.

The experimental set-up allows the use of both natural tracers (eg. |, Br, Cl) and radioactive
tracers. The experimental results simulate the real situation of migration of radioactive
contaminants in the rock environment.

The developed instrumentation and procedures can be used mainly to determine fracture
parameters for the description of transport processes of contaminants, including radionuclides, but
also for verification of transport if uncertainties need to be addressed or sensitivity analyses need
to be addressed. The data describing the parameters of the fracture and the behaviour of
radionuclides in the fracture systems of crystalline rocks then represent a valuable input to the
calculations evaluating the effect of the migration of radionuclides on humans and the environment.



Zakladni pojmy

Stopovaci zkouska

ZkouSka, pfi niz se zjiStuje existence hydraulické komunikace a efektivni rychlost pohybu
podzemni vody tak, Ze se do vrtu nebo jiného objektu viozi urcité mnozstvi indikatoru (stopovaci
latky, stopovacCe) a v pozorovacich objektech v predpokladaném sméru proudéni se sleduje
pritomnost indikatoru a Casové zmény jeho koncentrace. Stopovaci zkousky jsou zakladnim
nastrojem hydrologie pro zjisténi sméru odtoku, rychlosti a disperzivity. Stopovaci zkousku lze
provadét i na vzorcich hornin v laboratofi.

(https://www.geovedy.cz/cs/files/hydrogeologicke pojmy.pdf)

V této metodice jsou uvedené pojmy definovany nasledovné:

Dynamicky moéd stopovaci zkousky

On-line detekce Sifeni radionuklidu puklinou pfi nastaveném konstantnim pritoku v pribéhu
celého experimentu.

Staticky experiment

On-line detekce prostorového rozlozeni aktivity sorbovanych radionuklidd v pukliné (napf. po
dynamickém experimentu).

Stopovac

Latka, pouzivana ke stopovacim zkouskam.

Stabilni stopovac

Latka, pouzivana ke stopovacim zkoudkam tvorfena pouze stabilnimi izotopy daného prvku.
Detekce je odvozena od typu latky (napf. iontové selektivni elektroda, AAS, ICP-MS apod.)
Radioaktivni stopovac

Latka, pouzivana ke stopovacim zkouskam tvofena pouze radioaktivnimi izotopy daného prvku.
Detekce je odvozena od typu radionuklidu (napf. kapalinova scintilaéni spektrometrie, gama-
spektrometrie apod.)

Méreni on-line

Kontinualni zaznam méfené veliCiny (napf. vodivost, aktivita) v prib&hu experimentu
v laboratofi.

Méreni off-line

Sbirani diskrétnich frakci kapaliny na vytoku (pfipadné i na vstupu) v prubéhu experimentu a
nasledna analyza veli€iny na odpovidajicim pfistroji dle typu studované latky (napf. AAS, ICP-
MS, kapalinovy scintilacni spektrometr) v laboratofi.

Méreni in-situ

Méreni v terénu &i v podzemni laboratofi. Mozné jsou oba typy méfeni (on-line i off-line).


https://www.geovedy.cz/cs/files/hydrogeologicke_pojmy.pdf

1. Cil metodiky

Antropogenni ¢innosti kromé produktll a vymozenosti pro ¢lovéka s sebou pfinaseji také produkci
odpadu ¢i cizorodych latek, které mohou vyznamnym zpUlsobem ovlivnit Clovéka i zivotni prostredi.
Radioaktivni odpady se od ostatnich odpadu odliSuji zejména tim, Ze po urcité dobé prestavaji byt
radioaktivni v disledku samovolné pfemény radionuklidi na stabilni izotopy jednotlivych prvkd. Na
druhou stranu ivelmi malé mnozstvi nékterych radionuklidd, které se dostanou do zivotniho
prostfedi, mUze byt velmi nebezpecné a ohrozit zdravi Clovéka C&i negativné ovlivnit Zzivotni
prostfedi (Vokal, 2012). Skute€nou nebezpecnost radionuklidi je nutno pocitat s uvazenim jejich
mobility, tj. schopnosti proniknout do zivotniho prostiedi. Vzhledem k legislativnim pozadavkim na
prokazovani bezpec€nosti pfi ¢innostech se zdroji radioaktivniho zafeni je procesum transportu a
zadrZeni v horninovém prostfedi vénovana Siroka pozornost, pfedevsim vétSinou na mezinarodni
bazi, jako byly napf. projekty EU FP6 FUNMIG - Fundamental processes of radionuclide migration,
FP7 CROCK - Crystalline rock retention processes (ugast UJV ReZ, a.s.) nebo v pracich
Andersson a Persson (1985), Autio et al. (1998), Bear a Berkowitz (1987), Bodin et al. (2003a,b),
Byegard et al. (1998), Detwilet et al. (2000), Gustafson et al. (2009), Harbaugh (2005), Hdltta
(2002), Idemitsu et al. (1992), Ittner et al. (1990)m, Jakob (2004), Lever a Woodwark (1990),
Lofgren et al. (2007), Mejiaz et al. (2009), Missana et al. (2006), Moreno et al. (1989, 1997),
Neretnieks (1990), Poteri (2009), Roux et al. (1998), Skagius (1986), Tanaka et al. (2014), Tullborg
a Larson (2006) a cela fada dalSich praci. Tato metodika a i dalSi prace, provadéné v ramci
projektu TH02030543, predstavuii pilotni prace tohoto druhu v CR.

Transport radionuklid( ze zdroje smérem k zivotnimu prostfedi je ovlivnén celou Ffadou faktor(, ke
kterym patfi vlastnosti migrujici rozpusténé latky (radionuklidy, tézké kovy), vlastnosti horniny,
slozeni podzemni vody, vlastnosti horniny ve vétSim méfitku (hydraulicka konduktivita, kinematicka
porovitost, regionalni a lokalni hydraulické gradienty, vyskyt poruchovych zén, nepropustné polohy
apod.). Difuzni transport je ovlivnén predevSim efektivni a celkovou porovitosti. Advektivni
proudéni podzemni vody v pukliné je zakladnim faktorem ovliviiujicim migraci rozpusténych latek v
puklinovém prostfedi krystalickych hornin. AvSak vychazet z toho, Ze hlavni transportni cesty Ize
stanovit pouze na zakladé simulaci proudéni v dané oblasti by mohlo byt zkreslujici. Pfi jejich
stanoveni je nutné brat v uvahu i migracni a retencni procesy, jako jsou sorpce v pratoéné zoné
(pratoéné pukliny, pratoéné poéry), difuze do horninové matrice a do slepych poérl, sorpce ve
slepych poérech a podobné — viz napf. Lever a Woodwark (1990), Lofgren et al. (2007), Autio et al.
(1998), Tullborg a Larson (2006) atd.

Transport radionuklid €i jejich analogl v horninovém prostfedi Ize sledovat pomoci extrapolace
vysledku laboratorniho studia, in-situ experimentl, modelovani ¢i studia pfirodnich analogu.
Zasadni problém pfi hodnoceni transportu radionuklidd v geologickych formacich z hloubky
ulozisté do biosféry je Casové méfitko. Doba setrvani v pfirozené bariéfe je pro mnoho
radionuklidi Fadové tisice nebo dokonce miliony let. Dlouhodobé stopovaci testy se obvykle
provadi po dobu nejvySe nékolika let. Kratkodobé zkousky mohou trvat hodiny az nékolik tydn(
nebo mésicu.

Stanoveni transportnich parametrd puklin (napf. rozevreni, mira sorpce na puklinové mineraly
apod. &i ovéfeni modelovych simulaci se zahrnutim retennich parametri (sorpce, difuze) je



v realném prostfedi horninového masivu pomérné problematické, a to i napf. z divodu neznalosti
podminek, které panuji hluboko v horninovém masivu.

Pfedmétem feSeni projektu TH02030543 je tedy vytvofit fyzikalni modely horninového prostiedi
(instrumentované horninové vzorky), na nichz by pfi definovanych okrajovych podminkach bylo
mozné provadét migraéni experimenty s rdznymi typy kontaminantld (napf. radionuklidy,
nanomaterialy, tézké kovy), tyto migracni experimenty predikovat matematickymi nastroji, jejich
vysledek verifikovat na zakladé vysledkl experimentl a nasledné definovat miru neurcitosti pfi
ziskavani dat z téchto experimentl pro hodnoceni bezpecnosti.

Cilem této metodiky je tedy vyvinout instrumentaci, laboratorni postup a vyhodnoceni, kterym je
mozno sledovat parametry transportu v pfirozené pukliné v krystalické horniné s vyuzitim
radioaktivnich stopovacl tak, aby bylo mozné stanovit parametry pukliny a chovani radionuklidd
v pukliné a vysledky vyuzit zejména jako vstupy pro posouzeni vlivu radionuklidd na ¢lovéka
(bezpecnostni hodnoceni) pfi jejich transportu smérem do zivotniho prostfedi. Doposud byl napf.
pro bezpeénostni hodnoceni umisténi HU ve vybrané lokalité (TrpkoSova et al. 2018) pouzivan
konzervativni pfistup, kdy byla puklina v bezpe€nostnim vypoctu zjednoduSena a byly pouzity
pouze odhady vlastnosti pukliny (napf. rozevieni) a parametry, charakterizujici pouze vlastnosti
samotné matecni horniny, nikoli parametry pro mineralni puklinové vypingé. Jejich ziskanim se
SoucCasné je mozno instrumentaci a postupy vyuzit pro verifikaci modelovych pfipadd pro
transportni software, kdy je mozno se zabyvat neurcitostmi stanoveni ¢&i citlivostni analyzou.

Metodika sestava z nasledujicich kroku:

1. Priprava fyzikalniho modelu
Charakterizace horninového vzorku a pukliny
Instrumentace laboratorni sestavy pro stopovaci experimenty
Prinikové experimenty se stabilnim stopovacem
Prinikové experimenty s radioaktivnim stopovaéem
Vyhodnoceni

ook owd



2. Vlastni popis metodiky

2.1. Priprava experimentu

2.1.1. Seznam pristroji a pomucek

Pro charakterizaci horninového vzorku a pukliny:

Rezani a formatovani vzorkd: presna laboratorni pila napf. CUTLAM 1.1, diamantovy
kotou¢ 254 mm (LAMPLAN SA)

Hustota/porozita: laboratorni vahy s automatickym zaznamem napf. AND GH-25, Preciza
GH-252

Su$arna: napf. Memmert

Propustnost: laboratorni ¢erpadla (GDS), isokratické HPLC ¢erpadlo napf. LCP5020
Difuzni cely: pracovni postup UJV PP 213-04

Laboratorni odstfedivka: napf. MPW-352/R/RH (MPW Med. Instruments)

Mé&reni aktivity: automaticky gama cita¢ Wizard 2480 (PerkinElmer)

kapalinovy scintilacni spektrometr Hidex 300SL (HIDEX)

Anaerobni rukavicové boxy: Jacomex GP concept, MB200B (MBraun)

RTG analyza: praskovy rtg difraktometr napf. Bruker D8 Advance v Bragg-Brentanové
(CGS)

Rentgenovy vypodetni mikrotomograf (uCT) (napf. Nikon XTH225ST)

Software pro zpracovani dat z yCT méfeni (napf. Avizo)

Aparatura pro méfeni koeficientu transmisivity na horninovém vzorku s puklinou

2 ks laboratornich Cerpadel udrzujicich konstantni tlak pfi méfeni transmisivity (napf. GDS)
spolu se softwarem pro méfeni a zaznamenavani jeho vysledkd (napf. GDSLAB)

Pro méfeni sorpce:

Drceni vzork(: Celistovy drti¢ napf. BB 200 (Retsch)

Sitovani: analyticky sitovaci stroj napf. AS 300 (Retsch)

Mleti vzork(: planetarni kulovy mlyn napf. PM 200 (Retsch)

Laboratorni odstfedivka: napf. MPW-352/R/RH (MPW Med. Instruments)

Odbér vzorku: sbérac¢ frakci napf. ECF2096 (ECOM)

Cerpadla: peristaltické éerpadlo napt. Masterflex Console Drive Model No. 752-57
smontované s hlavici Easy Load Il L/S Model No. 77201-60

Méfeni aktivity: automaticky gama €ita€ napf. Wizard 2480 (PerkinElmer)

kapalinovy scintilacni spektrometr napf. Hidex 300SL (HIDEX)

dal$i pomocny laboratorni material napf. membranové mikrofiltry 0,45 um (fy Milipore,
Macherei-Nagel), mikropipety, PP centrifugacni nadobky, zafizeni na pfipravu
deionizované vody DEMIWA 5 ROSA, méreni elektrochemickych parametrd WTW 3630
vCetné méficich elektrod aj.)

I



Pro migracni experimenty:

e Fyzikalni model (horninovy vzorek s puklinou uzplsobeny pro provadéni stopovacich
experimentud pfi nizkych pratocich)

e |sokratické HPLC ¢erpadlo pro nizké prutoky (napf. INGOS)

e 2 ks tlakovych cidel (napf. JSP) spolu s méfici a zaznamovou ustfednou (napf. MS6 -
Comet)

o Kombinovana iontové selektivni elektroda (napf. THETA 90) spolu s méfici a zaznamovou
ustfednou (napf. GRYF) pro on-line detekci koncentrace stopovace

o Sbérac frakci s trojcestnym ventilem (napf. GILSON)

e Analyza koncentrace nebo aktivity stopovace (napf. AAS, ICP-MS, LSC, Gama Counter)

e On-line méfeni a 3D vizualizaci Sifeni radioaktivniho stopovace (napf. GeoPET, SPECT,
Multikamerovy detekéni systém (PUV2021-38650)) a pfislusny 3D rekonstrukeni software

e Matematicky modelovaci program (napf. MODFLOW/MT3D)

2.1.2. Priprava fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou

Vyroba fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou je prvnim krokem v celé metodice. Pro provadéni
migrac¢nich testd se pouziva neporuseny horninovy vzorek vrtného jadra, ktery je po naformatovani
instalovan do experimentalni cely. V takto zhotoveném fyzikadlnim modelu Ize provadét
experimenty s riznymi stopovacimi latkami, a to i s radioaktivnimi, pfi sou¢asném dodrzeni
radiacni bezpecnosti pracovnikll a celého pracovisté a zajisténi pozadavkd pro optimalni prabéh
experimentu.

Rozméry vzorku vychazeji z pozadavkl na studované parametry horninového vzorku (délka
transportni cesty, reakéni transport apod.), pouzité instrumentaci a podminek/pozadavka méficich
technik napf. GeoPET, uCT (napf. Kulenkampff et al. 2008, 2016, 2018; Lippmann et al. 2017;
Svensson et al. 2019).

Navrzena a ovéfena experimentalni cela je tvofena dutym valcem z polymethylmetakrylatu
(PMMA) o vnitfnim prdméru 90 mm, do kterého je umistén pfisluSny horninovy vzorek s pfirozenou
puklinou. Po odvrtani jadra (nejlépe pramér 78 mm) a selekci vhodného Useku s
neporusenou puklinou (Obr. 1), je vzorek naformatovan do pozadovanych rozméru s délkou napf.
10 cm (Obr. 2).

Dale je nutné utésnit podélné spary pukliny tmelem s optimalnimi vlastnostmi pro zamezeni
penetrace pryskyfice do pukliny béhem nasledného zalévani (Obr. 3). Takto upraveny horninovy
vzorek je umistén do PMMA valce opatfeného na obou koncich Sroubenim pro pfipevnéni vik.
Nasledné je tato sestava umisténa do upinaciho zafizeni, ve kterém se jednak vzorek vycentruje
a zaroven se izoluji podstavy vzorku od vniknuti pryskyfice (Obr. 4 vlevo). Pouzivana pryskyfice se
vybira hlavné s ohledem na jeji viskozitu a teplotu pfi tuhnuti. Aplikaci pryskyfice je nékdy vhodné
provadét po ¢astech, zejména v pfipadé, kdy je nutné vyplnit vétsi prostor mezi vzorkem a PMMA
valcem. Po vytvrdnuti pryskyfice je vzorek dikladné ocistén od prebyte¢né pryskyfice (Obr. 4
vpravo), aby cela po utaZeni pfirub dokonale tésnila. Systém je navrZen s ohledem na bezpeénost
a s minimalnim mrtvym objemem. Vika obsahuji dvé drazky pro kruhova tésnéni (prdmér napf.
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6,8 cm a 9,2 cm). Obé vika jsou opatfena zavitovymi prostupy, které jsou osazeny fitinkami pro
pripojeni vstupnich a vystupnich hadi¢ek béhem stopovacich experimentt (Obr. 5 vievo).

V ramci optimalizace (minimalizace mrtvého objemu mezi viky a horninovym vzorek) je téz mozné
nahradit pfiruby souvislou vrstvou pryskyfice, ve které je nasledné zhotoven bodovy vstup a vystup
do pukliny pro napojeni hadi¢ek pomoci vytvofeného zavitu (Obr. 5 vpravo). Podrobny postup
pfipravy vzorku s pfirozenou puklinou je soucasti zapsaného uzithého vzoru €. 34977 ,Zafizeni pro
provadéni dynamickych transportnich experimentl ve formé stopovacich zkouSek pfi nizkych
pritocich horninovym vzorkem s pfirozenou puklinou® (Jankovsky et al. 2021).

L+

Obr. 1 Cast vrtného jadra s puklinou pouzita pro vyrobu fyzikalniho modelu

Obr. 2 Podstavy naformatovaného jadra s pfirozenou puklinou (idealni rozméry 78 x 90 mm)



zpevnény vzorek

Obr. 4 Vlevo: upinaci zafizeni pro zalévani vzorku pryskyfici, vpravo: vzorek po vytvrdnuti pryskyfice



Obr. 5 Vlevo: hotovy fyzikalni model PVP-1 opatieny Sroubovacimi viky, vpravo: optimalizovany
fyzikalni model s minimalizovanym mrtvym objemem

2.1.3. Charakterizace horninového vzorku a pukliny

2.1.3.1. Charakterizace vnitfni struktury pukliny

Charakterizace vnitfni struktury pukliny predstavuje zakladni krok pro vytvofeni geometrického
modelu pukliny, ktery nasledné slouzi pro vyhodnoceni (simulaci) experimentalnich vysledku
pomoci matematickych modelovacich nastroji (viz kap. 2.2.5).

Zaznam vnitfni struktury vzorku a charakterizace pukliny Ize provadét napf. pomoci rentgenové
vypoc€etni mikrotomografie (UCT) (napf. Nikon XTH225ST, HZDR, Lipsko). Typické rozliseni
méfeni se s ohledem na velikost vzorku (napf. 7,9 x 8,0 cm) a vyuzité zafizeni, pohybuje okolo
hodnoty 50 um. Pro méfeni horninovych vzorkd s puklinou pomoci UCT, je potfeba veskerou
instrumentaci fyzikalnich modell provadét bez pouziti kovovych soucasti. Zarovern je vhodné, aby
byl méfeny fyzikalni model plné saturovany kapalinou (napf. syntetickou podzemni nebo
demineralizovanou vodou). Pro transformaci méfenych CT dat do modelové sité a vytvoreni
odpovidajiciho geometrického modelu pukliny je tfeba fady dil€ich krokd, které jsou popsany
podrobné ve zpravé Jankovsky et al. (2020).

llustrativni nahled hustotnich map méfeného vzorku v pficném a podélném Fezu je uveden na Obr.
6. Vysledna segmentovana puklina vzorku pomoci programu Avizo spolu s histogramem Cetnosti
rozevieni je znazornéna na Obr. 7 vlevo. Segmentovana puklina je nasledné prfevedena do
pravouhlé strukturované diskretizacni sité pro nasledné modelovani transportniho procesu (napf.
v programu MODFLOW/MT3D), jak je uvedeno na Obr. 7 vpravo.
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Obr. 7 Vlevo: Segmentovana puklina méreného vzorku programem Avizo, vpravo: Rychlostni mapa
Sifeni kontaminantu v pukliné v programu MODFLOW/MT3D

2.1.3.2. Geochemické charakteristiky vzorku a puklinové vypiné
Dulezitym faktorem pro studium transportnich parametru je sloZzeni horninové matrice a samotné
pukliny. Rozhodujicimi parametry urCujicimi pokles a retardaci koncentrace radionuklidu v roztoku
pfi prachodu horninovym vzorkem jsou nasledujici procesy:

e rozpustnost daného prvku

e sorpce na horninovou matrici a puklinovou vypln

e disperze/difuze do horninové matrice

Pro popis téchto procesi musime znat jesté dalSi vedlejSi parametry. Z vlastnosti horniny, které
jsou dulezité pro migraci latek v horniné, je mozno specifikovat nasleduijici:

mineralogické a geochemické sloZeni horniny/puklinové vyplné
porozita horninové matrice

hustota horniny

rozevieni (apertura) pukliny

hustota a délka puklin

transmisivita



o distribuce napéti v horniné
e hydraulicka vodivost horniny
e slozeni podzemni vody

Pro stanoveni téchto parametrt je vyuzivano celé fady metod a pfistupl. Pro studium sorpcnich
parametrl horniny je vhodné odebrat vzorek, ktery lezi v tésné blizkosti zajmového Useku vrtného
jadra uréeného pro vyrobu fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou, napf. odfezky z formatovani
vzorku. Hornina je nasledné nadrcena a rozsitovana na vybrané frakce. Cast vzorku je po kvartaci
vyuzita pro geochemické analyzy, vsadkové (batch) sorpCni experimenty a vybrané Ccasti
s puklinou pro detailni charakterizaci pukliny (napf. SEM analyza vybrusu). Sorp¢ni chovani je
nasledné kvantifikovano pomoci vyhodnoceného parametru sorpéni distribuéni koeficient (Kd),
ktery odrazi schopnost sorpce daného stopovace na pevnou fazi (horninovou matrici, puklinovou
vypln).

Dalsim nezbytnym krokem je urCeni chemismu a sorp¢ni charakteristiky puklinové vypiné. Pukliny
jsou bézné vyplnény napf. jilovymi mineraly, kalcity, chlority aj. sekundarnimi mineraly, jejichz
charakter Casto ovliviiuje sorpcni vlastnosti studované poruchy.

DalSim vhodnym parametrem je vyhodnoceni kationtové vyménné kapacity horninového materialu
(CEC) a mlze poskytnout relevantni informace o sorpci radionuklidd na granitické horniny, napf.
informace o mechanismu sorpce radionuklidd nebo o dominantnich sorbentech ve struktufe
horninové matrice. CEC a obsazeni kationtd na vyménnych mistech je mozné stanovit napf. na
zakladé certifikované metodiky &. j. SUJB/ONRV/15452/2014 (Cervinka, 2014).

Dalsi vhodny parametr je specificky povrch, ktery lze méfit pro jednotlivé frakce horniny a
puklinové vyplné. Méfeni distribuce pért a specifického povrchu je mozné provadét napf. na
pristroji Micromeritics 3Flex a ASAP 2020. Tento typ pfistroje je pfevazné vyuzivan pro méreni
adsorpcni izotermy N2 (adsorpCni izoterma — zavislost adsorbovaného mnozZstvi slozky na jejim
tlaku nad pevnou latkou za konstantni teploty). Z této zavislosti se pak ziskava specificky povrch
mezoport pomoci napt. metody BET. Pro méfeni malych povrchu (kolem 1 m? g') se vyuziva jako
adsorpéni plyn krypton.

DalSi ovlivnéni transportniho procesu je zplsobeno alterovanou horninou na kontaktu poruchové
zény (puklina/hornina), ktera pfispiva k vys$si difuzi roztok( do horninové matrice a tim zvySuje
retardaci stopovace. Pro ziskani difuznich parametrd jsou vyuzivany difuzni experimenty napf. dle
pracovniho postupu UJV PP 2402.03. Stanoveni celkové porovitosti jednotlivych vzorkd je
nezbytné pro vyhodnoceni efektivnich difuznich koeficientl (De). Poérovitost hornin je mozno
studovat celou rfadou metod. Jednou z nich je napf. metodika stanoveni poérovitosti metodou
nasyceni vodou a osychani Melnyk a Skeet (1986). Tuto metodiku je mozno vyuzit jako srovnavaci
postup ke klasickému postupu méfeni metodou rtutové porozimetrie (Havlova et al. 2018).
SofistikovanéjSi metoda studia pérového prostoru je napf. pomoci metody C-14 PMMA, ktera
spociva v nasyceni vzorkl polymethylmethakrylatovou pryskyfici, oznacenou C-14 (Voutilainen et
al. 2019). Alterovanou zénu je mozné dale studovat napf. pomoci SEM analyzy (Tachi et al. 2018)
a 3D vizualizace porového prostoru napf. pomoci konfokalni mikroskopie (Zuna et al. 2017).



Detailni popis stanoveni vSech téchto parametr( a jejich vyhodnoceni je nad ramec této metodiky.
Pouzité postupy a metody je mozné nalézt napf. Klajmon et al. 2017; Zuna et al. 2017; Havlova et
al. 2018. Ziskané parametry a hodnoty jsou nasledné vyuzivany pro optimalizaci a validaci
matematickych modell (viz kap. 2.2.5).

2.1.3.3. Stanoveni koeficientu transmisivity (prato¢nosti)

Pfed finalnim vytvofenim fyzikalniho modelu je ucelné zjistit, do jaké miry je zkoumany vzorek
propustny pro vodu. K tomuto ucelu se pouziva optimalizovana aparatura pro méfeni koeficientu
transmisivity (7). Jeho vysledna hodnota charakterizuje miru schopnosti horninového télesa
propoustét vodu. Vyjadfuje se v m?.s™ a je méfitkem vyuzZitelnosti zvodnélého kolektoru pro jimani
vody. Koncept vyrobené aparatury vychazi z normy CSN EN ISO 17892-11 (Cast 11: Stanoveni
propustnosti).

Zminéné zafizeni je tvofeno experimentalni celou (Obr. 8), ve které je napnuta membrana
z butylové pryze, jejiz konce jsou prevleCeny pfes okraje valce. Na valec jsou z obou stran
nasazeny pfiruby, které jsou k sobé stazeny pfes nasazenou membranu zavitovymi tyéemi, ¢imz
dojde k utésnéni valce. Podtlakem, ktery je v komofe vytvofen pomoci pfipojené vyvévy, dojde
k roztazeni membrany, do které je poté mozno jednoduse vlozit horninovy vzorek s puklinou (Obr.
9). Vyvéva je nasledné odpojena, ¢imz dojde k uchyceni vzorku do membrany. Aby nedoslo
k zaskrceni membrany, je nutné pfed a za horninovy vzorek vlozit dostateéné dlouha mezikruzi z
pevného materidlu. Aparatura je poté z obou stran naplnéna vodou. Do komory je pomoci
pfipojené tlakové lahve zaveden stlaeny vzduch. K podstavam aparatury jsou pfipojena
laboratorni Cerpadla (GDS), ktera jsou schopna udrzovat staly tlak vody a zaroven méfit protekly
objem s vysokou pFesnosti a citlivosti. Kompletni aparatura je zobrazena na Obr. 10. Popis
aparatury je uveden ve zpravé Jankovsky et al. (2019).



Schéma experimentalni cely pro méreni transmisivity
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Obr. 8 Technicky nakres experimentalni cely pro méfeni transmisivity
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Obr. 9 Vlevo: pohled do vnitiniho prostoru experimentalni cely s napnutou pryzovou membranou a
porézni desti¢kou, vpravo: experimentalni cela s vlozenych horninovym vzorkem s puklinou

s

Obr. 10 Optimalizovana aparatura pro méreni koeficientu transmisiviy \' Iaboratorniéh podminkach



2.1.4. Migraéni experimenty se stabilnimi stopovadci

Stopovaci zkousSky se stabilnimi stopovali se pouzivaji pro optimalizaci nastaveni podminek
experimentu s radionuklidy (napf. koncentrace a mnozstvi stopovace, pritok, odebirané mnozstvi
vzorku, tlakovy gradient aj.).

Optimalizovana laboratorni sestava (Obr. 11) umoZznuje provadét stopovaci testy pfi velice nizkych
pratocich (od 1 ml.hod™"). Veskeré rozvody pro pfivod média a stopovaci latky do vzorku jsou
vyrobeny z vysokotlakych hadi¢ek (PEEK) s minimalni sorpci o vnitfnim priiméru max. 0,5 mm
(Obr. 12). Dalsi soucasti sestavy je pfesné HPLC Cerpadlo (napf. LCP 5020 od firmy INGOS), ke
kterému je pfipojen Sesticestny ventil s davkovaci smyckou dle zvoleného objemu stopovace
(napf. model C1 od firmy VICI). On-line zaznam tlaku je zajistén tlakovymi €idly (napf. DMP 331 od
firmy JSP) pfipojenymi k méfici ustfedné (napf. MS6R od firmy Comet) a umisténymi na vstupu a
vystupu z fyzikalniho modelu.

Prunikova kfivka koncentrace stopovace je méfena on-line pomoci vhodné kombinované iontové
selektivni elektrody (napf. od firmy THETA 90), ktera je umisténa ve specialné zkonstruované
pruto¢né cele vyznacujici se minimalnim mrtvym objemem (Obr. 12 vpravo). Uvedené elektrody
méfi on-line koncentraci vybranych anionti (napf. I, Br) nebo kationtd (napf. Pb?*) na vystupu ze
vzorku a vyjadiuji se v pfisludnych jednotkach (mol.I'" nebo mg.I""). Experimentalni sestavu Ize pro
odbéry malych objem0 vzorkd a nasledné off-line analyzy vybranych iontd doplnit o sbéra¢ frakci
s trojcestnym ventilem, viz Obr. 11 (napf. FC 203B od firmy GILSON). Koncentrace vybranych
kationtl (mol.I'; napf. Na*, K*, Pb?") je mozné laboratorné stanovovat napf. pomoci atomové
absorpCni spektrometrie (napf. SavantAA od firmy GBC Scientific Equipment) a anionty (napf. CI,
I, Br) pomoci kapilarni elektroforézy (napf. 7100 CE od firmy Agilent).

béraé frakci

Obr. 11 Experimentalni sestava pro stopovaci experimenty se stabilnimi stopovaci
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Obr. 12 Vlevo a uprostied: pfipojeni fyzikalniho modelu do méfici sestavy, vpravo: detail pritoéné
cely s redukovanym mrtvym objemem — méfici on-line elektroda (napf. ISE-Pb?*)

2.1.5. Migra€ni experimenty s radionuklidy

Vybér vhodného stopovace (radionuklidu) zavisi na pozadavcich daného typu experimentu (napf.
transport, reakeni transport - sorpce, difuze aj.). Pro simulaci advektivniho transportu v pukliné je
vhodnéjsi pouziti konzervativnich nesorbujicich se stopovact, které simuluji proudéni vody (napf.
HTO ¢&i aniontovych forem RN). Pro studium reaktivniho transportu je mozné pouzit radioizotopt
slabé se sorbujicich (napf. 2Na, 2*Na, 8°Sr) nebo silné se sorbujicich (napf. *+15°Eu, #8Pu, %Co)
prvkd.

Pro experimenty na horninovych vzorcich je také vyhodné vyuzit kratkodobé radionuklidy (napf.
88Re, %Ho, '®F), pfedevsim s ohledem na opakovatelnost méfeni za stejnych podminek (vymieni
aktivity), produkci RAO (kratkodobé radionuklidy vedou k minimalizaci tvorby RAQO) a moznost
vyuziti vysSich aktivit.

Navrzena experimentalni sestava pro migraéni experimenty s radionuklidy vychazi z instrumentace
popsané v predchozi kap. 2.1.4. Optimalizovany sbérac frakci je uzpusobeny pro odbéry vzorku
v definovanych €asovanych intervalech. Pfi pouziti radionuklidu emitujiciho zafeni beta (napf. HTO
- °H ve formé tritiové vody) se odebrané vzorky po pfidani scintilaéniho koktejlu analyzuji pomoci
LSC (kapalinového scintilacniho spektrometru, napf. HIDEX 300 SL od firmy HIDEX Oy).

Pfi pouziti radionuklidu emitujiciho zafeni gama (napi. '®Re) jsou odebrané vzorky méfeny
pomoci gama CitaCe s Nal(Tl) detektorem (napf. Wizard 2480 Automatic Gama Counter).
Namérené vysledky v jednotlivych odbérech jsou vyuZity pro konstrukci prinikové kfivky, které
mohou byt pouzity nezavisle ¢i kombinovat s on-line zaznamem (napf. pomoci iontové selektivni
elektrody ISE).

Uvedena meéfici sestava muze byt navic doplnéna o multikamerovy detekéni systém umistény na
rotaCnim stolku (Obr. 13 a Obr. 14), ktery byl vyvinut v ramci MPO projektu ,Vyuziti kratkodobych
RAdiostopovacu a vyvoj jejich DEtekénich METod pro popis procesU, ovliviiujicich transport
kontaminantd v zZivotnim prostfedi“ (RADEMET, FV30430). Pfihlaska uzitného vzoru ,Komplexni
systém pro sledovani migrace radionuklidG v horninovém prostfedi“ je na Ufadu primyslového
vlastnictvi vedena pod CcCislem PUV2021-38650. Ten umozhuje on-line detekci migrace
radionuklidu puklinou. Data z méfeni je mozné nasledné& zpracovat pomoci 3D rekonstrukéniho
softwaru pro studium rozloZeni aktivit v horninovém vzorku, tj. vizualniho sledovani transportni
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cesty v pukliné. Cely postup méfeni a vyhodnoceni dat je detailné popsan ve zpravé Zuna et al.
(2020).

Obr. 14 Vievo: multikamerovy detekéni systém na rotacnim stolku s usporadanim detektord ve dvou
patrech, vpravo: fixace fyzikalniho modelu béhem migraéniho experimentu

2.2. Méreni a vyhodnoceni vysledkii

2.2.1. Koeficient transmisivity (T)

Pro stanoveni koeficientu transmisivity pukliny je pouzita aparatura, jejiz funkce je popsana v kap.
2.1.3.3. Vysledky méfeni jsou vyuZity pro nastaveni podminek migraéniho experimentu a pro
modelovani transportnich procesua (hraniéni podminky).

Postup méfeni a vyhodnoceni dat vychazi z normy CSN EN ISO 17892-11. Pomoci dvojice
Cerpadel je nastaven optimalni hydraulicky spad, ktery je pro kazdy horninovy vzorek unikatni a
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uzce souvisi s mirou rozevieni pukliny. Tlak vzduchu v komofe musi byt dostatecné velky na to,
aby nedochazelo k podtékani tlakové vody mezi membranou a méfenym vzorkem. Béhem
experimentu jsou prabézné v ¢ase pomoci softwaru GDSLAB zaznamenavany hodnoty objemu
vody v obou Cerpadlech a tlak vody pfed a za experimentalni celou (Tab. 1). llustrativni grafické
znazornéni vyvoje objemu v zasobnicich ¢erpadel GDS na vstupu a vystupu z experimentalni cely
je uvedeno na Obr. 15.

Pfi vyhodnocovani zméfenych dat je nutné sledovat tvar vstupni a vystupni kfivky, které jsou
béhem experimentu vynaseny do grafu softwarem GDSLAB. Pro vypoclet se pouziva pouze
linearni ¢ast grafu (Obr. 16). Na Obr. 17 je uveden vyc€et hodnot, které jsou nutné pro stanoveni
koeficientu transmisivity pukliny, pfipadné souvisejici hodnoty jejiho rozevreni.

Tab. 1 Priklad vyvoje objemu v zasobnich ¢erpadel GDS pomoci softwaru GDSLAB pfi nastaveném
tlakovém gradientu béhem méreni transmisivity

Cas od zahajeni| Tlak na vystupu |Objem na vystupu|Tlak na vstupu | Objem na vstupu
testu (s) (kPa) (mm3) (kPa) (mm3)
0 0 14 74 12
300 0 181 74 103
600 0 336 74 204
900 0 440 75 287
1200 0 568 74 385
1500 0 676 74 470
1800 0 789 74 572
2100 0 902 75 655
2400 0 992 74 735
2700 0 1076 75 797
3000 0 1154 75 856
3300 0 1236 75 915
3600 0 1317 74 965
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Obr. 15 llustrativni grafické znazornéni vyvoje objemu v zasobnicich ¢erpadel GDS na vstupu a
vystupu z experimentalni cely
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Obr. 16 Linearni €ast grafu vyvoje objemu ve vstupnim a vystupnim éerpadle GDS
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Transmisivita pukliny T (m2.s™") se vypocita podle vztahu:
_QxH
T="1x1

kde Q je pritok vody vzorkem (m®.s), H je rozdil tlakovych vysek vody pred a za vzorkem (m), L je délka
pukliny (m), | je ,tétiva“ pukliny (m).

Z namérenych hodnot Ize stanovit také odpovidajici rozevieni pukliny h (m), a to podle vztahu:

1
(12><Q><L><y)§
gXHXIXp

kde p je dynamicka viskozita vody (N.s.m2), g je tihové zrychleni (m.s?), p je hustota vody (kg.m3).

na vstupu pramér na vystupu
Mnoistvi proteklé vody AV 30772 mm?® 36196.28 mm’ 41621 mm®
Casovy interval At 162900 s
Pratok Q 1.89E-10 m?.st 2.222E-10 ;P 5t 2.555E-10 m* s
Rozdil vstupniho a wystupniho tlaku 75 kPa
Rozdil tlakowych wysek H 7.65 m
Délka pukliny L 0.0895 m
Tétiva pukliny | 0.0715 m
Teplota provadéni zkousky T 21 °C
Dynamickd viskozita vody ppfi T 9.775E-04 N.s.m >
Hustota vody p pii T 998.0 kg.m™
Rozevfeni pukliny h 3.33E-06 m 3.52E-06 m 3.69E-06 m
Transmisivita T 3.09E-11 st 3.64E-11 ;2 st 4.18E-11 m?.s*
MNejistota mé&feni 5.4E-12

Obr. 17 Vycet vstupnich hodnot potirebnych pro stanoveni koeficientu transmisivity
Ptiklady vyslednych hodnot transmisivity a odpovidajiciho rozevfeni pukliny zkoumanych vzorkud
jsou uvedeny v Tab. 2. Nejistota méfeni odpovida rozdilu primérné hodnoty transmisivity a

hodnoty spoctené ze vstupni nebo vystupni kfivky.

Tab. 2 Priklad vyslednych hodnoty transmisivity a rozevieni pukliny zkoumanych vzorku

vzorek transmisivita (m2.s™) nejistota méreni rozevieni pukliny (mm)
FM-1 3.24E-08 3.78E-10 3.38E-02
FM-2 3.64E-11 5.40E-12 3.52E-03
FM-3 2.69E-12 9.10E-14 1.46E-03




2.2.2. Pranikové experimenty se stabilnimi stopovaci

Davkovani stopovace pfi migracnich experimentech je typicky zajisténo pomoci HPLC Cerpadla
s pfipojenym ventilem s davkovaci smyckou pozadovaného objemu. Pfed provedenim samotnych
experimentl s radionuklidy, se nejprve uskute¢ni testy se stabilnimi stopovacli pro optimalni
nastaveni okolnich parametrd (optimalni pritok, davkovaci objem, tlakové poméry,
koncentrace/aktivita stopovale, objem a Cas trvani injektaze, Cas proplachovani aj.). Pro kontrolu
bilance je vhodné pfesné méfeni (vazeni) objemu roztoku na vstupu a vystupu z experimentu.
V pribéhu testu se do Ustfedny zaznamenava tlak na vstupu a vystupu, pritok, on-line pranikova
kfivka koncentrace stopovacde (napf. I, Br, Pb?*) a mulze byt téZ provadén odbér vzork( na
vystupu pomoci naprogramovaného sbérace frakci.

Dulezita je frekvence vzorkovani, aby byla vysledna prinikova kfivka dostateCné reprezentativni.
PFi nedostatecné frekvenci maze totiz dojit k chybé, kterou je napf. tzv. aliasing, v prekladu chyba
ve vzorkovani. Programovatelny sbéra¢ frakci umoznuje optimalizovat odbéry v zavislosti na
pribéhu prinikové kfivky (napf. objemy odebraného vzorku, frekvence odbéru - rizné ¢asy odbéru
v zavislosti na rychlosti naristu koncentrace stopovace {j. rychleji v nastupni ¢asti piku naopak
pomaleji pfi kone¢né fazi proplachu).

Priklady vystupnich prunikovych kfivek (BTC) spole¢né s pribéhem tlak( (vstup/vystup) ze
stopovacich experimentd pfi riznych prutocich jsou zobrazeny na Obr. 18 a Obr. 19. Pfi bézné
aplikovaném minimalnim pratoku pfi stopovacich experimentech (1 ml.hod') dosahuje tlak na
vstupu do vzorku cca 30 mbar a na vystupu cca 10 mbar. Pfi maximalnim pouzitém pritoku
(0,5 ml.min"") dosahuije tlak na vstupu cca 300 mbar a na vystupu cca 20 mbar.

Neaktivni stopovaci test s 0,01M KBr_pratok 0,1 ml/min_sbéraé
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Obr. 18 Ukazka prabéhu pranikové kfivky z neaktivniho stopovaciho testu (KBr; mol.I'") pfi pritoku
0,1 ml.min"'



Neaktivni stopovaci test s 0,01M KI_pritok 0,017ml/min_ISE
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Obr. 19 Ukazka prabéhu pranikové kiivky z neaktivniho testu (KI; mol.I"") p¥i pratoku 0,017 ml.min"!

2.2.3. Prinikové experimenty s radioaktivnimi stopovaci

Nastaveni parametrl experimentu (napf. davkovana aktivita zdroje, davkovany objem, doba
injektaze, pratok, frekvence sbéru a objem vzork(, doba proplachu aj.) je provedeno na zakladé
vysledkd méfeni se stabilnimi stopovadi (viz kap. 2.2.2).

Pro aktivni migra¢ni experimenty jsou do pukliny pomoci davkovaciho ventilu injektovany roztoky
vybranych radionuklidt (napf. '®Re, '%Ho, *H, '*'l). Pro fedéni zdrojovych roztokd se pouziva
napf. synteticka podzemni voda, pfirodni podzemni voda nebo demineralizovana voda (Cervinka a
Gondolli 2016). Objemova aktivita injektovaného stopovale zavisi na ucelu provadéného
experimentu. V pfipadé, ze vystupem méfeni je pouze prunikova kfivka, tak dostateCna objemova
aktivita injektovaného stopovace je cca 1 MBg.ml"'. Za pfedpokladu, Ze je soucasti méreni téZ on-
line vizualizace C&asoprostorového Sifeni radioaktivniho stopovace puklinou, tak se vstupni
objemova aktivita pohybuje v fadu X00 MBg.ml" (zvySena aktivita je nutna z divodu atenuace
zareni pfi prostupu horninou). Na vystupu jsou vzorky odebirany v pravidelnych Casovych
intervalech pomoci sbérace frakci. Sou€asné je zméfena aktivita zdroje Ao (poCate€ni aktivita).
Odebrané vzorky pro off-line stanoveni aktivity jsou analyzovany podle druhu emitujiciho zafeni na
LSC (beta zafi¢, + pfidavek scintilaéniho koktejlu) nebo gama counteru (gama zafic).

Vysledna prunikova kfivka aktivity stopovaci latky je vyjadfena v pfisludnych jednotkach (cpm nebo
Bg.ml""). Vhodnou formou vyjadreni vysledkt méfeni je pomér naméfené aktivity ve vzorcich /
pocateCni aktivité zdroje (A/Ao), viz Obr. 20. Na zakladé injektované aktivity a méfeni proteklé
aktivity na vystupu je spoctena celkova bilance, ktera mize byt ovlivnéna procesy retardace (viz
kap. 2.2.4).
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Pro on-line méreni a 3D vizualizaci asoprostorového Sifeni radionuklidu puklinou je mozné vyuzit
napf. GeoPET (Kulenkampff et al. 2008, 2016, 2018), SPECT (Zoul et al. 2019) nebo komplexni
systém pro sledovani migrace radionuklidd v horninovém prostfedi PUV2021-38650 (Zuna et al.
2021). U dynamickych experimentu je nutné sladit aktivitu zdroje, rychlost pratoku s ¢asem
snimani obrazu a poétem projekci. BEhem dynamickych experimentl je sou¢asné provadén odbér
vzorku na vystupu, popf. zajistén on-line monitoring, pro vypocet celkové bilance experimentu.

Po provedenych dynamickych experimentech je nasledné mozné studovat sorpci daného
radionuklidu v pukliné (statické experimenty) s 3D rekonstrukci obrazu (Zuna et al. 2021; Zoul et
al. 2019).

V pribéhu stopovaci zkousky byl vyuzit multikamerovy systém, ktery umoziuje vytvofit prstenec s
maximalné 12 kamerami na patro. Pro vypocet prostorového rozloZeni aktivity je zapotfebi
minimalné 24 projekci. Postupy méfeni a hodnoceni vysledkul jsou uvedeny ve zpravé Zuna et al.
(2021).

Pro ilustraci je na Obr. 21 uvedeno zobrazeni vyvoje méfeni detektory Timepix3 v Case, kde je
patrny prunik '®Re horninovym vzorkem. Zobrazovanym parametrem je pocet pulzd na pixel. Pfed
samotnym meéfeni je provedena kalibrace na umélé pukliné ve statickém médu. Pfiklad 3D
rekonstruované pukliny z experimentalné namérenych dat je uveden na Obr. 22. Z jejiho pribéhu
Ize usuzovat, zda na studovaném vzorku s puklinou dochazi k migraci radionuklidu v ramci jejiho
celého povrchu, nebo je pfednostné vazana na pratocné kanaly s relativné vy$Sim rozevienim
(channeling). Tuto informaci Ize nasledné pouzit pfi zpfesnéni vytvareného modelu.

PVP1_188Re
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0.6 ]
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® A (cpm)

0.2 —— 2 per. klouzavého praméru (A_(cpm))
0.1

0 =
0:00:00 0:28:48 0:57:36 1:26:24 1:55:12 2:24:00 2:52:48

Obr. 20 Ukazka prabéhu prinikové kiivky '®Re na vystupu ze vzorku s pfirozenou puklinou
vyjadiena v jednotkach A/A,



Obr. 21 llustrativni obrazek vyvoje priniku '®Re horninovym vzorkem v éase pod Ghlem 0

Vyhodnoceni 3D prostorové distribuce v horninovém vzorku je provadéno napf. pomoci 3D
rekonstrukéniho softwaru, ktery umoznuje ziskat 3D rekonstrukci rozlozeni aktivity v horninovych
vzorcich. Software byl vytvoren jako multiplatformni graficka aplikace v jazyce Python. Pro vypodty
objem0 vyuziva implementaci rekonstrukéni metody SIRT (The simultaneous iterations
reconstruction technique) v knihovné ASTRA. Rekonstrukéni metoda byla vybrana na zakladé
poznatkl ziskanych béhem feseni projektu. Knihovna ASTRA podporuje distribuované vypocty na
grafické karté NVIDIA s pouzitim technologie CUDA (Zuna et al. 2021).



Obr. 22 Pfiklad 3D rekonstrukce pukliny ziskané pfi dynamickém experimentu s prinikem '%8Re (dole
zobrazeny rezy X,Y,Z).

2.2.4. Vyhodnoceni dat ze stopovacich experiment

Po ukonc&eni stopovaci zkouSky jsou ziskana data vyhodnocena. Pfi kvantitativni zkouSce je
hlavnim vysledkem pranikova kfivka. Na Obr. 23 je idealni prunikova kfivka. Z ni je mozné ziskat
udaje o postupovych Casech, koncentraci a navratnosti stopovace (vysvétleni pojmu viz dale
v textu).
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Obr. 23 Idealni prinikova kfivka. t1: €as prvniho objeveni stopovace, t,: €as maximalni koncentrace,
t(R/2): cas, kdy prosla polovina mnozstvi stopovace (Goldscheider, 2008).

Z tvaru prlnikové kfivky (Obr. 24) Ize ziskat dalSi parametry, které charakterizuji prostfedi mezi
mistem injektaze a mistem sledovani/odbéru. Dale Ize pfi kvantitativnich zkouskach spoditat napr.
rychlosti proudéni, objem systému, omoceny profil, miru rozptylu a zfedéni stopovace, Sifeni
mraku stopovace, disperzivitu a dalsi (Field 2002; Smart 1988; Kass et al. 1998; Goldscheider
2008).
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Obr. 24 Priinikova krivka stopovaci zkousky (zjednoduseno podle Fielda (2002))



KFivka vyjadfuje prib&h koncentrace stopovaci latky v ¢ase na jednom méfeném bodé. V pfipadé
pouziti radioaktivnich stopovacl je nejprve nutné povést korekci na polo¢as rozpadu daného
radionuklidu (Knoll 2000).

V grafu je na Casové ose naznacCeno odecitani jednotlivych ¢asovych useku: T, je asovy usek od
injektaze po prvni objeveni stopovaCe v misté sledovani, Tp je Casovy Usek po maximalni
koncentraci (Cp), t» je €as od prvniho objeveni po maximalni koncentraci, Tq je €as od prvniho
objeveni stopovae po vyznéni koncentrace, Tc (stfedni doba zdrzeni) definuje ¢asovy usek od

v ovew

injektaze po tézisté prinikové kfivky a vypocte se podle vztahu:

]itC(t)Q(t)dt

T.=L
j C(H)O(t)dt

kde C odpovida koncentraci stopovace, Q vydatnosti vody/pratok

Tt je €as od injektaZze po vyznéni koncentrace. Na rozdil od predchozich je tento ¢as obtizné urcit,
protoze koncentrace stopovace se po maximalni koncentraci obvykle asymptoticky blizi pozadi a
tento parametr je tak silné ovlivnén pfesnosti méfeni stopovace nad urovni pozadové koncentrace.
Pfima migracni vzdalenost xs je vzdalenost mezi body injektaze a sledovani.

Maximalni rychlost stopovace v, se ziska vydélenim migracni vzdalenosti a €asu prvniho objeveni.
Stredni rychlost stopovace v¢ je rovna podilu migraéni vzdalenosti xs a stfedni doby zdrzeni T¢:

[ x; C(H)O(1)dt
vC = 0 o)
[c@owat
0
Pecletovo Cislo P. se stanovi podle vztahu:
p VX
°  Dxg

Pecletovo Cislo vyjadfuje miru relativniho pfispévku mechanické disperze a difuze na transport
rozpusténé latky ve srovnani s transportem v ramci advekce.

P.<0,4 pfi transportu prevlada difuze a disperze.
P.0,4-6,0 prechod difuze a advekce.
P> 6,0 pfi transportu previada advekce stopovace.

Navratnost stopovace je podil celkového zachyceného mnozstvi stopovace a mnozstvi, které bylo
do systému injektovano. V pfipadé zachyceni veSkerého injektovaného stopovace je navratnost
100 %, ale v realnych pfipadech byva tato hodnota niz8i. Nizké hodnoty navratnosti stopovace
indikuji bud nekonzervativni chovani stopovace, nebo skute€nost, Zze stopova¢ proudil i mimo
sledované profily.



Naméfena data jsou zpracovana vztaZzenim k pocateCni injektované koncentraci/aktivité, coz
umoziuje srovnavani s jinymi experimenty, at' s radioaktivnimi (po prepoctu na poloCas pfemény
k Casu injektaze) Ci stabilnimi stopovaci. Pocate¢ni injektovana koncentrace/aktivita (CO/AQ) je
meéfena nejméné v Sesti replikach. Méfeni aktivnich roztokl a vyhodnoceni jsou v zavislosti na
méfeném radionuklidu provadéna dle norem napf. ISO 9698:2019, ISO 11929-1:2019, Knoll 2000.
Nejistota vstupni koncentrace/aktivity je urCena pomoci 95% intervalu spolehlivosti. Z rozboru
nejistot veli¢in vstupujicich do méreni koncentrace/aktivity stopovace na vystupu (napf. hmotnost,
objem apod.) bylo zjisténo, ze nejvétsi prispévek predstavuje stanoveni koncentrace/aktivity
stopovace. Nejistoty stanoveni koncentrace/aktivity vyplyvaji z pouZzité metody (napf. AAS, gama
counter) a jsou stanoveny jako kombinované nejistoty (QUAM:2012.P1; JCGM 100:2008).

Pro stanoveni T, Casového useku od injektaZe po prvni objeveni stopovaCe v misté sledovani,
jsou zohlednény meze detekce a stanovitelnosti. Pro urCeni €asu T, a Tq je vyuzita hodnota meze
stanovitelnosti Lq, ktera neni definovana statisticky, ale konvenéné jako hodnota obsahu slozky
(koncentrace analytu), pfi které je nejistota stanoveni vyjadifena jako relativni smérodatna odchylka
rovna predem urCené hodnoté (doporuceni IUPAC 10 %). Pak plati Lo = ka.cq, kde Lq je mez
stanovitelnosti, kq je koeficient, jehoZz pfevracena hodnota je rovna zvolené hodnoté relativni
smérodatné odchylky tedy nejCastéji ka = 10 a ocq je smérodatna odchylka v bodé meze
stanovitelnosti. Pro data s normalni distribuci a s konstantnim rozptylem je smérodatna odchylka v
bodé meze stanovitelnosti rovna smérodatné odchylce slepého pokusu cq = og @ hodnota meze
stanovitelnosti je pak zhruba trojnasobkem hodnoty meze detekce (dle metodiky Eurachem 2011,
DIN 32645:2008).

Stanoveni meze detekce vychazejici ze smérodatné odchylky vysledki méfeni slepého
vzorku/blanku je nejCastéji pouzivanym postupem. Jako slepy vzorek uvazujeme zdrojovy roztok
pouzity pro prinikovy experiment bez pfidavku stopovaci latky (blank). Pro vypocet meze detekce
ymp ze smérodatné odchylky méfeni slepého vzorku/blanku so se uziva napf. konvence
rozpracovana Kaiserem v minulém stoleti a pouzivana zejména v oblasti spektroskopickych
metod, tedy: yup = yo + 3.80. Mez detekce je vypocitana jako soucéet primérného signalu slepého
vzorku (yo) a trojnasobku smérodatné odchylky slepého pokusu (so). Tento zpusob zabezpeéi pro
jednotlivé méfeni odliSeni vzorku od slepého pokusu (blanku) s 99,9% pravdépodobnosti
(Eurachem 2011; JCGM 100:2008). Specifické vypocty detekénich limitu jsou provadény dle normy
ISO 11929.

2.2.5. Matematické modelovani

VysSe uvedené transportni parametry, stanovené na zakladé experimentl v laboratornim méfitku
na vzorcich orozmérech vfadu jednotek centimetri nemaji pfimou analogii v parametrech
pouzivanych v ramci klasickych hydrogeologickych uloh. Proto je tfeba data naméfena v ramci
stopovacich experimentll pouzit jako vstupy pro modelové vyhodnoceni. To je realizovano za
pouziti rdznych softwarovych nastroju (napf. Modflow-MT3D, Flow123d) pomoci kterych jsou
stanoveny hodnoty transportnich parametr( aplikovatelnych v dalSich ulohach.



Vystupy modelového vyhodnoceni experimentl ve formé parametrt puklinového prostfedi Ize pro
zjednodus$eni rozdélit do tfi vzajemné provazanych zakladnich oblasti:

Stanoveni rozevieni pukliny na zakladé CT dat. Pro stanoveni rozevieni pukliny a
vytvoreni jejiho geometrického modelu je nutné provést charakterizaci horninového vzorku
pomoci rentgenové vypocetni mikrotomografie (viz kap. 2.1.3.1). Pro transformaci
méfenych CT dat do modelové sité je tfeba fady dilCich kroku, které jsou popsany
podrobné ve zpravé Jankovsky et al. (2020) a proto bude dale uveden pouze struény
koncept. Vstupni hodnoty modelu pfirozené pukliny jsou tvofeny voxely charakterizovanymi
polohou a specifickou hodnotou absorbance (vyjadiené v datech jako CT ¢islo). U té
prfedpokladame linearni zavislost na mnozstvi zareni pohlcujici hmoty (tedy horniny Ci
vyplIné pukliny) v prostoru daného voxelu. Kontinualni distribuce hodnot absorbance napfic¢
vzorkem i puklinou ve spojitosti s urovni Sumu vSak neumozfiuje pfimé stanoveni
absolutnich hodnot poérovitosti a v dusledku ani efektivniho rozevreni pukliny. Kalibrace
hydraulickych a transportnich parametri pfirozené pukliny (jak jsou prezentovany dale),
spociva v nalezeni intervalu hodnot absorbance (CTmin; CTmax), kterému je pfifazena 100%,
resp. nulova porovitost modelovych bunék. Z kalibracniho intervalu pak lze (za ucelem
kvantifikace modelovych parametr() zpétné vypocitat pfislusné primérné rozevreni
pukliny.

Parametry popisujici tlakové pole — advekéni slozka proudéni. Jako vstupni hodnoty
slouzi (mimo podkladovych CT dat) hodnoty tlaku méfené pomoci tlakovych Cidel. Ta jsou
osazena V bezprostfedni vzdalenosti od vstupu a vystupu ze vzorku, aby byla
minimalizovana tlakova ztrata v zafizeni méfici aparatury a umoznuji stanoveni tlakového
gradientu mezi sondami, respektive jeho extrapolaci na prostor posuzovaného vzorku (viz
kap. 2.2.2). Podstata kalibrace hydraulického modelu spociva v minimalizaci rozdilu
mérfeného a modelového pritoku pfi znamém gradientu tlakového pole ve vzorku. Toho je
dosazeno variaci transmisivity modelu, odvozené z rozevieni pukliny definované intervalem
(CTmin nydro; CTmax hydro). Vlastni transmisivita je z kalibrovaného rozevieni pukliny
stanovena na zakladé lokalniho kubického zakona (LCL):
_ Wpge?

12u
kde W je $itka elementu [m], p hustota tekutiny [kg.m™3], e rozevieni pukliny [m] a u viskozita tekutiny
[kg-mr-s].

Takto zjisténou hodnotu transmisivity (resp. rozevieni) pukliny fyzikalniho modelu Ize
nasledné srovnat s experimentalnim stanovenim transmisivity popsané v kap. 2.1.3.3.

Transportni parametry. Rychlost Sifeni stopovace (resp. kontaminace) simulovanym
vzorkem je nepfimo umérna modelové porovitosti. Jeji prostorova distribuce a absolutni
hodnoty v modelové reprezentaci pfirozené pukliny je udana prepo¢tem méfenych hodnot
absorbance pomoci kalibracniho intervalu. Vychozim kalibraénim kritériem pro transportni
simulace bylo dosaZeni co nejvyssi shody mezi modelovou a mé&fenou prunikovou kfivkou
stopovace na odtoku. Vzhledem k vypocetni narocnosti byla nejvyssi vaha pfifazena €asu
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dotoku maximalni koncentrace k vystupni sondé, kterou tak Ize povazovat za primarni
kalibra¢ni kritérium. DalSim transportnim parametrem, jenz lze hodnotit na zakladé
srovnani celkového tvaru a amplitudy simulovanych a méfenych prinikovych kfivek, je
hodnota hydrodynamické disperze, ktera je ovlivnéna charakterem horninového vzorku
(napf. mineralogické slozeni matrice, puklinové vyplné, stupném naruseni alterované zény,
difuznimi parametry). Pro optimalni kalibraci modelu je vhodné pouzit redlné vysledky
ziskané pfi kompletni charakterizaci horninového vzorku (viz kap. 2.1.3.2).

Celkové Ize konstatovat, ze vyhodnoceni experimentd pomoci modelovych nastroji umoznuje
identifikaci problematickych oblasti v realizaci aktivnich migraénich experimentt, coz umozriuje
jejich nasledné feSeni. DalSim nenahraditelnym vystupem matematickych simulaci je kvantifikace
parametrll specifickych pro jednotlivé vzorky (jako tfeba hodnota rozevieni pukliny, pfipadné
disperzni koeficient). Stavajici modelové vysledky Ize rovnéz pouzit pro predikci chovani dalSich
vzorku, v pfipadé znalosti jejich zakladnich parametru.



3. Srovnani novosti postup

V minulosti byly transportni procesy fizené advekci studovany na pfirozenych puklinach
v laboratornim prostfedi za fizenych podminek pouze v zahrani¢nich pracich, napf. Missana et al.
(2008), Vilks a Baik (2001) a Huber et al. (2012, 2013), Stoll et al. (2016), Zakhnini et al. (2013),
Kulenkampff et al. (2016), Poteri a Holtta (2005), Vandergraaf et al. (1996, 1997), Park et al.
(1997) a Schafer et al. (2004), nikdy vS8ak na vzorcich pfirozené pukliny pochazejici z Ceské
provenience. Pokud bychom tedy chtéli pouzit data z téchto experimentd, vzdy by bylo nutno
prihlédnout k tomu, ze jde o transpozici dat pro jiné horniny a porovnat, nakolik je tato hornina a
podminky experimentu podobné krystalickym horninam z Ceského masivu. Postupy instrumentace
a aplikace pfirozenych a radioaktivnich stopovacl nebyly na vzorcich horninovych jader
s ptirozenou puklinou z Ceského masivu aplikovany.

Prezentovana metodika, zahrnujici charakterizaci vzorku, jeho pfipravu pro experimentalni
sestavu, instrumentaci, méfeni propustnosti, neaktivni stopovaci experiment pro optimalizaci
experimentu, aktivni experiment, méfeni priniku stopovate a vyhodnoceni, predstavuje prvni
uceleny koncept sledovani migrace potencialnich kontaminant v puklinovém prostfedi pro vzorky
lokalnich hornin.

Detailni charakterizace vzork( (napf. pomoci pCT, mineralogie, sorpCni parametry, difuzni
parametry aj.) a optimalizované migracni experimenty s radionuklidy jasné& definuji okrajové
podminky pro transportni modely. Definované podminky nasledné umoznuji provadét napf.
srovnavaci experimenty s rlznych stopovaci (t6zké kovy, RN, nanocastice) a studium rlznych
vlivi na jejich transport (napf. vliv stopovace, jeho formu, koncentraci, vliv pritoku, tlakového
gradientu apod.).

Experimentalni sestava umoznuje vyuzit jak stabilni stopovace (napf. I, Br, CI), tak i radioaktivni
stopovace, které svym pouzitim pfiblizuji experimentalni vysledky realné situaci migrace
radioaktivnich kontaminantt v horninovém prostiedi.

Instrumentace systému umoznuje soucasné automatizovany odbér vzorkd pro off-line méreni
radioaktivnich vzorkl, kterym je tak zajiSténa optimalizace radiacni bezpec€nosti pfi experimentu
a vylou¢eni kontaminace pfitomnych pracovniku.

Nevyhodou daného typu experimentu je, ze pfi pouziti dlouhodobych sorbujicich se radionuklid(
(napt. ¥’Cs, ®8r, '52Eu) dojde k dlouhodobé kontaminaci vzorku, ktery pak nelze pouzit pro
nasledné experimenty a se kterym je pak nutno nakladat jako s radioaktivnim odpadem. Je tedy
nutno dobfe planovat sekvenci experimentalni testd na jedné pukling, pfipadné pouzit kratkodobé
analogy zvolenych radionuklidi. Pro experimenty Ize pouZit kratkodobé radionuklidy (napf. '®®Re,
%6Ho), vyrobené v experimentalnim reaktoru LV -15 (pfipravené vramci projektu MPO TRIO
FV30430), které se ukazuji jako velmi pfinosné pro studium transportnich parametri puklinovych
systému, pfedevSim s ohledem na jejich energie a kratké polo¢asy rozpadu. Soucasné dochazi
k omezeni produkce RAO.

Vyuziti novych metodik napf. detekéniho systému na bazi minidetektord (miniaturizované
spektralni kamery MiniPIX TPX3), umoznuje studium transportu v prostoru a naslednou 3D
rekonstrukci pro vizualizaci Sifeni stopovacl v puklinovych systémech. Soucasné je také mozné
studovat sorpCni vlastnosti pfimo v puklinové zéné, ¢imz se vice pfiblizujeme redlnym podminkam
v pfirozeném prostfedi s moznosti aplikace modelovani reaktivniho transportu.



Vyuziti metodiky pfispéje vyznamnym zpusobem k popisu procesu, které mohou pfispét k popisu
a predikci migrace kontaminantl ze zdroje kontaminace, k vyhodnoceni jeho dopadu na ¢lovéka
a zivotni prostfedi a k planovani napravnych opatfeni, které povedou ke snizeni jejich mnozstvi
(zde za predpokladu, ze zakladnim transportnim médiem je podzemni voda). Vyznamna je
moznost pouziti pro lokalni horninové materidly, jejichz pouziti pak pfedstavuje vyraznéjSi
prispévek k realistické reprezentaci systému.



4. Popis uplatnéni metodiky

Vypracovana metodika je urCena pro pracovisté specializujici se na migrace radionuklidd
v horninovém prostfedi. Odbér pfirozené pukliny z horninového masivu je technicky slozity (nebot
dochazi ¢asto k rozpadu pukliny) a tedy studium pfirozenych puklin je v zahranici, a pfedevSim na
uzemi CR, doposud omezené. Vypracované postupy umoZfiuji charakterizaci pukliny, jejich
pfipravu, testovani a v neposledni fadé vyuziti vyvinutych pfistupt pro modelovani transportu pro
lokalni vzorky hornin. Na zakladé modelovych pfistupl je ¢aste€né mozné predikovat budouci
chovani RN puklinovych systémech.

Metodiku je tedy mozné vyuzit pro dalSi studium transportnich parametri pfirozenych puklin za
jasné definovanych podminek. To umozni porovnani riznych typu puklin v zavislosti napf. na
mineralogickém slozZeni pukliny a jeji vyplné, charakteru puklin — drsnost, zakfiveni, povrch. Data
budou nasledné vyuzita pro definovani vstupnich parametrd do modeld hodnoceni dopadu
migrace kontaminantl na ¢lovéka (napf. pro vyvoj hlubinného ulozisté vyhorelého jaderného paliva
nebo sledovani starych ekologickych zatézi s pfirozenymi radionuklidy).

Metodika dava prostor pro studium dalSich vlivi jako je napf. channeling, sorpce na vybrané
puklinové materialy, upscaling aj.

DalSi uplatnéni metodik a vypracovanych postupt je v budoucnu pouzitelné i pro testovani postupt
transportnich experimentd v pfirozeném horninovém prostfedi v in-situ podminkach, tj. pro pfenos
do realného méfitka horninového masivu.
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Abstrakt

Pfedkladana metodika migracnich zkousSek s radionuklidy v laboratofi je ¢lenéna do kapitol, které
se postupné vénuji nejprve popisu pfipravy experimentu, dale metodice méfeni az po vyhodnoceni
ziskanych dat.

Prvnim krokem c&innosti je vyroba fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou. Dale je pozornost
zaméfena na popis charakterizace horninového vzorku a samotné pukliny napf.: hydraulické
vlastnosti (transmisivita), vnitfni struktura pukliny (rozevieni), geochemické vlastnosti horninové
matrice a puklinové vyplné. Poslednim pfipravnym krokem pfed stopovacim experimentem s
radionuklidy je provedeni testu se stabilnim stopova¢em pro vhodné nastaveni okolnich podminek.
Experimentalni sestava umoznuje vyuzit jak stabilni stopovace (napf. I, Br, Cl), tak i radioaktivni
stopovacCe, které svym pouzitim pfiblizuji experimentalni vysledky realné situaci migrace
radioaktivnich kontaminantt v horninovém prostiedi.

Vyvinutou instrumentaci a postupy je mozno vyuzit zejména pro stanoveni parametr pukliny pro
popis transportnich procest kontaminantl, v€etné radionuklidl, ale také napf. pro verifikaci
modelovych pfipadl pro vyvoj transportnich softwarli, kdy je mozno se zabyvat definovanim
neurcitosti pfi transportnich vypoctech ¢&i citlivostni analyzou. Data popisujici parametry pukliny i
chovani radionuklidd v puklinovych systémech krystalickych hornin pak pfedstavuji nutny vstup do
vypodtu, hodnoticich dopad migrace radionuklidd na ¢lovéka a zivotni prostredi.

Abstract

The presented methodology of migration tests with radionuclides in the laboratory is divided in
chapters, which are devoted to the description of the instrumentation, the measuring systems, then
the measurement methodology and finally the evaluation of the obtained data.

The first step of the activities is the production of a physical model with the natural fracture.
Attention is then focused on the description of equipment for fracture characterization, eg:
hydraulic properties (transmissivity), internal structure of the fracture (aperture), geochemical
properties of rock matrix and fracture filling. The last preparatory step is to perform an inactive
tracer test to properly define the boundary conditions for the final migration experiment with
radionuclide.

The experimental set-up allows the use of both natural tracers (eg. |, Br, Cl) and radioactive
tracers. The experimental results simulate the real situation of migration of radioactive
contaminants in the rock environment.

The developed instrumentation and procedures can be used mainly to determine fracture
parameters for the description of transport processes of contaminants, including radionuclides, but
also for verification of transport if uncertainties need to be addressed or sensitivity analyses need
to be addressed. The data describing the parameters of the fracture and the behaviour of
radionuclides in the fracture systems of crystalline rocks then represent a valuable input to the
calculations evaluating the effect of the migration of radionuclides on humans and the environment.





Zakladni pojmy

Stopovaci zkouska

ZkouSka, pfi niz se zjiStuje existence hydraulické komunikace a efektivni rychlost pohybu
podzemni vody tak, Ze se do vrtu nebo jiného objektu viozi urcité mnozstvi indikatoru (stopovaci
latky, stopovacCe) a v pozorovacich objektech v predpokladaném sméru proudéni se sleduje
pritomnost indikatoru a Casové zmény jeho koncentrace. Stopovaci zkousky jsou zakladnim
nastrojem hydrologie pro zjisténi sméru odtoku, rychlosti a disperzivity. Stopovaci zkousku lze
provadét i na vzorcich hornin v laboratofi.

(https://www.geovedy.cz/cs/files/hydrogeologicke pojmy.pdf)

V této metodice jsou uvedené pojmy definovany nasledovné:

e Dynamicky méd stopovaci zkousky
On-line detekce Sifeni radionuklidu puklinou pfi nastaveném konstantnim pritoku v pribéhu
celého experimentu.

o Staticky experiment
On-line detekce prostorového rozlozeni aktivity sorbovanych radionuklidd v puklingé (napf. po
dynamickém experimentu).

e Stopovac
Latka, pouzivana ke stopovacim zkouskam.

e Stabilni stopovac¢
Latka, pouzivana ke stopovacim zkoudkam tvorfena pouze stabilnimi izotopy daného prvku.
Detekce je odvozena od typu latky (napf. iontové selektivni elektroda, AAS, ICP-MS apod.)

e Radioaktivni stopovac
Latka, pouzivana ke stopovacim zkouskam tvofena pouze radioaktivnimi izotopy daného prvku.
Detekce je odvozena od typu radionuklidu (napf. kapalinova scintilaéni spektrometrie, gama-
spektrometrie apod.)

e Méreni on-line
Kontinualni zaznam méfené veli€iny (napf. vodivost, aktivita) v prabéhu experimentu
v laboratofi.

o Meéreni off-line

Sbirani diskrétnich frakci kapaliny na vytoku (pfipadné i na vstupu) v prubéhu experimentu a
nasledna analyza veli€iny na odpovidajicim pfistroji dle typu studované latky (napf. AAS, ICP-
MS, kapalinovy scintilacni spektrometr) v laboratofi.

e Méfeni in-situ
Méreni v terénu Ci v podzemni laboratofi. Mozné jsou oba typy méfeni (on-line i off-line).

|
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1. Cil metodiky

Antropogenni ¢innosti kromé produktll a vymozenosti pro ¢lovéka s sebou pfinaseji také produkci
odpadu ¢i cizorodych latek, které mohou vyznamnym zpUlsobem ovlivnit Clovéka i Zivotni prostredi.
Radioaktivni odpady se od ostatnich odpadu odliSuji zejména tim, Ze po urcité dobé prestavaji byt
radioaktivni v disledku samovolné pfemény radionuklidi na stabilni izotopy jednotlivych prvkd. Na
druhou stranu ivelmi malé mnozstvi nékterych radionuklidd, které se dostanou do zivotniho
prostfedi, mUze byt velmi nebezpecné a ohrozit zdravi Clovéka C&i negativné ovlivnit Zzivotni
prostfedi (Vokal, 2012). Skute€nou nebezpecnost radionuklidd je nutno pocitat s uvazenim jejich
mobility, tj. schopnosti proniknout do zivotniho prostfedi. Vzhledem k legislativnim pozadavkiim na
prokazovani bezpec€nosti pfi ¢innostech se zdroji radioaktivniho zafeni je procesum transportu a
zadrZeni v horninovém prostfedi vénovana Siroka pozornost, pfedevsim vétSinou na mezinarodni
bazi, jako byly napf. projekty EU FP6 FUNMIG - Fundamental processes of radionuclide migration,
FP7 CROCK - Crystalline rock retention processes (ugast UJV ReZ, a.s.) nebo v pracich
Andersson a Persson (1985), Autio et al. (1998), Bear a Berkowitz (1987), Bodin et al. (2003a,b),
Byegard et al. (1998), Detwilet et al. (2000), Gustafson et al. (2009), Harbaugh (2005), Hdltta
(2002), Idemitsu et al. (1992), Ittner et al. (1990)m, Jakob (2004), Lever a Woodwark (1990),
Lofgren et al. (2007), Mejiaz et al. (2009), Missana et al. (2006), Moreno et al. (1989, 1997),
Neretnieks (1990), Poteri (2009), Roux et al. (1998), Skagius (1986), Tanaka et al. (2014), Tullborg
a Larson (2006) a cela fada dalSich praci. Tato metodika a i dalSi prace, provadéné v ramci
projektu TH02030543, predstavuii pilotni prace tohoto druhu v CR.

Transport radionuklid( ze zdroje smérem k zivotnimu prostfedi je ovlivnén celou Ffadou faktor(, ke
kterym patfi vlastnosti migrujici rozpusténé latky (radionuklidy, tézké kovy), vlastnosti horniny,
slozeni podzemni vody, vlastnosti horniny ve vétSim méfitku (hydraulicka konduktivita, kinematicka
porovitost, regionalni a lokalni hydraulické gradienty, vyskyt poruchovych z6n, nepropustné polohy
apod.). Difuzni transport je ovlivnén predevSim efektivni a celkovou porovitosti. Advektivni
proudéni podzemni vody v pukliné je zakladnim faktorem ovliviiujicim migraci rozpusténych latek v
puklinovém prostfedi krystalickych hornin. AvSak vychazet z toho, Ze hlavni transportni cesty Ize
stanovit pouze na zakladé simulaci proudéni v dané oblasti by mohlo byt zkreslujici. Pfi jejich
stanoveni je nutné brat v uvahu i migracni a retencni procesy, jako jsou sorpce v prato¢né zoné
(prato¢né pukliny, pratoéné poéry), difuze do horninové matrice a do slepych poérl, sorpce ve
slepych poérech a podobné — viz napf. Lever a Woodwark (1990), Lofgren et al. (2007), Autio et al.
(1998), Tullborg a Larson (2006) atd.

Transport radionuklidl €i jejich analogl v horninovém prostfedi Ize sledovat pomoci extrapolace
vysledku laboratorniho studia, in-situ experimentl, modelovani ¢i studia pfirodnich analogu.
Zasadni problém pfi hodnoceni transportu radionuklidd v geologickych formacich z hloubky
ulozisté do biosféry je Casové méfitko. Doba setrvani v pfirozené bariéfe je pro mnoho
radionuklidi Fadové tisice nebo dokonce miliony let. Dlouhodobé stopovaci testy se obvykle
provadi po dobu nejvySe nékolika let. Kratkodobé zkousky mohou trvat hodiny az nékolik tydn(
nebo mésicu.

Stanoveni transportnich parametri puklin (napf. rozevreni, mira sorpce na puklinové mineraly
apod. &i ovéfeni modelovych simulaci se zahrnutim retennich parametri (sorpce, difuze) je





v realném prostiedi horninového masivu pomérné problematické, a to i napf. z divodu neznalosti
podminek, které panuji hluboko v horninovém masivu.

Pfedmétem feSeni projektu TH02030543 je tedy vytvofit fyzikalni modely horninového prostiedi
(instrumentované horninové vzorky), na nichz by pfi definovanych okrajovych podminkach bylo
mozné provadét migraéni experimenty s rdznymi typy kontaminantd (napf. radionuklidy,
nanomaterialy, tézké kovy), tyto migracni experimenty predikovat matematickymi nastroji, jejich
vysledek verifikovat na zakladé vysledkl experimentl a nasledné definovat miru neurcitosti pfi
ziskavani dat z téchto experimentl pro hodnoceni bezpecnosti.

Cilem této metodiky je tedy vyvinout instrumentaci, laboratorni postup a vyhodnoceni, kterym je
mozno sledovat parametry transportu v pfirozené pukliné v krystalické horniné s vyuzitim
radioaktivnich stopovacl tak, aby bylo mozné stanovit parametry pukliny a chovani radionuklidd
v pukliné a vysledky vyuzit zejména jako vstupy pro posouzeni vlivu radionuklidd na clovéka
(bezpecnostni hodnoceni) pfi jejich transportu smérem do zivotniho prostfedi. Doposud byl napf.
pro bezpeénostni hodnoceni umisténi HU ve vybrané lokalité (TrpkoSova et al. 2018) pouzivan
konzervativni pfistup, kdy byla puklina v bezpe€nostnim vypoctu zjednoduSena a byly pouzity
pouze odhady vlastnosti pukliny (napf. rozevieni) a parametry, charakterizujici pouze vlastnosti
samotné matecni horniny, nikoli parametry pro mineralni puklinové vypiné. Jejich ziskanim se
SoucCasné je mozno instrumentaci a postupy vyuzit pro verifikaci modelovych pfipadd pro
transportni software, kdy je mozno se zabyvat neurcitostmi stanoveni &i citlivostni analyzou.

Metodika sestava z nasledujicich kroku:

1. Prtiprava fyzikalniho modelu
Charakterizace horninového vzorku a pukliny
Instrumentace laboratorni sestavy pro stopovaci experimenty
Prinikové experimenty se stabilnim stopovacem
Prinikové experimenty s radioaktivnim stopovaéem
Vyhodnoceni
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2. Vlastni popis metodiky

2.1. Priprava experimentu

2.1.1. Seznam pristroji a pomucek

Pro charakterizaci horninového vzorku a pukliny:

Rezani a formatovani vzorkd: presna laboratorni pila napf. CUTLAM 1.1, diamantovy
kotou¢ 254 mm (LAMPLAN SA)

Hustota/porozita: laboratorni vahy s automatickym zaznamem napf. AND GH-25, Preciza
GH-252

Su$arna: napf. Memmert

Propustnost: laboratorni ¢erpadla (GDS), isokratické HPLC ¢erpadlo napf. LCP5020
Difuzni cely: pracovni postup UJV PP 213-04

Laboratorni odstfedivka: napf. MPW-352/R/RH (MPW Med. Instruments)

Mé&reni aktivity: automaticky gama cita¢ Wizard 2480 (PerkinElmer)

kapalinovy scintilacni spektrometr Hidex 300SL (HIDEX)

Anaerobni rukavicové boxy: Jacomex GP concept, MB200B (MBraun)

RTG analyza: praskovy rtg difraktometr napf. Bruker D8 Advance v Bragg-Brentanové
(CGS)

Rentgenovy vypocetni mikrotomograf (uCT) (napf. Nikon XTH225ST)

Software pro zpracovani dat z yCT méfeni (napf. Avizo)

Aparatura pro méfeni koeficientu transmisivity na horninovém vzorku s puklinou

2 ks laboratornich Cerpadel udrzujicich konstantni tlak pfi méfeni transmisivity (napf. GDS)
spolu se softwarem pro méfeni a zaznamenavani jeho vysledkd (napf. GDSLAB)

Pro méfeni sorpce:

Drceni vzork(: Celistovy drti¢ napf. BB 200 (Retsch)

Sitovani: analyticky sitovaci stroj napf. AS 300 (Retsch)

Mleti vzork(: planetarni kulovy mlyn nap¥. PM 200 (Retsch)

Laboratorni odstfedivka: napf. MPW-352/R/RH (MPW Med. Instruments)

Odbér vzorku: sbérac¢ frakci napf. ECF2096 (ECOM)

Cerpadla: peristaltické erpadlo napt. Masterflex Console Drive Model No. 752-57
smontované s hlavici Easy Load Il L/S Model No. 77201-60

Méfeni aktivity: automaticky gama €ita€ napf. Wizard 2480 (PerkinElmer)

kapalinovy scintilacni spektrometr napf. Hidex 300SL (HIDEX)

dal8i pomocny laboratorni material napf. membranové mikrofiltry 0,45 um (fy Milipore,
Macherei-Nagel), mikropipety, PP centrifugacni nadobky, zafizeni na pfipravu
deionizované vody DEMIWA 5 ROSA, méreni elektrochemickych parametrd WTW 3630
vCetné& méficich elektrod aj.)

|





Pro migracni experimenty:

e Fyzikalni model (horninovy vzorek s puklinou uzplsobeny pro provadéni stopovacich
experimentud pfi nizkych pratocich)

e |sokratické HPLC ¢erpadlo pro nizké prutoky (napf. INGOS)

e 2 ks tlakovych c&idel (napf. JSP) spolu s méfici a zaznamovou ustfednou (napf. MS6 -
Comet)

¢ Kombinovana iontové selektivni elektroda (napf. THETA 90) spolu s méfici a zaznamovou
ustfednou (napf. GRYF) pro on-line detekci koncentrace stopovace

o Sbérac frakci s trojcestnym ventilem (napf. GILSON)

e Analyza koncentrace nebo aktivity stopovace (napf. AAS, ICP-MS, LSC, Gama Counter)

e On-line méfeni a 3D vizualizaci Sifeni radioaktivniho stopovace (napf. GeoPET, SPECT,
Multikamerovy detekéni systém (PUV2021-38650)) a pfislusny 3D rekonstrukeni software

e Matematicky modelovaci program (napf. MODFLOW/MT3D)

2.1.2. Priprava fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou

Vyroba fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou je prvnim krokem v celé metodice. Pro provadéni
migrac¢nich testd se pouziva neporuseny horninovy vzorek vrtného jadra, ktery je po naformatovani
instalovan do experimentalni cely. V takto zhotoveném fyzikdlnim modelu Ize provadét
experimenty s ruznymi stopovacimi latkami, a to i s radioaktivnimi, pfi sou¢asném dodrzeni
radiacni bezpecnosti pracovnikll a celého pracovisté a zajisténi pozadavkd pro optimalni prabéh
experimentu.

Rozméry vzorku vychazeji z pozadavkl na studované parametry horninového vzorku (délka
transportni cesty, reakéni transport apod.), pouzité instrumentaci a podminek/pozadavkt méficich
technik napf. GeoPET, uCT (napf. Kulenkampff et al. 2008, 2016, 2018; Lippmann et al. 2017;
Svensson et al. 2019).

Navrzena a ovéfena experimentalni cela je tvofena dutym valcem z polymethylmetakrylatu
(PMMA) o vnitfnim prdméru 90 mm, do kterého je umistén pfisluSny horninovy vzorek s pfirozenou
puklinou. Po odvrtani jadra (nejlépe pramér 78 mm) a selekci vhodného Useku s
neporusenou puklinou (Obr. 1), je vzorek naformatovan do pozadovanych rozméru s délkou napf.
10 cm (Obr. 2).

Dale je nutné utésnit podélné spary pukliny tmelem s optimalnimi vlastnostmi pro zamezeni
penetrace pryskyfice do pukliny béhem nasledného zalévani (Obr. 3). Takto upraveny horninovy
vzorek je umistén do PMMA valce opatfeného na obou koncich Sroubenim pro pfipevnéni vik.
Nasledné je tato sestava umisténa do upinaciho zafizeni, ve kterém se jednak vzorek vycentruje
a zaroven se izoluji podstavy vzorku od vniknuti pryskyfice (Obr. 4 vlevo). PouzZivana pryskyfice se
vybira hlavné s ohledem na jeji viskozitu a teplotu pfi tuhnuti. Aplikaci pryskyfice je nékdy vhodné
provadét po ¢astech, zejména v pfipadé, kdy je nutné vyplnit vétsi prostor mezi vzorkem a PMMA
valcem. Po vytvrdnuti pryskyfice je vzorek dikladné ocistén od prebyte¢né pryskyfice (Obr. 4
vpravo), aby cela po utazeni pfirub dokonale tésnila. Systém je navrZzen s ohledem na bezpecnost
a s minimalnim mrtvym objemem. Vika obsahuji dvé drazky pro kruhova tésnéni (prdmér napf.
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6,8 cm a 9,2 cm). Obé vika jsou opatfena zavitovymi prostupy, které jsou osazeny fitinkami pro
pfipojeni vstupnich a vystupnich hadi¢ek béhem stopovacich experimentt (Obr. 5 vievo).

V ramci optimalizace (minimalizace mrtvého objemu mezi viky a horninovym vzorek) je téz mozné
nahradit pfiruby souvislou vrstvou pryskyfice, ve které je nasledné zhotoven bodovy vstup a vystup
do pukliny pro napojeni hadi¢ek pomoci vytvofeného zavitu (Obr. 5 vpravo). Podrobny postup
pfipravy vzorku s pfirozenou puklinou je soucasti zapsaného uzithého vzoru €. 34977 ,Zafizeni pro
provadéni dynamickych transportnich experimentl ve formé stopovacich zkouSek pfi nizkych
pritocich horninovym vzorkem s pfirozenou puklinou® (Jankovsky et al. 2021).

Obr. 2 Podstavy naformatovaného jadra s pfirozenou puklinou (idealni rozméry 78 x 90 mm)
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Obr. 4 Vlevo: upinaci zafizeni pro zalévani vzorku pryskyfici, vpravo: vzorek po vytvrdnuti pryskyfice
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Obr. 5 Vlevo: hotovy fyzikalni model PVP-1 opatieny Sroubovacimi viky, vpravo: optimalizovany
fyzikalni model s minimalizovanym mrtvym objemem

2.1.3. Charakterizace horninového vzorku a pukliny

2.1.3.1. Charakterizace vnitini struktury pukliny

Charakterizace vnitfni struktury pukliny predstavuje zakladni krok pro vytvofeni geometrického
modelu pukliny, ktery nasledné slouzi pro vyhodnoceni (simulaci) experimentalnich vysledku
pomoci matematickych modelovacich nastroju (viz kap. 2.2.5).

Zaznam vnitfni struktury vzorku a charakterizace pukliny Ize provadét napf. pomoci rentgenové
vypoc€etni mikrotomografie (UCT) (napf. Nikon XTH225ST, HZDR, Lipsko). Typické rozliseni
méfeni se s ohledem na velikost vzorku (napf. 7,9 x 8,0 cm) a vyuzité zafizeni, pohybuje okolo
hodnoty 50 um. Pro méfeni horninovych vzorkd s puklinou pomoci UCT, je potfeba veskerou
instrumentaci fyzikalnich modell provadét bez pouziti kovovych soucasti. Zarovern je vhodné, aby
byl méfeny fyzikalni model plné saturovany kapalinou (napf. syntetickou podzemni nebo
demineralizovanou vodou). Pro transformaci méfenych CT dat do modelové sité a vytvoreni
odpovidajiciho geometrického modelu pukliny je tfeba fady dil€ich krokd, které jsou popsany
podrobné ve zpravé Jankovsky et al. (2020).

llustrativni nahled hustotnich map méfeného vzorku v pficném a podélném Fezu je uveden na Obr.
6. Vysledna segmentovana puklina vzorku pomoci programu Avizo spolu s histogramem Cetnosti
rozevieni je znazornéna na Obr. 7 vlevo. Segmentovana puklina je nasledné prfevedena do
pravouhlé strukturované diskretizacni sité pro nasledné modelovani transportniho procesu (napf.
v programu MODFLOW/MT3D), jak je uvedeno na Obr. 7 vpravo.
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Obr. 7 Vlevo: Segmentovana puklina méreného vzorku programem Avizo, vpravo: Rychlostni mapa
Sifeni kontaminantu v pukliné v programu MODFLOW/MT3D

2.1.3.2. Geochemické charakteristiky vzorku a puklinové vypiné
Dulezitym faktorem pro studium transportnich parametru je sloZzeni horninové matrice a samotné
pukliny. Rozhodujicimi parametry urCujicimi pokles a retardaci koncentrace radionuklidu v roztoku
pfi prachodu horninovym vzorkem jsou nasledujici procesy:

e rozpustnost daného prvku

e sorpce na horninovou matrici a puklinovou vypln

e disperze/difuze do horninové matrice

Pro popis téchto procesi musime znat jesté dalSi vedlejSi parametry. Z vlastnosti horniny, které
jsou dulezité pro migraci latek v horniné, je mozno specifikovat nasleduijici:

mineralogické a geochemické sloZeni horniny/puklinové vyplné
porozita horninové matrice

hustota horniny

rozevieni (apertura) pukliny

hustota a délka puklin

transmisivita

[y
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o distribuce napéti v horniné
e hydraulicka vodivost horniny
e slozeni podzemni vody

Pro stanoveni téchto parametrt je vyuzivano celé fady metod a pfistupl. Pro studium sorpcnich
parametrl horniny je vhodné odebrat vzorek, ktery lezi v tésné blizkosti zajmového Useku vrtného
jadra uréeného pro vyrobu fyzikalniho modelu s pfirozenou puklinou, napf. odfezky z formatovani
vzorku. Hornina je nasledné nadrcena a rozsitovana na vybrané frakce. Cast vzorku je po kvartaci
vyuzita pro geochemické analyzy, vsadkové (batch) sorpCni experimenty a vybrané Cc&asti
S puklinou pro detailni charakterizaci pukliny (napf. SEM analyza vybrusu). Sorp¢ni chovani je
nasledné kvantifikovano pomoci vyhodnoceného parametru sorpéni distribuéni koeficient (Kd),
ktery odrazi schopnost sorpce daného stopovace na pevnou fazi (horninovou matrici, puklinovou
vypln).

Dalsim nezbytnym krokem je urCeni chemismu a sorp¢ni charakteristiky puklinové vypiné. Pukliny
jsou bézné vyplnény napf. jilovymi mineraly, kalcity, chlority aj. sekundarnimi mineraly, jejichz
charakter ¢asto ovliviuje sorpéni vlastnosti studované poruchy.

DalSim vhodnym parametrem je vyhodnoceni kationtové vyménné kapacity horninového materialu
(CEC) a mlze poskytnout relevantni informace o sorpci radionuklidd na granitické horniny, napf.
informace o0 mechanismu sorpce radionuklidd nebo o dominantnich sorbentech ve struktufe
horninové matrice. CEC a obsazeni kationtd na vyménnych mistech je mozné stanovit napf. na
zakladé certifikované metodiky &. j. SUJB/ONRV/15452/2014 (Cervinka, 2014).

Dalsi vhodny parametr je specificky povrch, ktery lze méfit pro jednotlivé frakce horniny a
puklinové vyplné. Méfeni distribuce pért a specifického povrchu je mozné provadét napf. na
pristroji Micromeritics 3Flex a ASAP 2020. Tento typ pfistroje je pfevazné vyuzivan pro méreni
adsorpcni izotermy N> (adsorpCni izoterma — zavislost adsorbovaného mnozZstvi slozky na jejim
tlaku nad pevnou latkou za konstantni teploty). Z této zavislosti se pak ziskava specificky povrch
mezopord pomoci napf. metody BET. Pro méfeni malych povrcha (kolem 1 m? g*) se vyuziva jako
adsorpéni plyn krypton.

DalSi ovlivnéni transportniho procesu je zplsobeno alterovanou horninou na kontaktu poruchové
zény (puklina/hornina), ktera pfispiva k vys$si difuzi roztok( do horninové matrice a tim zvySuje
retardaci stopovace. Pro ziskani difuznich parametrd jsou vyuzivany difuzni experimenty napf. dle
pracovniho postupu UJV PP 2402.03. Stanoveni celkové porovitosti jednotlivych vzorkd je
nezbytné pro vyhodnoceni efektivnich difuznich koeficientll (De). Poérovitost hornin je mozno
studovat celou fadou metod. Jednou z nich je napf. metodika stanoveni pérovitosti metodou
nasyceni vodou a osychani Melnyk a Skeet (1986). Tuto metodiku je mozno vyuzit jako srovnavaci
postup ke klasickému postupu méfeni metodou rtutové porozimetrie (Havlova et al. 2018).
SofistikovanéjSi metoda studia pérového prostoru je napf. pomoci metody C-14 PMMA, ktera
spociva v nasyceni vzorkl polymethylmethakrylatovou pryskyfici, oznacenou C-14 (Voutilainen et
al. 2019). Alterovanou zénu je mozné dale studovat napf. pomoci SEM analyzy (Tachi et al. 2018)
a 3D vizualizace porového prostoru napf. pomoci konfokalni mikroskopie (Zuna et al. 2017).
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Detailni popis stanoveni vSech téchto parametrd a jejich vyhodnoceni je nad ramec této metodiky.
Pouzité postupy a metody je mozné nalézt napf. Klajmon et al. 2017; Zuna et al. 2017; Havlova et
al. 2018. Ziskané parametry a hodnoty jsou nasledné vyuzivany pro optimalizaci a validaci
matematickych modell (viz kap. 2.2.5).

2.1.3.3. Stanoveni koeficientu transmisivity (prato¢nosti)

Pfed finalnim vytvofenim fyzikalniho modelu je ucelné zjistit, do jaké miry je zkoumany vzorek
propustny pro vodu. K tomuto ucelu se pouziva optimalizovana aparatura pro méfeni koeficientu
transmisivity (T). Jeho vysledna hodnota charakterizuje miru schopnosti horninového télesa
propoustét vodu. Vyjadfuje se v m?.s? a je méfitkem vyuZitelnosti zvodnélého kolektoru pro jimani
vody. Koncept vyrobené aparatury vychazi z normy CSN EN I1SO 17892-11 (Cast 11: Stanoveni
propustnosti).

Zminéné zafizeni je tvofeno experimentalni celou (Obr. 8), ve které je napnuta membrana
z butylové pryze, jejiz konce jsou prevleCeny pfes okraje valce. Na valec jsou z obou stran
nasazeny pfiruby, které jsou k sobé stazeny pfes nasazenou membranu zavitovymi tyéemi, ¢imz
dojde k utésnéni valce. Podtlakem, ktery je v komofe vytvofen pomoci pfipojené vyvévy, dojde
k roztazeni membrany, do které je poté mozno jednoduse vlozit horninovy vzorek s puklinou (Obr.
9). Vyvéva je nasledné odpojena, ¢imz dojde k uchyceni vzorku do membrany. Aby nedoslo
k zaskrceni membrany, je nutné pred a za horninovy vzorek vlozit dostate¢né dlouha mezikruzi z
pevného materidlu. Aparatura je poté z obou stran naplnéna vodou. Do komory je pomoci
pfipojené tlakové lahve zaveden stlaeny vzduch. K podstavam aparatury jsou pfipojena
laboratorni Cerpadla (GDS), ktera jsou schopna udrzovat staly tlak vody a zaroven méfit protekly
objem s vysokou pFesnosti a citlivosti. Kompletni aparatura je zobrazena na Obr. 10. Popis
aparatury je uveden ve zpravé Jankovsky et al. (2019).
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Schéma experimentalni cely pro méreni transmisivity

vystupni otvor

horni priruba

stredici krouzek

horni viko

porézni desticka

prstence plaste pryZova membrana

horninovy vzorek

stahovaci sroub

spodni priruba

tlakovaci otvor

vstupni otvor

odni viko

Obr. 8 Technicky nakres experimentalni cely pro méfeni transmisivity
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Obr. 9 Vlevo: pohled do vnitfniho prostoru experimentalni cely s napnutou pryzovou membranou a
porézni desti¢kou, vpravo: experimentalni cela s vlozenych horninovym vzorkem s puklinou

}

Obr. 10 Optimalizovana aparatura pro méreni koeficientu transmisivity v Iaboratorniéh podminkach





2.1.4. Migra€ni experimenty se stabilnimi stopovadci

Stopovaci zkouSky se stabilnimi stopovali se pouzivaji pro optimalizaci nastaveni podminek
experimentu s radionuklidy (napf. koncentrace a mnozstvi stopovace, pritok, odebirané mnozstvi
vzorku, tlakovy gradient aj.).

Optimalizovana laboratorni sestava (Obr. 11) umoZniuje provadét stopovaci testy pfi velice nizkych
pratocich (od 1 ml.hod?). Veskeré rozvody pro pfivod média a stopovaci latky do vzorku jsou
vyrobeny z vysokotlakych hadi¢ek (PEEK) s minimalni sorpci o vnitfnim priméru max. 0,5 mm
(Obr. 12). Dalsi soucasti sestavy je pfesné HPLC Cerpadlo (napf. LCP 5020 od firmy INGOS), ke
kterému je pfipojen Sesticestny ventil s davkovaci smyckou dle zvoleného objemu stopovace
(napf. model C1 od firmy VICI). On-line zaznam tlaku je zajistén tlakovymi €idly (napf. DMP 331 od
firmy JSP) pfipojenymi k méfici ustfedné (napf. MS6R od firmy Comet) a umisténymi na vstupu a
vystupu z fyzikalniho modelu.

Priinikova kfivka koncentrace stopovace je méfena on-line pomoci vhodné kombinované iontové
selektivni elektrody (napf. od firmy THETA 90), ktera je umisténa ve specialné zkonstruované
pruto¢né cele vyznacujici se minimalnim mrtvym objemem (Obr. 12 vpravo). Uvedené elektrody
méfi on-line koncentraci vybranych aniont(i (napf. I, Br) nebo kationtd (napf. Pb?*) na vystupu ze
vzorku a vyjadfuji se v prislusnych jednotkach (mol.I'* nebo mg.It). Experimentalni sestavu Ize pro
odbéry malych objem0 vzorkd a nasledné off-line analyzy vybranych iontd doplnit o sbéra¢ frakci
s trojcestnym ventilem, viz Obr. 11 (napf. FC 203B od firmy GILSON). Koncentrace vybranych
kationtd (mol.I't; napf. Na*, K*, Pb?") je mozné laboratorné stanovovat napi. pomoci atomové
absorpCni spektrometrie (napf. SavantAA od firmy GBC Scientific Equipment) a anionty (napf. CI,
I, Br’) pomoci kapilarni elektroforézy (napf. 7100 CE od firmy Agilent).
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Obr. 12 Vlevo a uprostied: pfipojeni fyzikalniho modelu do méfici sestavy, vpravo: detail pritoéné
cely s redukovanym mrtvym objemem — méfici on-line elektroda (napf. ISE-Pb?*)

2.1.5. Migra€ni experimenty s radionuklidy

Vybér vhodného stopovace (radionuklidu) zavisi na pozadavcich daného typu experimentu (napf.
transport, reakeni transport - sorpce, difuze aj.). Pro simulaci advektivniho transportu v pukliné je
vhodnéjsi pouziti konzervativnich nesorbujicich se stopovact, které simuluji proudéni vody (napf.
HTO ¢&i aniontovych forem RN). Pro studium reaktivniho transportu je mozné pouzit radioizotopt
slabé se sorbujicich (napf. ?2Na, 2*Na, 8°Sr) nebo silné se sorbujicich (napf. *45°Eu, 2*8Pu, 5°Co)
prvkd.

Pro experimenty na horninovych vzorcich je také vyhodné vyuzit kratkodobé radionuklidy (napf.
188Re, 1%6Ho, 8F), pfedevsim s ohledem na opakovatelnost méfeni za stejnych podminek (vymieni
aktivity), produkci RAO (kratkodobé radionuklidy vedou k minimalizaci tvorby RAQO) a moznost
vyuziti vysSich aktivit.

Navrzena experimentalni sestava pro migracni experimenty s radionuklidy vychazi z instrumentace
popsané v predchozi kap. 2.1.4. Optimalizovany sbérac frakci je uzpusobeny pro odbéry vzorku
v definovanych €asovanych intervalech. Pfi pouziti radionuklidu emitujiciho zafeni beta (napf. HTO
- ®H ve formé tritiové vody) se odebrané vzorky po pfidani scintilacniho koktejlu analyzuji pomoci
LSC (kapalinového scintilatniho spektrometru, napf. HIDEX 300 SL od firmy HIDEX Oy).

Pri pouziti radionuklidu emitujiciho zafeni gama (napf. '%Re) jsou odebrané vzorky méreny
pomoci gama c¢itaCe s Nal(Tl) detektorem (napf. Wizard 2480 Automatic Gama Counter).
Namérené vysledky v jednotlivych odbérech jsou vyuZzity pro konstrukci prinikové kfivky, které
mohou byt pouzity nezavisle ¢i kombinovat s on-line zaznamem (napf. pomoci iontové selektivni
elektrody ISE).

Uvedena meéfici sestava muze byt navic doplnéna o multikamerovy detekéni systém umistény na
rotaCnim stolku (Obr. 13 a Obr. 14), ktery byl vyvinut v ramci MPO projektu ,Vyuziti kratkodobych
RAdiostopovacu a vyvoj jejich DEtekénich METod pro popis procesU, ovliviiujicich transport
kontaminantd v zZivotnim prostfedi“ (RADEMET, FV30430). Pfihlaska uzitného vzoru ,Komplexni
systém pro sledovani migrace radionuklidG v horninovém prostfedi“ je na Ufadu primyslového
vlastnictvi vedena pod CcCislem PUV2021-38650. Ten umozhuje on-line detekci migrace
radionuklidu puklinou. Data z méfeni je mozné nasledné zpracovat pomoci 3D rekonstrukéniho
softwaru pro studium rozlozeni aktivit v horninovém vzorku, tj. vizualniho sledovani transportni
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cesty v pukliné. Cely postup méfeni a vyhodnoceni dat je detailné popsan ve zpravé Zuna et al.
(2020).

Obr. 14 Vievo: multikamerovy detekéni systém na rotaénim stolku s usporadanim detektort ve dvou
patrech, vpravo: fixace fyzikalniho modelu béhem migraéniho experimentu

2.2. Méreni a vyhodnoceni vysledkii

2.2.1. Koeficient transmisivity (T)

Pro stanoveni koeficientu transmisivity pukliny je pouzita aparatura, jejiz funkce je popsana v kap.
2.1.3.3. Vysledky méfeni jsou vyuzity pro nastaveni podminek migracniho experimentu a pro
modelovani transportnich procesua (hraniéni podminky).

Postup méfeni a vyhodnoceni dat vychazi z normy CSN EN ISO 17892-11. Pomoci dvojice
Cerpadel je nastaven optimalni hydraulicky spad, ktery je pro kazdy horninovy vzorek unikatni a
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uzce souvisi s mirou rozevieni pukliny. Tlak vzduchu v komofe musi byt dostatecné velky na to,
aby nedochazelo k podtékani tlakové vody mezi membranou a méfenym vzorkem. Béhem
experimentu jsou prabézné v ¢ase pomoci softwaru GDSLAB zaznamenavany hodnoty objemu
vody v obou Cerpadlech a tlak vody pfed a za experimentalni celou (Tab. 1). llustrativni grafické
znazornéni vyvoje objemu v zasobnicich ¢erpadel GDS na vstupu a vystupu z experimentalni cely
je uvedeno na Obr. 15.

Pfi vyhodnocovani zméfenych dat je nutné sledovat tvar vstupni a vystupni kfivky, které jsou
béhem experimentu vynaseny do grafu softwarem GDSLAB. Pro vypoclet se pouziva pouze
linearni ¢ast grafu (Obr. 16). Na Obr. 17 je uveden vyc€et hodnot, které jsou nutné pro stanoveni
koeficientu transmisivity pukliny, pfipadné souvisejici hodnoty jejiho rozevreni.

Tab. 1 Priklad vyvoje objemu v zasobnich ¢erpadel GDS pomoci softwaru GDSLAB pfi nastaveném
tlakovém gradientu béhem méreni transmisivity

Cas od zahajeni|Tlak na vystupu | Objem na vystupu| Tlak na vstupu|Objem na vstupu
testu (s) (kPa) (mm3) (kPa) (mm3)
0 0 14 74 12
300 0 181 74 103
600 0 336 74 204
900 0 440 75 287
1200 0 568 74 385
1500 0 676 74 470
1800 0 789 74 572
2100 0 902 75 655
2400 0 992 74 735
2700 0 1076 75 797
3000 0 1154 75 856
3300 0 1236 75 915
3600 0 1317 74 965
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Vyvoj objemu v zasobnicich ¢erpadel
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Obr. 15 llustrativni grafické znazornéni vyvoje objemu v zasobnicich ¢erpadel GDS na vstupu a
vystupu z experimentalni cely

PR . ¥ . Lo wz
Vyvoj objemu v ase, linearni éast grafu
140000.00
120000.00
y =0.2555x+ 5819.8
R?=0.9998
100000.00
o 80000.00 / /
[3
£ y=0.1887x+ 3431
] R? = 0.9997
g
60000.00 /
40000.00
m—\lystupni objem
sm/stupni objem
20000.00 —
— Linedrni (Vystupni objem)
—— Linedrni (Vstupni objem)
0.00
0.00 50000.00 100000.00 150000.00 200000.00 250000.00 300000.00 350000.00 400000.00 450000.00 500000.00
Cas (s)

Obr. 16 Linearni €ast grafu vyvoje objemu ve vstupnim a vystupnim éerpadle GDS
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Transmisivita pukliny T (m2.s) se vypocita podle vztahu:
_QxH
CLxl

kde Q je pratok vody vzorkem (md.s1), H je rozdil tlakovych vysek vody pfed a za vzorkem (m), L je délka
pukliny (m), | je ,tétiva“ pukliny (m).

Z namérenych hodnot Ize stanovit také odpovidajici rozevieni pukliny h (m), a to podle vztahu:

1
h—(lZXQXLX“f
" \gxHxlxp

kde u je dynamicka viskozita vody (N.s.m2), g je tihové zrychleni (m.s?), p je hustota vody (kg.m-3).

na vstupu pramér na vystupu
Mnoistvi proteklé vody AV 30772 mm?® 36196.28 mm’ 41621 mm®
Casovy interval At 162900 s
Pratok Q 1.89E-10 m?.st 2.222E-10 ;P 5t 2.555E-10 m* s
Rozdil vstupniho a wystupniho tlaku 75 kPa
Rozdil tlakowych wysek H 7.65 m
Délka pukliny L 0.0895 m
Tétiva pukliny | 0.0715 m
Teplota provadéni zkousky T 21 °C
Dynamickd viskozita vody ppfi T 9.775E-04 N.s.m >
Hustota vody p pii T 998.0 kg.m™
Rozevfeni pukliny h 3.33E-06 m 3.52E-06 m 3.69E-06 m
Transmisivita T 3.09E-11 st 3.64E-11 ;2 st 4.18E-11 m?.s*
MNejistota mé&feni 5.4E-12

Obr. 17 Vy¢€et vstupnich hodnot potrebnych pro stanoveni koeficientu transmisivity
Priklady vyslednych hodnot transmisivity a odpovidajiciho rozevfeni pukliny zkoumanych vzorkud
jsou uvedeny v Tab. 2. Nejistota méfeni odpovida rozdilu primérné hodnoty transmisivity a

hodnoty spoctené ze vstupni nebo vystupni kfivky.

Tab. 2 Priklad vyslednych hodnoty transmisivity a rozevieni pukliny zkoumanych vzorku

vzorek transmisivita (m?.s%) nejistota méreni rozevieni pukliny (mm)
FM-1 3.24E-08 3.78E-10 3.38E-02
FM-2 3.64E-11 5.40E-12 3.52E-03
FM-3 2.69E-12 9.10E-14 1.46E-03

N
(6]






2.2.2. Pranikové experimenty se stabilnimi stopovaci

Davkovani stopovace pfi migracnich experimentech je typicky zajisténo pomoci HPLC Cerpadla
s pripojenym ventilem s davkovaci smyc¢kou pozadovaného objemu. Pfed provedenim samotnych
experimenty s radionuklidy, se nejprve uskute¢ni testy se stabilnimi stopovacli pro optimalni
nastaveni okolnich parametrd (optimalni pritok, davkovaci objem, tlakové poméry,
koncentrace/aktivita stopovace, objem a €as trvani injektaze, €as proplachovani aj.). Pro kontrolu
bilance je vhodné pfesné méfeni (vazeni) objemu roztoku na vstupu a vystupu z experimentu.
V pribéhu testu se do Ustfedny zaznamenava tlak na vstupu a vystupu, pritok, on-line pranikova
kfivka koncentrace stopovace (napf. I, Br, Pb?") a muaze byt téZ provadén odbér vzorkd na
vystupu pomoci naprogramovaného sbérace frakci.

Dulezita je frekvence vzorkovani, aby byla vysledna prinikova kfivka dostateCné reprezentativni.
PFi nedostatecné frekvenci maze totiz dojit k chybé, kterou je napf. tzv. aliasing, v prekladu chyba
ve vzorkovani. Programovatelny sbéra¢ frakci umoznuje optimalizovat odbéry v zavislosti na
pribéhu prinikové kfivky (napf. objemy odebraného vzorku, frekvence odbéru - rizné ¢asy odbéru
v zavislosti na rychlosti narGstu koncentrace stopovace tj. rychleji v nastupni ¢asti piku naopak
pomaleji pfi kone¢né fazi proplachu).

Priklady vystupnich prunikovych kfivek (BTC) spolec¢né s pribéhem tlaka (vstup/vystup) ze
stopovacich experimentl pfi rznych prutocich jsou zobrazeny na Obr. 18 a Obr. 19. Pfi bézné
aplikovaném minimalnim pratoku pfi stopovacich experimentech (1 ml.hod?) dosahuje tlak na
vstupu do vzorku cca 30 mbar a na vystupu cca 10 mbar. Pfi maximalnim pouzitém pratoku
(0,5 ml.min't) dosahuje tlak na vstupu cca 300 mbar a na vystupu cca 20 mbar.

Neaktivni stopovaci test s 0,01M KBr_pratok 0,1 ml/min_sbéraé
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Obr. 18 Ukazka prubéhu prinikové kiivky z neaktivniho stopovaciho testu (KBr; mol.I'Y) pFi pratoku
0,1 ml.mint
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Neaktivni stopovaci test s 0,01M KI_pritok 0,017ml/min_ISE
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Obr. 19 Ukazka prubéhu prinikové kiivky z neaktivniho testu (KI; mol.I"Y) pFi pratoku 0,017 ml.min*

2.2.3. Prunikové experimenty s radioaktivnimi stopovaci

Nastaveni parametrl experimentu (napf. davkovana aktivita zdroje, davkovany objem, doba
injektaze, pratok, frekvence sbéru a objem vzork(, doba proplachu aj.) je provedeno na zakladé
vysledkd méfeni se stabilnimi stopovadi (viz kap. 2.2.2).

Pro aktivni migra¢ni experimenty jsou do pukliny pomoci davkovaciho ventilu injektovany roztoky
vybranych radionuklidi (napf. '®Re, %°Ho, °H, *). Pro fedéni zdrojovych roztokd se pouZziva
napf. synteticka podzemni voda, pfirodni podzemni voda nebo demineralizovana voda (Cervinka a
Gondolli 2016). Objemova aktivita injektovaného stopovale zavisi na ucelu provadéného
experimentu. V pfipadé, ze vystupem méfeni je pouze prunikova kfivka, tak dostateCna objemova
aktivita injektovaného stopovace je cca 1 MBqg.ml. Za predpokladu, Ze je souc¢asti méreni téz on-
line vizualizace C&asoprostorového Sifeni radioaktivniho stopovace puklinou, tak se vstupni
objemova aktivita pohybuje v fadu X00 MBq.ml* (zvy$ena aktivita je nutna z diivodu atenuace
zareni pfi prostupu horninou). Na vystupu jsou vzorky odebirany v pravidelnych Casovych
intervalech pomoci sbérace frakci. Sou¢asné je zméfena aktivita zdroje Ao (poCatecni aktivita).
Odebrané vzorky pro off-line stanoveni aktivity jsou analyzovany podle druhu emitujiciho zafeni na
LSC (beta zafi¢, + pfidavek scintilaéniho koktejlu) nebo gama counteru (gama zafic).

Vysledna prunikova kfivka aktivity stopovaci latky je vyjadfena v pfisludnych jednotkach (cpm nebo
Bg.ml?). Vhodnou formou vyjadreni vysledkti méfeni je pomér naméfené aktivity ve vzorcich /
pocatecni aktivité zdroje (A/Ag), viz Obr. 20. Na zakladé injektované aktivity a méfeni proteklé
aktivity na vystupu je spoctena celkova bilance, ktera mize byt ovlivnéna procesy retardace (viz
kap. 2.2.4).
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Pro on-line méfeni a 3D vizualizaci asoprostorového Sifeni radionuklidu puklinou je mozné vyuzit
napf. GeoPET (Kulenkampff et al. 2008, 2016, 2018), SPECT (Zoul et al. 2019) nebo komplexni
systém pro sledovani migrace radionuklidd v horninovém prostfedi PUV2021-38650 (Zuna et al.
2021). U dynamickych experimentu je nutné sladit aktivitu zdroje, rychlost prutoku s ¢asem
snimani obrazu a poétem projekci. BEhem dynamickych experimentl je sou¢asné provadén odbér
vzorku na vystupu, popf. zajistén on-line monitoring, pro vypocet celkové bilance experimentu.

Po provedenych dynamickych experimentech je nasledné mozné studovat sorpci daného
radionuklidu v pukliné (statické experimenty) s 3D rekonstrukci obrazu (Zuna et al. 2021; Zoul et
al. 2019).

V prabéhu stopovaci zkousky byl vyuzit multikamerovy systém, ktery umozriuje vytvorit prstenec s
maximalné 12 kamerami na patro. Pro vypocet prostorového rozloZeni aktivity je zapotfebi
minimalné 24 projekci. Postupy méfeni a hodnoceni vysledkul jsou uvedeny ve zpravé Zuna et al.
(2021).

Pro ilustraci je na Obr. 21 uvedeno zobrazeni vyvoje méfeni detektory Timepix3 v Case, kde je
patrny pranik ¥Re horninovym vzorkem. Zobrazovanym parametrem je pocet pulz(i na pixel. Pfed
samotnym meéfeni je provedena kalibrace na umélé pukliné ve statickém médu. Pfiklad 3D
rekonstruované pukliny z experimentalné naméfrenych dat je uveden na Obr. 22. Z jejiho pribéhu
Ize usuzovat, zda na studovaném vzorku s puklinou dochazi k migraci radionuklidu v ramci jejiho
celého povrchu, nebo je pfednostné vazana na pratocné kanaly s relativné vy$Sim rozevienim
(channeling). Tuto informaci Ize nasledné pouzit pfi zpfesnéni vytvareného modelu.

PVP1_188Re
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0.6 ]
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0.4
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® A (cpm)

0.2 —— 2 per. klouzavého praméru (A_(cpm))
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0 =
0:00:00 0:28:48 0:57:36 1:26:24 1:55:12 2:24:00 2:52:48

Obr. 20 Ukazka prabéhu prinikové kiivky '®Re na vystupu ze vzorku s pfirozenou puklinou
vyjadiena v jednotkach A/A,
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Obr. 21 llustrativni obrazek vyvoje priniku '®8Re horninovym vzorkem v éase pod Ghlem 0

Vyhodnoceni 3D prostorové distribuce v horninovém vzorku je provadéno napf. pomoci 3D
rekonstrukéniho softwaru, ktery umoznuje ziskat 3D rekonstrukci rozlozeni aktivity v horninovych
vzorcich. Software byl vytvoren jako multiplatformni graficka aplikace v jazyce Python. Pro vypodty
objem0 vyuziva implementaci rekonstrukéni metody SIRT (The simultaneous iterations
reconstruction technique) v knihovné ASTRA. Rekonstrukéni metoda byla vybrana na zakladé
poznatkl ziskanych béhem feseni projektu. Knihovna ASTRA podporuje distribuované vypocty na
grafické karté NVIDIA s pouzitim technologie CUDA (Zuna et al. 2021).
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Obr. 22 Pfiklad 3D rekonstrukce pukliny ziskané pfi dynamickém experimentu s prinikem %8Re (dole
zobrazeny rezy X,Y,Z).

2.2.4. Vyhodnoceni dat ze stopovacich experiment

Po ukonc&eni stopovaci zkouSky jsou ziskana data vyhodnocena. Pfi kvantitativni zkouSce je
hlavnim vysledkem pranikova kfivka. Na Obr. 23 je idealni pranikova kfivka. Z ni je mozné ziskat
udaje o postupovych Casech, koncentraci a navratnosti stopovace (vysvétleni pojmu viz dale
Vv textu).
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Obr. 23 Idealni prinikova kfivka. t1: ¢as prvniho objeveni stopovace, t,: €as maximalni koncentrace,
t(R/2): cas, kdy prosla polovina mnozstvi stopovace (Goldscheider, 2008).

Z tvaru prlnikové kfivky (Obr. 24) Ize ziskat dalSi parametry, které charakterizuji prostfedi mezi
mistem injektaze a mistem sledovani/odbéru. Dale Ize pfi kvantitativnich zkouskach spoditat napr.
rychlosti proudéni, objem systému, omoceny profil, miru rozptylu a zfedéni stopovace, Sifeni
mraku stopovace, disperzivitu a dalsi (Field 2002; Smart 1988; Kass et al. 1998; Goldscheider
2008).
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Obr. 24 Prinikova krivka stopovaci zkousky (zjednoduseno podle Fielda (2002))
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KFivka vyjadfuje prib&h koncentrace stopovaci latky v ¢ase na jednom méfeném bodé. V pfipadé
pouziti radioaktivnich stopovacl je nejprve nutné povést korekci na polo¢as rozpadu daného
radionuklidu (Knoll 2000).

V grafu je na ¢asové ose naznaceno odecitani jednotlivych ¢asovych useku: T, je €asovy usek od
injektaze po prvni objeveni stopovaCe v misté sledovani, Tp je Casovy uUsek po maximalni
koncentraci (Cp), t, je €as od prvniho objeveni po maximalni koncentraci, Tq je ¢as od prvniho
objeveni stopovade po vyznéni koncentrace, Tc (stfedni doba zdrzeni) definuje ¢asovy usek od

v ovew

injektaze po tézisté prinikové kfivky a vypocte se podle vztahu:

th 0)Q(t)dt

T, =2
j C()Q(t)dt

kde C odpovida koncentraci stopovace, Q vydatnosti vody/pritok

T+ je €as od injektaZze po vyznéni koncentrace. Na rozdil od predchozich je tento ¢as obtizné urcit,
protoze koncentrace stopovace se po maximalni koncentraci obvykle asymptoticky blizi pozadi a
tento parametr je tak silné ovlivnén presnosti méfeni stopovace nad Urovni pozadové koncentrace.
Pfima migracni vzdalenost xs je vzdalenost mezi body injektaZe a sledovani.

Maximalni rychlost stopovace v, se ziska vydélenim migracni vzdalenosti a €asu prvniho objeveni.
Stredni rychlost stopovace vc je rovna podilu migraéni vzdalenosti xs a stfedni doby zdrzeni Tc:

“x.
| ~>COQ(dt

_0
Ve =

TC(t)Q(t)dt

Pecletovo Cislo Pe se stanovi podle vztahu:

VX
p=—"3
DX,

Pecletovo Cislo vyjadfuje miru relativniho pfispévku mechanické disperze a difuze na transport
rozpu$téné latky ve srovnani s transportem v ramci advekce.

Pe<0,4 pfi transportu prevlada difuze a disperze.
P.0,4-6,0 prechod difuze a advekce.
Pe>6,0 pfi transportu previada advekce stopovace.

Navratnost stopovace je podil celkového zachyceného mnozstvi stopovace a mnozstvi, které bylo
do systému injektovano. V pfipadé zachyceni veSkerého injektovaného stopovace je navratnost
100 %, ale v redlnych pfipadech byva tato hodnota nizSi. Nizké hodnoty navratnosti stopovace
indikuji bud nekonzervativni chovani stopovace, nebo skute€nost, Zze stopova¢ proudil i mimo
sledované profily.
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Naméfena data jsou zpracovana vztaZzenim k pocateCni injektované koncentraci/aktivité, coz
umoziuje srovnavani s jinymi experimenty, at' s radioaktivnimi (po prepoctu na poloCas pfemény
k Casu injektaze) Ci stabilnimi stopovaci. Pocate¢ni injektovana koncentrace/aktivita (CO/AQ) je
meéfena nejméné v Sesti replikach. Méfeni aktivnich roztokl a vyhodnoceni jsou v zavislosti na
méfeném radionuklidu provadéna dle norem napf. ISO 9698:2019, ISO 11929-1:2019, Knoll 2000.
Nejistota vstupni koncentrace/aktivity je ur€ena pomoci 95% intervalu spolehlivosti. Z rozboru
nejistot veli¢in vstupujicich do méreni koncentrace/aktivity stopovace na vystupu (napf. hmotnost,
objem apod.) bylo zjisténo, ze nejvétsi prispévek predstavuje stanoveni koncentrace/aktivity
stopovace. Nejistoty stanoveni koncentrace/aktivity vyplyvaji z pouZzité metody (napf. AAS, gama
counter) a jsou stanoveny jako kombinované nejistoty (QUAM:2012.P1; JCGM 100:2008).

Pro stanoveni T, Casového useku od injektaZe po prvni objeveni stopovaCe v misté sledovani,
jsou zohlednény meze detekce a stanovitelnosti. Pro urCeni ¢asu T, a Tq je vyuzita hodnota meze
stanovitelnosti Lo, ktera neni definovana statisticky, ale konvenéné jako hodnota obsahu slozky
(koncentrace analytu), pfi které je nejistota stanoveni vyjadifena jako relativni smérodatna odchylka
rovna predem urCené hodnoté (doporuceni IUPAC 10 %). Pak plati Lo = kq.oq, kde Lg je mez
stanovitelnosti, ko je koeficient, jehoZz pfevracena hodnota je rovna zvolené hodnoté relativni
smérodatné odchylky tedy nejCastéji ko = 10 a og je smérodatna odchylka v bodé meze
stanovitelnosti. Pro data s normalni distribuci a s konstantnim rozptylem je smérodatna odchylka v
bodé meze stanovitelnosti rovna smérodatné odchylce slepého pokusu oo = og a hodnota meze
stanovitelnosti je pak zhruba trojnasobkem hodnoty meze detekce (dle metodiky Eurachem 2011,
DIN 32645:2008).

Stanoveni meze detekce vychazejici ze smérodatné odchylky vysledki méfeni slepého
vzorku/blanku je nejCastéji pouzivanym postupem. Jako slepy vzorek uvazujeme zdrojovy roztok
pouzity pro prunikovy experiment bez pfidavku stopovaci latky (blank). Pro vypocet meze detekce
ymp ze smérodatné odchylky méfeni slepého vzorku/blanku so se uziva napf. konvence
rozpracovana Kaiserem v minulém stoleti a pouzivana zejména v oblasti spektroskopickych
metod, tedy: yup = yo + 3.S0. Mez detekce je vypocitana jako souéet primérného signalu slepého
vzorku (yo) a trojnasobku smérodatné odchylky slepého pokusu (so). Tento zplsob zabezpedi pro
jednotlivé méfeni odliSeni vzorku od slepého pokusu (blanku) s 99,9% pravdépodobnosti
(Eurachem 2011; JCGM 100:2008). Specifické vypocty detekénich limitu jsou provadény dle normy
ISO 11929.

2.2.5. Matematické modelovani

VysSe uvedené transportni parametry, stanovené na zakladé experimentl v laboratornim méfitku
na vzorcich orozmérech vfadu jednotek centimetri nemaji pfimou analogii v parametrech
pouzivanych v ramci klasickych hydrogeologickych uloh. Proto je tfeba data naméfena v ramci
stopovacich experimentll pouzit jako vstupy pro modelové vyhodnoceni. To je realizovano za
pouziti rdznych softwarovych nastroju (napf. Modflow-MT3D, Flow123d) pomoci kterych jsou
stanoveny hodnoty transportnich parametr( aplikovatelnych v dalSich ulohach.

w
w





Vystupy modelového vyhodnoceni experimentl ve formé parametrd puklinového prostfedi Ize pro
zjednodus$eni rozdélit do tfi vzajemné provazanych zakladnich oblasti:

Stanoveni rozevieni pukliny na zakladé CT dat. Pro stanoveni rozevieni pukliny a
vytvoreni jejiho geometrického modelu je nutné provést charakterizaci horninového vzorku
pomoci rentgenové vypocetni mikrotomografie (viz kap. 2.1.3.1). Pro transformaci
méfenych CT dat do modelové sité je tfeba fady dilCich kroku, které jsou popsany
podrobné ve zpravé Jankovsky et al. (2020) a proto bude dale uveden pouze struény
koncept. Vstupni hodnoty modelu pfirozené pukliny jsou tvofeny voxely charakterizovanymi
polohou a specifickou hodnotou absorbance (vyjadiené v datech jako CT ¢islo). U té
prfedpokladame linearni zavislost na mnozstvi zareni pohlcujici hmoty (tedy horniny Ci
vyplIné pukliny) v prostoru daného voxelu. Kontinualni distribuce hodnot absorbance napfic¢
vzorkem ipuklinou ve spojitosti s drovni Sumu vSak neumoznuje pfimé stanoveni
absolutnich hodnot poérovitosti a v dusledku ani efektivniho rozevreni pukliny. Kalibrace
hydraulickych a transportnich parametri pfirozené pukliny (jak jsou prezentovany dale),
spociva v nalezeni intervalu hodnot absorbance (CTmin; CTmax), kterému je pfifazena 100%,
resp. nulova porovitost modelovych bunék. Z kalibracniho intervalu pak lze (za ucelem
kvantifikace modelovych parametr() zpétné vypocitat pfislusné primérné rozevreni
pukliny.

Parametry popisujici tlakové pole — advekéni slozka proudéni. Jako vstupni hodnoty
slouzi (mimo podkladovych CT dat) hodnoty tlaku méfené pomoci tlakovych Cidel. Ta jsou
osazena V bezprostfedni vzdalenosti od vstupu a vystupu ze vzorku, aby byla
minimalizovana tlakova ztrata v zafizeni méfici aparatury a umoznuji stanoveni tlakového
gradientu mezi sondami, respektive jeho extrapolaci na prostor posuzovaného vzorku (viz
kap. 2.2.2). Podstata kalibrace hydraulického modelu spociva v minimalizaci rozdilu
mérfeného a modelového pritoku pfi znamém gradientu tlakového pole ve vzorku. Toho je
dosazeno variaci transmisivity modelu, odvozené z rozevieni pukliny definované intervalem
(CTmin nydro; CTmax hydro). Vlastni transmisivita je z kalibrovaného rozevieni pukliny
stanovena na zakladé lokalniho kubického zakona (LCL):
_ Wpge?

12u
kde W je Sitka elementu [m], p hustota tekutiny [kg.m3], e rozevrieni pukliny [m] a u viskozita tekutiny
[kg-m1-s].

Takto zjisténou hodnotu transmisivity (resp. rozevieni) pukliny fyzikalniho modelu Ize
nasledné srovnat s experimentalnim stanovenim transmisivity popsané v kap. 2.1.3.3.

Transportni parametry. Rychlost Sifeni stopovace (resp. kontaminace) simulovanym
vzorkem je nepfimo umérna modelové porovitosti. Jeji prostorova distribuce a absolutni
hodnoty v modelové reprezentaci pfirozené pukliny je udana prepo¢tem méfenych hodnot
absorbance pomoci kalibracniho intervalu. Vychozim kalibraénim kritériem pro transportni
simulace bylo dosaZeni co nejvyssi shody mezi modelovou a mé&fenou prunikovou kfivkou
stopovace na odtoku. Vzhledem k vypocetni narocnosti byla nejvyssi vaha pfifazena €asu
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dotoku maximalni koncentrace k vystupni sondé, kterou tak Ize povazovat za primarni
kalibra¢ni kritérium. DalSim transportnim parametrem, jenz lze hodnotit na zakladé
srovnani celkového tvaru a amplitudy simulovanych a méfenych prinikovych kfivek, je
hodnota hydrodynamické disperze, ktera je ovlivnéna charakterem horninového vzorku
(napf. mineralogické slozeni matrice, puklinové vyplné, stupném naruseni alterované zény,
difuznimi parametry). Pro optimalni kalibraci modelu je vhodné pouzit redlné vysledky
ziskané pfi kompletni charakterizaci horninového vzorku (viz kap. 2.1.3.2).

Celkové Ize konstatovat, ze vyhodnoceni experimenti pomoci modelovych nastroji umoznuje
identifikaci problematickych oblasti v realizaci aktivnich migra¢nich experimentll, coz umozriuje
jejich nasledné feSeni. DalSim nenahraditelnym vystupem matematickych simulaci je kvantifikace
parametrll specifickych pro jednotlivé vzorky (jako tfeba hodnota rozevieni pukliny, pfipadné
disperzni koeficient). Stavajici modelové vysledky Ize rovnéz pouzit pro predikci chovani dalSich
vzorku, v pfipadé znalosti jejich zakladnich parametru.

w
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3. Srovnani novosti postup

V minulosti byly transportni procesy fizené advekci studovany na pfirozenych puklinach
v laboratornim prostfedi za fizenych podminek pouze v zahraniénich pracich, napf. Missana et al.
(2008), Vilks a Baik (2001) a Huber et al. (2012, 2013), Stoll et al. (2016), Zakhnini et al. (2013),
Kulenkampff et al. (2016), Poteri a Holtta (2005), Vandergraaf et al. (1996, 1997), Park et al.
(1997) a Schafer et al. (2004), nikdy vS8ak na vzorcich pfirozené pukliny pochazejici z Ceské
provenience. Pokud bychom tedy chtéli pouzit data z téchto experimentl, vzdy by bylo nutno
prihlédnout k tomu, ze jde o transpozici dat pro jiné horniny a porovnat, nakolik je tato hornina a
podminky experimentu podobné krystalickym horninam z Ceského masivu. Postupy instrumentace
a aplikace pfirozenych a radioaktivnich stopovacl nebyly na vzorcich horninovych jader
s prirozenou puklinou z Ceského masivu aplikovany.

Prezentovana metodika, zahrnujici charakterizaci vzorku, jeho pfipravu pro experimentalni
sestavu, instrumentaci, méfeni propustnosti, neaktivni stopovaci experiment pro optimalizaci
experimentu, aktivni experiment, méfeni priniku stopovate a vyhodnoceni, predstavuje prvni
uceleny koncept sledovani migrace potencialnich kontaminant( v puklinovém prostfedi pro vzorky
lokalnich hornin.

Detailni charakterizace vzork( (napf. pomoci pCT, mineralogie, sorpCni parametry, difuzni
parametry aj.) a optimalizované migracni experimenty s radionuklidy jasné definuji okrajové
podminky pro transportni modely. Definované podminky nasledné umoznuji provadét napf.
srovnavaci experimenty s rlznych stopovaci (t6zké kovy, RN, nanocastice) a studium rlznych
vlivi na jejich transport (napf. vliv stopovace, jeho formu, koncentraci, vliv pritoku, tlakového
gradientu apod.).

Experimentalni sestava umoznuje vyuzit jak stabilni stopovace (napf. I, Br, CI), tak i radioaktivni
stopovace, které svym pouzitim pfiblizuji experimentalni vysledky realné situaci migrace
radioaktivnich kontaminantt v horninovém prostiedi.

Instrumentace systému umoznuje soucasné automatizovany odbér vzorkd pro off-line méreni
radioaktivnich vzorkl, kterym je tak zajiSténa optimalizace radiacni bezpec€nosti pfi experimentu
a vylou¢eni kontaminace pfitomnych pracovniku.

Nevyhodou daného typu experimentu je, ze pfi pouziti dlouhodobych sorbujicich se radionuklid(
(napf. B¥’Cs, ®Sr, %2Eu) dojde k dlouhodobé kontaminaci vzorku, ktery pak nelze pouzit pro
nasledné experimenty a se kterym je pak nutno nakladat jako s radioaktivnim odpadem. Je tedy
nutno dobfe planovat sekvenci experimentalni testd na jedné pukling, pfipadné pouzit kratkodobé
analogy zvolenych radionuklidd. Pro experimenty Ize pouzit kratkodobé radionuklidy (napf. %8Re,
166Hp), vyrobené v experimentalnim reaktoru LV -15 (pfipravené v ramci projektu MPO TRIO
FV30430), které se ukazuji jako velmi pfinosné pro studium transportnich parametri puklinovych
systému, predevSim s ohledem na jejich energie a kratké polo¢asy rozpadu. Soucasné dochazi
k omezeni produkce RAO.

Vyuziti novych metodik napf. detekéniho systému na bazi minidetektord (miniaturizované
spektralni kamery MiniPIX TPX3), umozZnuje studium transportu v prostoru a naslednou 3D
rekonstrukci pro vizualizaci Sifeni stopovacl v puklinovych systémech. Soucasné je také mozné
studovat sorpCni vlastnosti pfimo v puklinové zéné, ¢imz se vice pfiblizujeme redlnym podminkam
v pfirozeném prostiedi s moznosti aplikace modelovani reaktivniho transportu.
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Vyuziti metodiky pfispéje vyznamnym zpusobem k popisu procesu, které mohou pfispét k popisu
a predikci migrace kontaminantl ze zdroje kontaminace, k vyhodnoceni jeho dopadu na ¢lovéka
a zivotni prostfedi a k planovani napravnych opatfeni, které povedou ke snizeni jejich mnozstvi
(zde za predpokladu, ze zakladnim transportnim médiem je podzemni voda). Vyznamna je
moznost pouziti pro lokalni horninové materidly, jejichz pouziti pak pfedstavuje vyraznéjSi
prispévek k realistické reprezentaci systému.
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4. Popis uplatnéni metodiky

Vypracovana metodika je urCena pro pracovisté specializujici se na migrace radionuklidd
v horninovém prostfedi. Odbér pfirozené pukliny z horninového masivu je technicky slozity (nebot
dochazi ¢asto k rozpadu pukliny) a tedy studium pfirozenych puklin je v zahranici, a pfedevSim na
uzemi CR, doposud omezené. Vypracované postupy umozfiuji charakterizaci pukliny, jejich
pfipravu, testovani a v neposledni fadé vyuziti vyvinutych pfistupld pro modelovani transportu pro
lokalni vzorky hornin. Na zakladé modelovych pfistupl je ¢aste€né mozné predikovat budouci
chovani RN puklinovych systémech.

Metodiku je tedy mozné vyuzit pro dalSi studium transportnich parametri pfirozenych puklin za
jasné definovanych podminek. To umozni porovnani riznych typu puklin v zavislosti napf. na
mineralogickém slozZeni pukliny a jeji vyplné, charakteru puklin — drsnost, zakfiveni, povrch. Data
budou nasledné vyuzita pro definovani vstupnich parametrd do modeld hodnoceni dopadu
migrace kontaminantl na ¢lovéka (napf. pro vyvoj hlubinného ulozisté vyhorelého jaderného paliva
nebo sledovani starych ekologickych zatézi s pfirozenymi radionuklidy).

Metodika dava prostor pro studium dalSich vlivi jako je napf. channeling, sorpce na vybrané
puklinové materialy, upscaling aj.

DalSi uplatnéni metodik a vypracovanych postupt je v budoucnu pouzitelné i pro testovani postupt
transportnich experimentd v pfirozeném horninovém prostfedi v in-situ podminkach, tj. pro pfenos
do realného méfitka horninového masivu.
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