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Cuvant inainte

Prezenta lucrare este rodul mai muitor ani de documentare, studiu si experimente,
prin intermediul cdrora am incercat sa descriu fenomenele naturale care se produc in
haldele de steril rezultate in urma procesului de exploatare miniera din zonele uranifere.
Aceste fenomene fizico-chimice si de transport ale radionuclizilor naturali, in aparenta trec
neobservate, pe termen lung ele pot avea un impact deosebit asupra mediului.
Experimentul meu a durat 3 ani iar informatiile acumulate au stat la baza unor predictii
efectuate pentru un interval de timp mult mai indelungat. De asemenea, am evidentiat
prin intermediul modelelor matematice aplicate, rolul important pe care il are argila in
stoparea fenomenului de transport si migrare a radionuclizilor. Eroarea obtinutd intre
studiul teoretic si experimentul practic realizat in laborator a condus la ideea ca predictia
obtinuta este realista.

Intregul meu demers stiintific si de cercetare a beneficiat de sustinerea colegilor
mei din Compartimentul de Igiena Radiatiilor din cadrul Institutului de Sanatate Publica
Timisoara unde lucrez si in special de sprijinul doamnei Dr. MIHAELA NODITI si a domnului
Dr. Fiz. LASZLO TORO, cu ajutorul carora m-am format ca specialist in domeniul
radioprotectiei si am reusit sa finalizez aceasta lucrare.

Alaturi de mine, pe parcursul etapelor obtinerii acestui titlu stiintific, adevarate
Jfurci caudine” materializate in examene si referate intermediare, dar mai ales in
structurarea finald a lucrarii, a fost conducdtorul meu stiintific, distinsa doamna Prof. Dr.
Ing. DELIA PERJU de la Universitatea ,Politehnica” din Timisoara.

Comisia de jurizare a tezei mele, formata din: presedinte Prof. Dr. Ing. LUCIAN
RUSNAC, Decanul Facultatii de Chimie Industriala si Ingineria Mediului din Timisoara, si
membrii: doamna Prof. Dr. Ing. JINESCU GHEORGHITA de la Universitatea ,Politehnica”
din Bucuregti, domnul Prof. Dr. Ing. SERBAN AGACHI de la Universitatea ,Babes Bolyai”
din Cluj-Napoca si domnul Conf. Dr. Ing. PETRU NEGREA de la Universitatea , Politehnica”
din Timisoara, a avut de a face cu o lucrare care se cuprinde intr-un mod putin diferit in
rutina tezelor de doctorat. Au acceptat fiecare pe rand aceastda provocare, mi-au facut
observatii constructive si binevenite in asa fel incat lucrarea sa fie si mai bine pus3 in
valoare.

Nu in ultimul rénd, am fost incurajata, determinat3 si sustinutd in momentele de
impas de catre familiile reunite Pomoje-Marcu si Brandsch.

Imi exprim in acest fel intreaga mea consideratie, respect si stima ce v-o port, va

aduc multumire tuturor si fiecaruia in parte. M-ati ajutat s3-mi iau o piatra de pe inima si
sa invat multe lucruri nespuse.

Timisoara mai 2007- Mihaela Bragea
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Rezumat:

Volumele mari de deseuri radioactive de activitate joasa, rezultate
in urma activitatilor de cercetare si exploatare uranifera, au fost depozitate
in halde de minereu si steril. Chiar dacé pe termen scurt, pericolul acestora
pentru sdndtatea mediului si a omului pare a fi mic, o serie de studii
efectuate n acest sens incep sd dea de gandit. Unele elemente pot
prezenta o capacitate mare de migrare raportatd la valorile observate in
cazul rocii steril. Interactiunile hidrogeochimice care controleaza migrarea
in mediu a deseurilor uranifere din halda de steril, sunt complexe si cu
multe zone neelucidate. Din cauza varietatii hidrologice si factorilor
climaterici existenti intr-o anumita zond, fiecare haldad trebuie tratatd
individual.

Tema lucrarii se inscrie in aceastd directie, aducandu-si contributii
la evaluarea riscului unui depozit de suprafata relativ la efectele
contaminantilor asupra mediului cu ajutorul unor modele matematice
statistice, la optimizarea si imbunatatirea performantelor metodologiilor de
investigare a principalilor radionuclizi implicati in procesele de dispersie din
interiorul haldelor de steril precum si efectul utilizarii argilei ca strat
izolator.
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1. INTRODUCERE. OBIECTIVELE LUCRARII

Protectia mediului inconjurdtor impotriva poluarii, constituie un domeniu
prioritar pentru Uniunea Europeand, dar si pentru tdrile care au aderat si care fac
eforturi pentru armonizarea legislatiei specifice. Politica comunitard privind mediul
inconjurdtor se bazeazd pe integrarea politicilor nationale de mediu in cadrul
politicilor sectoriale ale Uniunii Europene, acordandu-se o atentie speciald mdsurilor
de prevenire a poluarii.

Deseurile radioactive constituie la ora actuald atat o problema de
management cat si o problema tehnicd. Alegerile care sunt facute acum pentru
depozitarea deseurilor radioactive precum si pentru majoritatea celorlalte aspecte
ale unei politici a energiei nucleare devin prioritare in lumina dezvoltarii tehnologice,
care va avea efecte profunde bune sau rele asupra generatiilor viitoare. Acest fapt
creeazd probleme etice si complexe, atdt de ordin factual cat si filozofic. Oamenii de
stiintd din domeniul energiei nucleare semnaleaza invariabil necesitatea unor
obligatii pentru generatiile viitoare iar cunoasterea acestor obligatii este o
preocupare centralda. Perceperea problemelor morale este conditionatd de
preocuparea pentru consecintele actiunilor interprinse, siguranta acelor consecinte si
abilitatea de a le controla. Reziduurile au toxicitate relativ scazutd pe unitatea de
volum, dar toxicitatea acestora creste la fel cum volumul total al acestor pierderi se
acumuleazd si ameninta sa devind necontrolabil de mare. Este recunoscut faptul ca
o indoiala considerabild inconjoara estimarile riscurilor potentiale pe termen lung din
pierderile radioactive precum si pe cele ale perspectivelor pentru administrarea lor.

Nici una dintre problemele cu care se confruntd omenirea in formarea unei
politici privind domeniul nuclear nu este mai importanta si mai de bazd decat
gasirea unui echilibru satisfacator intre securitatea resurselor pentru satisfacerea
propriillor nevoi, conservarea si protejarea acestor resurse, a mediului, pentru
folosirea for de catre generatiile urmatoare. Daca impunerea acestor riscuri este
acceptabild, ea depinde de multi factori. Acestia includ cunoasterea fiecarei optiuni,
a efectelor ei asupra generatiilor viitoare precum si alegerea criteriilor de evaluare a
diferitelor propuneri de depozitare.

Variabilele managementului deseurilor radioactive sunt legate de trei factori:

1. nevoia pentru dispunerea deseurilor, determinata de o varietate de procese
sociale;

2. procesul de decizie care stabileste criterille si selecteaza strategiile si
siturile. Acesta depinde de variabilele politice si de procesele regulatoare.

3. implementarea planului de selectare care depinde de structurile de

guvernare si de aranjamentele de finantare [41].

Dependentele de timp reprezentative pentru fiecare tip de variabild contin
urmatoarele informatii: identificarea variabilelor gi/sau a evenimentului considerat,
definirea timpului caracteristic, o valoare reprezentativa pentru timpul caracteristic
si 0 indicare a gradului de cunoastere a timpului caracteristic. Pentru ca relatia
specificd sa fie determinatd este necesar ca unui numar de variabile denumite
conventional variabile de decizie, s@ |i se atribuie valori pentru a iegi din
nedeterminare [3]. Din familia de decizii obiective se alege decizia optima [2].
Astfel, se ajunge la formularea unei probleme de optimizare care trebuie rezolvata
cat mai corect. Cea mai bund decizie sau cea mai bund solutie dintr-un anumit
punct de vedere este definit “criteriu de optimizare” {150,151].
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8 Introducere. Obiectivele lucrarii -1

Pentru rezolvarea problemei de optimizare este necesar sa se transpund
criteriul de optimizare intr-o expresie matematicd denumitd functie obiectiv sau
functie scop si sa se descrie cantitativ interactiunile si restrictiile variabilelor
problemei intr-un model matematic [149].

fn urma activit3tilor de cercetare si exploatare uranifera a rezultat un volum
mare de deseuri radioactive de activitate joasd, care urmand procesele de minerit,
extractie si neutralizare, a fost depozitat in halde de minereu si steril din vecindtatea
minei. Pe termen scurt, pericolul acestora pentru sanatatea mediului i a omului
pare s3 fie mic, desi studiile efectuate in acest sens incep sa ridice probleme
serioase. Deseurile rezuitate din urma activitdtii de extractie a elementului dorit
(uraniu) din minereu se comportd diferit. Interactiunile hidrogeochimice care
controleazd migrarea degserilor uranifere lixiviate din halda de steril in mediu, sunt
deosebit de complexe si cu multe zone necunoscute.

Unele elemente pot prezenta o mobilitate deosebit de mare raportata la
valorile observate in cazul rocii steril {144]. Explicatia se gaseste in comportamentul
unor izotopi din seria Uraniului (de exemplu radiul ramas in slamurile rezultate in
urma procesului de extractie a uraniului). Randamentele de extractie pentru legiere
depdsesc rar 95-98%, ceea ce inseamnd cd 2-5% din elementul util rdméne
nedizolvat si se arunca impreund cu slamul. Toate elementele din seria Uraniului
reprezinta deseu din punctul de vedere al productiei de uraniu metal si este tratat ca
atare [135]. Stocurile mari de reziduuri de la instalatiile de extractie a uraniului
creeaza probleme in plus fatd de cele existente la nivelul minelor, deoarece in urma
atacului acid sau bazic asupra minereurilor, anumiti izotopi ai uraniului si elemente
radioactive din seria uraniului se vor gasi intr-o forma chimicd susceptibila de a
migra. Aceasta disponibilitate asociata cu spalarea haldelor de cdtre apele meteorice
sau cu imprastierea particulelor fine prin curentii de aer va creste probabilitatea
dispersiei elementelor radioactive in biosferd [145].

In lumea reala trebuie luate decizii de a controla sau nu, unele forme de
contaminare a mediului, pentru care probele, desi incomplete, sugereaza un efect
ecologic nedorit. Judecata stiintifica este uneori ingreunata de interese care tind sa
interpreteze datele prin referire la o concluzie preferatd, mai degraba decéat la
trasaturile cazului. Abordarea instinctiva a specialistilor, ca “nevinovat pana la proba
contrard” poate fi exprimata ca “sigur pana se dovedeste periculos”, nu este modul
in care cei mai multi dintre cercetatori abordeaza potentialul pericol personal [5].

Stabilirea echilibrului dintre avantajele si dezavantajele a doua sau mai
multe decizii posibile este ingreunata de lipsa consensului asupra valorii vietii
sdlbatice, implicdnd intrebarea: care dintre specii sunt de interes pentru om?
Consideratii practice reduc studiile de laborator la cadteva specii. Rar se pune
intrebarea daca este important sa prezicem si sa detectdm efectele contaminantilor
asupra tuturor speciilor sau numai asupra unora. Scopul esential este ca eforturile
de predictie sau monitorizare a efectelor poluantilor asupra biosferei sa derive, in
practica implicit, dintr-o judecaté de valoare care sd minimalizeze impactul acestora
asupra unor specii. Lipsa de claritate a acestei judecati poate duce la date dificil de
interpretat.

Mecanismele care conduc la aparitia efectelor asupra sdndtdtii omului nu
sunt pe deplin explicate. Radionuclizii au suficientd energie sd modifice structura
moleculielor, inclusiv a ADN-lui din celulele organismului. Unele dintre modificarile
celulare sunt extrem de complexe si nu pot fi separate corect, putdnd duce la
aparitia unei forme de cancer sau a altor boli, in special cardiovasculare. Alterarea
materialului genetic a celulelor sexuale este ereditard si ca atare se transmite
generatiilor urmatoare, putand determina diferite boli genetice. Cercetarile stiintifice
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1 - Introducere. Obiectivele lucrari 9

aratd c3 nu existd un prag de expunere sub care dozele mici de radiatii sa fie
ddunatoare [23].

Riscurile pentru sdnatatea omului sunt proportionale cu nivelul expunerii.
Dac3 expunerea totald din timpul vietii creste, creste si riscul [53].

La utilizarea metodelor de investigare, se pot lua in considerare, doua functii
obiectiv care trebuiesc minimizate: riscul haldelor de steril si costurile legate de
izolarea lor pentru a nu constitui un pericol pentru generatiile viitoare. Minimizarea
acestor functii obiectiv se poate realiza numai in conditiile in care metodele de
investigare a proceselor hidrogeochimice din halde sunt performante, sigure si dau
rezultate cat mai precise [71].

Lucrarea de fatd este axatd tocmai pe aceastd directie de cercetare:
optimizarea si imbunatatirea performantelor metodelor de investigare ale proceselor
geochimice din haldelele de steril in vederea izol&rii pentru reducerea riscului asupra
mediului.

La modu! general abordarea se bazeazd pe determinarea unor modele
matematice geochimice care se ocupa de descrierea starii de echilibru chimic intre o
solutie apoasd si o altd faza solida, de-a lungul simularii, prin pasi succesivi.
Modelele geochimice fac parte din categoria modelelor statistice [145].

Elaborarea unui model matematic statistic implica efectuarea unor
masuratori cu scopul acumularii unor date experimentale suficiente pentru obtinerea
unui model utilizabil si veridic. Datoritd acestei limitari, un model matematic statistic
nu poate fi obtinut in situatia in care nu pot fi efectuate masuratori in sistemul dorit
a fi modelat [140].

In general se apelaza la modelele statistice in doua situatii [3]:

> cand fenomenul este insuficient de bine cunoscut (nu se poate
obtine un model analitic);
> cand fenomneul este foarte complex.

Modelele statistice, bazate pe date experimentale pot reda la fel de bine
fenomenul ca si unul analitic, dar spre deosebire de acesta, pot fi muit mai simple.
Pentru estimarea efectelor pe termen lung la niveluri scdzute ale anumitor
radionuclizi rezultati din locurile de depozitare ale deseurilor radioactive, pentru
calculul impactului lor asupra sanatatii si pentru reducerea poluarii au fost realizate
modele matematice de complexitati diferite. Cele mai multe dintre ele sunt axate pe
poluarea aerului, solului, apei, aer-apa, aer-sol, sol-apa.

Lucrarea are un carcater interdisciplinar si strabate mai multe domenii ale
stiintelor, cum ar fi: radiochimie, chimie analitica, chimie fizicd, geochimie,
ecotoxicologie, statisticd, matematicd (metode de calcul, ecuatii de regresie),
informatica (soft-uri STATISTICA 6.0, WEKA), modelare.

Luand in considerare continutul si modul de tratare al obiectivelor stabilite,
precum si a prelucrdrii datelor experimentale, lucrarea de fat3d incearcd s3 abordeze
tema propusd@ atat din punct de vedere al analizelor radiochimice, al teoriei
sistemelor, cat si din punctul de vedere al ingineriei chimice.

OBIECTIVELE LUCRARII

Principalele obiective ale lucrarii sunt urmatoarele:

Realizarea unei documentari bibliografice referitoare Ila
gestionarea deseurilor radioactive si la modul lor de dispunere, precum si la
caracterizarea proceselor de dispersie din interiorul haldelor, cu
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10 Introducere. Obiectivele lucrarii -1

specificarea si caracterizarea principalilor radionuclizi implicati in deseuri,
ai caror concentratii trebuie determinate;

»

Documentarea referitoare la posibilititile de modelare
matematica a dispersiei elementelor radioactive;

Alegerea metodelor de masurare, a metodologiilor utilizate si a
echipamentelor in cadrul partii experimentale, precum si a
parametrilor, care prin valorile lor redau cel mai corect
continutul de radionuclizi din haldele de steril;

Elaborarea modelelor fizice experimentale utilizate la simularea
fenomenelor de migrare care au loc in regim static si dinamic in
conditii date;

Precizarea conditiilor in care se efectueazid masuritorile in
modelele fizice de simulare si rezultatele experimentale
obtinute;

Prelucrarea datelor experimentale;

Determinarea modelelor matematice experimentale pe baza
prelucrarii datelor obtinute in modelele fizice elaborate;

Determinarea relatiilor de interdependentd dintre parametrii
determinati pentru studiul interactiunilor in timpul migrarii
contaminantilor din halda in mediu precum si pentru studiul
efectului utilizarii argilei ca strat izolator.

Evaluarea riscului unui depozit de suprafatd relativ la efectele
contaminantilor asupra mediului cu ajutorul unor modele
matematice statistice.
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Y

IN DOMENIUL ABORDAT

2.1. EVALUAREA RISCULUI

2.1.1. Generalitati

Problema dispunerii in sigurantd a deseurilor radioactive este la fel de veche
ca si energia nucleard. In lucrarea ,Aspecte pe termen lung a dispunerilor”
prezentatd la prima Conferintd pentru folosirea pasnica a Energiei Atomice (Geneva,
1965), E. Guecklauf [74] a spus:

«-+.. €5te necesar sa se amplifice conceptul depozitdrii deseurilor radioactive.

Presiunea opiniei publice este in asa fel orientata, incat in ceea ce priveste

depozitarea deseurilor radioactive, trebuie sd luam in considerare doar conditiile
care ne ofera sigurantd maxima:
> impotriva produselor de fisiune care patrund in alimente si
rezervele de apa,
> impotriva expunerii accidentale a mediului la nivele de radiatie
peste cele de tolerantd admise...”

Aceasta a fost cu siguranta una dintre aprecierile timpurii asupra problemei,
iar actiunile tehnologice ce intentionau sd implementeze cerintele indicate au fost
deja bine puse in aplicare. In cea de a doua conferintd de la Geneva, trei ani mai
tarziu, solutiile problemei erau deja prezentate, ele fiind incd considerate valide,
precum vitrificarea deseurilor foarte active si dispunerea in formatiuni geologice
stabile [20].

Ceea ce nu au fost probabil cu totul apreciate in acel timp au fost dificultdtite
elabordrii unor demonstratii convingatoare care sa arate ca problemele de siguranta
enuntate de Guecklauf [96] au fost satisfacator rezolvate intr-o strategie de
dispuneri propusa.

Problema nu era surprinzdtoare in acel timp - studiile asupra energiei
nucleare se aflau la inceput - iar o demonstratie timpurie asupra faptului ca
problemele tehnologice ar putea fi rezolvate a fost atunci suficienta. Mai mult,
preocuparea pentru conservarea mediului nu a fost asa de mare cum a devenit 10
ani mai tarziu, iar legile de protectie ale mediului nu erau mai severe decat sunt
acum. Ca o consecintd, analiza studiilor de risc a avut o prioritate micd pana la
inceputurile anilor 70, cadnd au fost initiate primele eforturi de stabilire a proiectelor
de analizd de siguranta [106].

Riscul poate sa fie exprimat matematic, ca fiind produsul dintre
probabilitatea de aparitie, elementele de risc si vulnerabilitate [135]:

R=HX-EX-V (2.1)

unde:

R = risc, H = probabilitatea de aparitie, E = elemente expuse la risc, V =
vulnerabilitate.

In contextul de fata, H reprezinta probabilitatea de aparitie, intr-o anumita
perioada, a unui fenomen potential daundtor pentru om si pentru mediul
inconjurator, adica un fenomen natural sau antropogen, ddundtor omuiui, ale c3rui
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consecinte sunt datorate dep3sirii masurilor de sigurantd pe care orice societate si le
impune.

Vulnerabilitatea pune in evidentd cat de mult sunt expusi omul si bunurile
sale in fata diferitelor fenomene nedorite, indica nivelul pagubelor pe care poate sa
le producd un anumit fenomen si se exprimd pe o scara cuprinsa intre 0 si 1, cifra 1
exprimand distrugerea totald a bunurilor si pierderile de vieti omenesti din arealul
afectat. Distrugerea mediului determind o crestere a vulnerabilitatii [134].

Riscul este definit ca fiind probabilitatea de expunere a omului si a bunurilor
create de acesta la actiunea unui anumit fenomen de o anumitd marime.

Timpul in care un degeu este potential periculos depinde de viata izotopilor
continuti. Acest timp este relativ scurt (aproximativ 1000 de ani) pentru cele mai
multe produse de fisiune, dar pot fi sute de mii sau milioane de ani pentru actinide,
a caror viatd este adesea foarte lung3d. Din aceasta cauzd, radioactivitatea acceptata
reprezintd subiectul a numeroase discutii intre expertii multor tari.

Pot fi definite doud concepte de limitare [94]:

> Limitarea relativd in ceea ce priveste radioactivitatea totald, prin
asigurarea dezintegréarii radioactive in timpul migrarii din depozit in
mediu. Timpul de transport este suficient de lung astfel incat nici o
cantitate importantd de element radioactiv nu ajunge in mediul
biologic, iar concentratiile intotdeauna raman (unde este necesar)
sub valorile maxim admise, stipulate in standardele de protectie
radiologica.

» Limitarea relativd in concordanta cu standardele de protectie
radiologica. In acest caz, cantitati semnificative de radionuclizi pot
ajunge in biosferd, dar pe unitate de volum ele sunt intotdeauna mai
mici decat valorile maxim admise stipulate in standardele de
protectie radiologica.

Aceste doud concepte implica translocarea radionuclizilor si sunt aplicabile
pentru cele mai multe tipuri de roca. Este astfel evident cd limitarea necesara
timpului ar trebui determinatd doar cu referire la viata radionuclizilor {21]. Analiza
dispunerii sigure trebuie sa demonstreze cum sunt satisficute in toate cazurile
criteriile de protectie radiologica, iar radioactivitatea trebuie sd fie limitatd oricat de
mult este necesar pentru a preveni efecte adverse asupra mediului. Mai mult, scala
timpului care trebuie luata in considerare, este suficient de mare pentru a introduce
si alte consideratii aditionale; de aceea trebuie sa fie prevazutd evolutia pe termen
lung a caracteristicilor sitului care guverneaza eficienta barierei geologice [19].

Pentru a analiza siguranta dispunerii deseurilor radioactive trebuie luate in
considerare urmadtoarele aspecte [48]:

a) Scala temporald. Unii dintre radionuclizii generati in ciclul combustibilului
nuctear, precum produsii de fisiune cu viatd lunga si actinidele, mentin
potentialul risc biologic timp de zeci de mii de ani sau mai mult, continutul
trebuie sa fie studiat pentru perioade considerate sigure din punctul de
vedere al analizei industriale. Aceastd problem3d nu este unicd in cazul
energiei nucleare. Petrolul si carbunele arzand produc de asemenea deseuri
cu potentiale riscuri, unele dintre ele ducand la o scard temporald infinita,
cum sunt arsenicul gi metalele grele nocive. Desi preocuparea publica este
in prezent mai sensibild la deseurile nucleare, producerea energiei prin
petrol si in special carbune, va intdmpina aceleasi probleme.

b) Urgentarea. Din punct de vedere tehnic, dispunerea deseurilor de inalta
activitate (combustibilul ars) nu este o problema urgentd, deoarece exista
necesitatea gi posibilitatea stocarii timp de zeci de ani. Problema deseurilor
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de activitate joasad si medie precum si cele rezultate din mineritul uranifer
si prelucrarea minereului de uraniu (primele faze din ciclul combustibilului
nuclear) este urgentd, depozitarea acestora in sigurantd reprezintd o
problem3d actuald. Oricum, in unele tari, dezbaterea mediatica a indicat ca
publicul trebuie sa fie convins de siguranta depozitdrii deseurilor radioactive
inainte s& accepte energia nucleard. De cand criza energiei tinde sa
accelereze dezvoltarea programelor de energie nucleard, trebuie produse
rapid rezultate convingatoare cu privire la depozitarea in sigurantd a
deseurilor.

¢) Cerintele informatiilor. Aprecierea sigurantei trebuie s3a se bazeze pe
informatii stiintifice. Este necesara o cercetare aprofundatd in cateva
domenii stiintifice, precum geologia predictivd, comportamentul pe termen
lung al materialelor, interactiunea radionuclizilor cu mediul geologic,
evolutia pe termen lung al acestora in biosfera.

d) Accentul pe interdisciplinaritate. O varietate neobishuit de mare de
domenii stiintifice incluzéﬂnd cele enumerate mai sus, trebuie sd contribuie
la apreciarea sigurantei. In trecut, aceste domenii s-au dezvoltat separat si
izolat, fiecare cu propriul limbaj. Aprecierea sigurantei trebuie sa fie efortul
integrat al acestora.

e) Influentele psihologice. Riscul radiologic este perceput mult mai puternic
decadt multe alte riscuri din viata de zi cu zi. Mai mult, dispunerile
radioactive reprezintd o parte a unui pachet (energie nucleard) de riscuri
care sunt percepute a fi mult mai mari decat beneficiile.

Opozitia preziséd de Guecklauf [74] s-a manifestat intr-adevar si a facut
dificila obtinerea datelor geologice care n-au legatura cu proiectele de depozitare a
deseurilor specifice. Se poate spera ca rezultatele studiilor analizei de risc vor
contribui la imbundtatirea informatiilor disponibile publicului, astfel incdt riscul
radiatiilor sa fie plasat intr-o perspectiva corecta intre diferitele riscuri ale producerii
energiei si vietii de zi cu zi [61].

Gestionarea deseurilor si modul lor de dispunere se bazeazad pe evaluarea
riscului unui tip de deseu si a unui tip de depozitare dat. Pentru aceasta trebuie
evaluata atat actiunea asupra organismelor si populatiei cat si efectele daunatoare
produse asupra unor componente ale mediului (de ex. apa de suprafatd, apa
subterana, apa de infiltratie) [66].

Cele doud etape principale in evaluarea riscului unui tip de deseu si a unui
tip de depozitare dat sunt [58]:

1. analiza expunerii

A 2. analiza activitatilor.

In analiza expunerii se cerceteaza cu instrumente ale chimiei mediului, fizicii
mediului, hidrologiei si geologiei, procesele de transformare prin care radionuclizii
din compozitia unui deseu ajung in mediu.

Analiza activitdtii se ocupa cu actiunile toxice si ecotoxice pe care le
provoaca radionudiizii asupra organismelor expuse.

Riscul vatamarii mediului prin folosirea anumitor substante chimice se
cuantifica de obicei in mod diferit. Prin analogie cu compararea concentratiilor
madsurate a substantelor cu valori limitd, valorile PEC (Predicted Environmental
Concentration) (concentratii in mediu prezise) se compara cu valorile PNEC (
Predicted No Effect Concentration) (concentratii maxim admise). Raportul acestor
valori se numegste rata de risc. Rata de risc este un concept principal in legislatia UE
privind contaminantii {164]. Ca o consecintd, dac3 valorile PEC sunt mai mici decat
valorile PNEC, acesta se interpreteaza ca o absentd totald a riscului. Din punct de
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vedere stiintific pare imposibil de concluzionat cd nu exista nici un risc la eliminarea
unei substante in mediu, ci doar diferite marimi ale riscului [46].

Alt aspect critic constd in faptul cd incertitudinile aparute in timpul
procesului de determinare al evaludrii riscului nu se reflecta in rezultatul final. Ele
sunt luate in calcul prin diferite metode, de ex. factorii .de incertitudine, dar la
sfarsit, comunicarea riscului consta doar in rata de risc, desi incertitudinile evaluate
pot fi foarte diferite, in functie de calitatea informatiei sau de natura si chimia unei
substante [67].

Cele mai multe metode considerd simplu "mediul” in general ca obiectiv de
protectie al evaludrilor. In multe cazuri este vizata si “sanatatea umana” de aceea s-
au luat implicit in considerare telurile toxicologice relevante pentru sandtatea
omului. in sistemul SCRAM, mediul_este diferentiat in biotd, aer, sol, sediment si
apa pentru evaluarea persistentei. In caracterizarea efectelor se disting un sistem
acvatic, unul terestru si sanatatea umana [119].

Pentru marcarea toxicitatii terestre se considera efectele asupra plantelor,
mamiferelor, amfibienilor si reptilelor, pasarilor si nevertebratelor, in timp ce
organismele acvatice se diferentiaza in plante, amfibieni, pesti de apa calda, pesti
de apad rece si nevertebrate. Natural, indicatorii comportdrii evaluative folosesc
diferentieri spatiale ale mediului pentru determinarile lor. Pentru calcularea distantei
caracteristice de migratie, mediu! ilustrativ pentru aceastd marime este constituit
din aer, plante, suprafata solului si solul din zona radiculara [116].

In general, in aceste concepte spatiul insusi este un obiectiv de protectie,
independent de organismele care il populeaza sau de efectele asupra lor [116].

2.1.2. Conceptul de evaluare a profilului riscului ecotoxicologic pe
baza de indicatori

O posibilitate pentru caracterizarea potentialului pericolului de risc
ecotoxicologic al unui tip de degeu si al unui tip de depozitare dat este aprecierea
multidin)ensionalé cu ajutorul mai multor indicatori.

In aceasta lucrare este prezentat conceptul de apreciere multidimensional3,
(Ranke si Jastorff, 2000) [156], care pentru prima datd a fost folosit la compararea
diferitelor biocide [157]. Acest model reuseste cu ajutorul informatiilor independente
una de alta, s& evalueze eliberarea, locul si transformarea in mediu, bioacumularea
in plante si toxicitatea pentru organismele relevante, a contaminantilor. Modelul
permite alcatuirea profilelor de risc ecotoxicologic a substantelor chimice periculoase
prezente in deseu, prin analiza comparativa a riscurilor ecotoxicologice a acelor
substante.

Informatiile numite se concretizeaza in cinci indicatori [156]:

1. Transferu!, T;

2. Aranjarea spatio-temporal3, S;

3. Bioacumularea, B;

4. Actiunea biologica, A;

5. Incertitudinea, I.

Un indicator, este reprezentarea unei informatii complexe despre o entitate
definitd dintr-un punct de vedere specificat. Punctul de interes pentru analiza
riscului substantelor chimice este discutia generald a diferitelor tipuri de indicatori,
care se aplicd si indicatorilor pentru riscul eliberarii substantelor in mediu. Functia
indicatorilor in general, este definitd astfel [156]:

» Analizg;
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» Comunicare;
» Avertizare i mobilizare;
» Coordonare.

/ Tehnosferd
/
T \
Factorul de decizie //
¢ o S _— Mediu

. . ST
Cercetareariscului <« —— . 2 . _

S

-—-# Substanta
—~= Informatie
Fig.2.1. Schema ciclului de management a! riscului

in fig.2.1. este prezentatd schema ciclului de management al riscului [156].
Fiecare sageata indreptata spre risc reprezinta unul din cei cinci indicatori de risc
care alcatuiesc profilul:

» datele despre transferul substantelor in mediu provin din tehnosferd;

> cunostintele suplimentare despre comportamentul substantei in
compartimentele mediului permit obtinerea unor observatii despre
aranjarea spatiotemporala posibil3;

> observatiile despre absorbtia si metabolizarea substantei in organisme
constituie indicatorul de bioacumulare;

» observatiile tintelor finale ecotoxicologice la diferite nivele de organizare
biologicd (celule, organisme individuale, populatii) formeaza indicatorul de
activitate biologica;

> perceptia diferitelor capacitati ale cercetdrii riscului insusi de a evalua
diferitele substante se constituie in al cincilea indicator denumit
incertitudine.

Structura acestui concept de evaluare permite compararea a doua substante
chimice. Modelul este extins la patru indicatori, ducand la o evaluare in cinci
dimensiuni.

In cele ce urmeaza se descriu cei 5 indicatori utilizati in conceptul modelului:

TRANSFERUL T

Cu acest indicator care reprezintd prima conditie pentru actiunea unei
substante chimice, in cazul nostru radionuclid in mediul inconjurator se completeaza
si se interpreteaza informatii despre cantitdtile rezultate, sursele de emisie si
proprietatile fizico-chimice ale substantelor [156, 157].

ARANJAREA SPATIOTEMPORALA, S

Desi nu se poate exercita un control al destinului substantelor transferate,
comportamentul lor in mediu poate fi prezis aproximativ prin modele de
comportament. Acesta depinde de locul eliberarii, de tinta lor de a se imparti intre
diferitele medii statice sau dinamice si de cinetica reactiilor de transformare in
aceste medii.
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Riscul rezultdnd din eliberarea In mediu, depinde de probabilitatea gi
severitatea efectelor pe care substanta le-ar putea cauza asupra obiectelor de
protectie a mediului. Fard presupuneri despre localizarea acestor obiecte, calitatea si
cantitatea interactiilor lor cu substanta, pare rezonabild presupunerea ca volumul
total de substantd prezent in mediu la orice moment dat este o masura mai buna
pentru riscul ecotoxicologic decat cantitatea eliberata singura.

Ultima nu este influentatd doar de cantitatea eliberatd in timp, dar si de
toate procesele care epureazd substanta din mediu. Un indicator care descrie lipsa
acestor procese de epurare, deci un indicator de risc ecotoxicologic este persistenta
totald in mediu, definita ca si raportul dintre cantitatea totald a unei anumite
substante in mediu si cantitatea eliberatd continuu. Pentru cazul comun cand ratele
de degradare intr-un model sunt toate de tipul ordinului intdi, persistenta globald
definita in acest fel este independenta de cantitatea eliberata.

Aranjarea spatio-temporald TInlocuieste indicatorul ,persistenta” mult
raspandit si se refera asa cum indica deja denumirea, atat la datele de degradare
cat si la mobilitatea contaminantilor. Motivul pentru care indicatorul este numit
"aranjare spatiotemporald”, chiar dacd nu include calculul unei aranjari spatiale
conform propunerii lui Scheringer [160], este acela ca descrie prezenta substantei
eliberate in mediu ca spatiu si timp. Nici termenul simplu “persistentd”, nici
termenul mai exact de “persistenta globala” nu transmit aspecte spatiale foarte
importante ale comportamentului unei substante. Aceste aspecte spatiale sunt totusi
incorporate direct in calculul unei persistente generale prin definirea spatiald a
mediului model [156, 157].

BIOACUMULAREA, B

Prin analogie cu cantitatea totald a unei substante in mediu in form3 stabild
Mmediu, O Cantitate totald de substantd eliberatd tehnic prezentd in organismele vii
Moo, poate fi privita ca un indicator chiar mai sugestiv al riscului efectelor
ecotoxicologice.

O mdsurd generald pentru bioacumulare care ar putea fi independentd de
primii doi indicatori este raportul dintre cantitatea totald de substantd chimic3
prezentd in organisme si cantitatea totald de substantd chimic3 eliberatd in mediu,
relatia 2.2:

B=Myio/Mmediu (2.2)
unde:
B = bioacumulare
Myio = cantitatea totala de substantd chimicd prezentd in organisme
(9l
Mmesiv = cantitatea totald de substantd chimicad eliberatd in mediu
(9]

Bioacumularea exprima tendinta unei substante de a se acumula in plante si
organisme vii. Hotardtor pentru un efect asupra organismelor este expunerea
internd  (concentratia contaminantului in organism) fin privinta concentratiei
toxicologice critice. La evaluarea bioacumuldrii un rol important il prezintd
metabolizarea si eliminarea ulteriord a substantei, deoarece cu aceasta are loc o
scadere a expunerii interne [156, 157].
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ACTIUNEA BIOLOGICA, A

O metodd pentru determinarea riscului ecotoxicologic al eliberdrii unei
substante chimice din tehnosferd in mediu ar fi o masurare a efectelor pe care
substanta, le are asupra organismelor si ecosistemelor din care fac parte.

Prin urmare, actiunea biologica reprezinta un indicator foarte complex si
descrie toate abaterile unui organism de la ,starea normala”. Felul actiunilor
negative asupra organismelor precum si concentratia la care apar, vor arata o mare
varietate in cazul radionuclizilor. Aceasta depinde de suprafata de integrare
cercetata a sistemelor vii, de tipul organismelor, de tipul punctului final al studiilor,
dar si de durata de actiune si de observatie. La o evaluare este important sa fie
prelucrate cdt mai muite date de toxicitate pentru organismele relevante [156,
157].

INCERTITUDINEA, I

O evaluare a riscului poate fi doar una stiintifica, daca nu sunt raportate
doar faptele semnificative pentru evaluarea riscului, ci §i cunoasterea despre
relevanta acestor fapte.

In cazul profilelor de risc ecotoxicologic, aceasta inseamnad ca incertitudinea
evaluarii fiecdruia din cei patru indicatori T, S, B si A este evaluata si combinatd cu
un al cincilea indicator, constituind astfel un profil complet.

In evaluarea fiecdrui indicator, urmatoarele surse de incertitudine pot fi
relevante pentru profilul de risc:

» Date puternic variabile;

» Gradul de veridicitate al datelor;

> Date concrete putine, care produc o incertitudine mare pentru
substanta respectiva;

> Adecvare scazutd a datelor disponibile comparativ cu metoda de
evaluare;

> Date contradictorii.

Dintre acestia, doar variatia datelor poate fi cuantificatd prin calcule
matematice. Chiar mai mult decat in cazul altor indicatori, evaluarea indicatorului
“incertitudine” necesita un inteles pentru importanta relativa a diferitilor factori de
evaluare care trebuie combinati in valoarea finald a indicatorului.

Acest indicator cuprinde o functie importanta si arata ca rezultatele evaluarii
nu sunt definitive, deoarece pe deoparte numai un numar limitat de date din
literaturd se pot lua in considerare, iar pe de alta parte aceste date sunt ingreunate
de incertitudini. Plafonu! datelor este dependent de nivelul cunostintelor si in cursul
timpului se pot obtine noi date care nu sunt inca oglindite in aceasta privinta.
Evaluarea incertitudinii rezulta solitar pentru cei patru indicatori descrisi care dau o
valoare unicd gi care este introdusd in diagrama de evaluare. Pentru o comunicare
de risc masuratd acest procedeu este deosebit de important deoarece pozitia slab3 a
evaludrii ramane mereu in atentie [156, 157].

2.2. DESEURI RADIOACTIVE

Radioactivitatea exista peste tot ca un fenomen natural iar scopul studiilor
asupra mediului in relatia cu dispunerile desgeurilor este de a aprecia dacd
radionuclizii care se pot eventual elibera din depozitul de deseuri vor perturba
situatia existenta si cauza pagube inacceptabile omului si mediului. Studii

BUPT



18 2.2. - Deseuri radioactive

radioecologice au fost conduse timp de mai mult de 30 de ani si au oferit multe
informatii asupra comportamentului radionuclizilor in naturd [50].

Radioecologia si radioprotectia sunt domenii foarte active de cercetare. Astfel,
informatiile asupra comportamentului radionudizilor in natura vor continua s3 se acumuleze.

in relatia cu dispunerea geologica, un punct de o importantd considerabilad
este investigarea formelor fizico-chimice ale radionuclizilor care ar putea ajunge in
mediu. Comportamentul ecologic al acestora este de fapt puternic dependent de
forma lor fizico-chimica {62].

2.2.1. Tipuri i caracterizare

Categoriile de deseuri sunt inevitabil arbitrare, intr-o anumitd masurd
depind insa pe ce sunt bazate: unele sunt in strénsa legaturd cu caile disponibile, iar
altele sunt in functie de consideratiile operationale. In legdturd cu deseurile
radioactive, clasificarea pe baza proprietdtilor fizice este esentiald. Deseurile
radioactive pot fi clasificate functie de sursa, forma (ex: solid, lichid sau gazos),
nivele de radioactivitate, cantitati ale radionuclizilor de viata lunga sau scurta, tipuri
de radiatii emise, (radio)toxicitate, sau cerinte de depozitare finald. IAEA a propus
sistemul de clasificare general prezentat in tabelul 2.1, [51].

Pe 1ang3d sistemu! de clasificare propus de IAEA, multe tari utilizeaza alte
sisteme de clasificare care depind de cerintele particulare ale proceselor de
management ale deseurilor, ce urmeazd a fi implementate. In cele din urma,
clasificarea bazatd pe cerintele pentru siguranta depozitadrii deseurilor radioactive
pare a fi cea mai utilizata gi foarte larg aplicata [129]. Aceste criterii pot dezvolta
cdteva trasaturi diferite, alaturi de nivelul de radioactivitate si continutul de
radionuclizi cum ar fi: caldura generatd, stabilitatea chimica si fizicd, continutul
chimic de substante toxice si inflamabile, precum si sursa deseului [113]. Uneori,
criterile de dispunere sunt in primul rand bazate pe cerintele de protectie
radiologicd din care sunt derivate criteriile pentru 1zolarea deseurilor de biosfera.

—— — . : Tabel21[51
T Categoriadedegen | Aspecteimpertante’ .

I. Nivel ridicat, viatd lungd Emisie beta/gama inalta
Emisie alfa semnificativa
Radiotoxicitate ridicata
Céldurd mare de iesire
1. Nivel intermediar, viata lunga Emisie beta/gama intermediara
Emisie alfa semnificativa
Radiotoxicitate intermediara
Caldur3 de iesire scdzutd
I11. Nivel scazut, viata lunga Emisie beta/gama scazutd
Emisie alfa semnificativa
Radiotoxicitate scizutd/intermediara
Caldura de iesire nesemnificativa
v. Nivel intermediar, viatd scurtd Emisie beta/gama intermediard
Emisie alfa nesemnificativd
Radiotoxicitate intermediara
Caldura de iegire scizuti
V. Nivei scdzut, viatd scurtd Emisie beta/gama scazuta
Emisie alfa nesemnificativa
Radiotoxicitate scdzuta
Caldurd de iegire nesemnificativa
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Eficacitatea izolarii se poate modifica cu timpul, dar orice eliberare
radioactivd din sistemul de dispunere trebuie sa ramdand in limitele acceptate,
impuse de lege [125].

Categoriile de deseuri prezentate in tabelul 2.1 pot fi clasificate in cinci
grupe principale [51]:

1.viata lungd, nivel ridicat;

2.viatd lungd, nivel intermediar;

3.viatd lung3, nivel scazut;

4.viatd scurtd, nivel intermediar;

5.viata scurtd, nivel scazut.

In cateva tdri, aceastd diferentiere are consecinte functionale importante,
deoarece deseurile din diferite categorii vor fi dispuse intr-o manierad diferita chiar si
in depozite diferite. Determinarea continutului de radionuclizi al deseurilor este
foarte importanta pentru clasificarea deseurilor, in acest scop fiind dezvoltate
metode diverse [16].

2.2.2. Principiile managementului deseurilor

Gestionarea deseurilor radioactive se bazeaza pe o serie de obiective [15]:
Protectia sanatatii populatiei;
Protectia mediului;
Protectia generatiilor viitoare;
Protectia dincolo de granitele nationale;
Povara asupra generatiilor viitoare;
Cadrul legislativ national si international;
Controlul generarii deseurilor radioactive;
Interdependentele referitoare la generarea si gospodarirea deseurilor;
Securitatea instalatiilor.
Primele trei obiective de bazad asigura siguranta dispunerii deseurilor [98]:

> protectia omului si a mediului sau de efectele radiatiilor ionizante

provenite de la deseurile radioactive;

> dispunerea deseurilor pe o astfel de cale prin care transferul
) responsabilitatii generatiilor viitoare este minim.
In multe cazuri, dezvoltarea standardelor de siguranta nationala pentru
dispunerea deseurilor se afla intr-un stadiu moderat de avansat, in particular pentru
deseurile de viata scurtda, de nivel scazut si intermediar [146]. Unele tari au
standarde disponibile care sunt explicit formulate, in timp ce altele utilizeaza
obiective de protectie care pot fi realizate pe diferite cai. In ciuda diversitatii
standardelor nationale, cele doud obiective de sigurantd de bazd sunt prezente in
oricare din ele. IAEA a identificat un set de standarde de sigurantd, care sunt
focalizate pe fazele de post-inchidere ale depozitului de deseu radioactiv. Nu exista
necesitdti particulare pentru un set de standarde separat pentru operatiile sau fazele
pre-inchidere pentru cd aceastda faza este esential acoperitd de standardele
existente aplicate altor posibilitati [115]. Documentele IAEA au fost dezvoltate
pentru dispunerea deseurilor cu nivel ridicat, iar principii si criterii similare sunt
aplicate la dispunerea aitor tipuri de deseu radioactiv.

Urmatoarele 4 obiective se referd la protectia generatiilor viitoare si
excluderea efectelor transfrontaliere. In acest sens, povara transmisa generatiilor
viitoare se va minimaliza prin siguranta dispunerii deseurilor radioactive considerand
toti factorii tehnici, sociali si economici cunoscuti la ora actuald [124]. Riscul
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acceptabil pentru generatiile viitoare la dispunerea deseurilor radioactive nu poate fi
mai mare decdt cel care este acceptat de generatiile prezente. Programul de
protectie al populatiilor dincolo de granitele nationale va fi identic cu cel pentru
populatia aflatd in zona de plasare a depozitului.

Ultimele principii exprima tinta protectiei radiologice a dispunerii deseurilor
radioactive. Astfel, predictia dozei anuale datorata eliberdrii din depozitele de
deseuri radioactive va fi mai micd decat limita maxim admisa definita de autoritatea
nationald. Orice dozd de radiatie care poate rezulta va fi mult micd decat doza
maxim admisa [95].

Criteriile tehnice au fost stabilite pentru a garanta principiile de siguranta
descrise mai sus. Aceste criterii tehnice sunt grupate in: deseu, depozite si situri.
Siguranta pe termen lung a dispunerii deseurilor se bazeaza pe conceptul de
multibarierd si va fi estimat pe baza performantelor sistemului de dispunere ca un
intreg [97].

Deseuri
1. Criteriul de acceptare al deseurilor va fi stabilit pentru continutul de radionuclizi
compatibil cu proiectul depozitului.
2. Forma deseului va fi solida cu proprietati chimice si fizice favorizand retentia
radionuclizilor [100].

Depozite
1. Sistemul de dispunere al deseurilor va fi proiectat astfel incat sa se realizeze
izolarea completd a radionuciizilor.
2. Depozitul va fi proiectat, construit, operat si inchis, astfel ca pentru toatd
perioada post-inchidere functionarea barielor naturale sa fie pastrata [64].

Situri
1. Depozitul va fi localizat sd protejeze amplasarea deseurilor de evenimentele si
procesele externe din mediu, avand proprietati care restrictioneazd deteriorarea
barierei fizice si transportul radionuclizilor in mediu accesibil.
2. Depozitul va fi localizat in asa fel incat sa evite apropierea de resursele naturale
valoroase care nu sunt usor dipsonibile pentru alte surse [90].

Standardele de protectie dezvoltate de catre IAEA prezintd un cadru flexibil,
autoritatile nationale le pot completa cu detalii specifice, cum ar fi valorile numerice
pentru fiecare instalatie in cauza sau limitele superioare de doza sau concentratie
permisd n biosferd. Cu toate cd IAEA a dezvoltat aceste standarde generice de
sigurantd, existd nevoia dezvoltdrii unor standarde pentru diverse alte arii [89].
Sistemul de dispunere pentru deseurile radioactive trebuie sd prevad3 izolarea
acestora pentru mii sau milioane de ani. Evaluarea protectiei trebuie s3 asigure
performante pentru perioade lungi de timp. Astfel, de exemplu, unele tari prefera
considerarea unui timp de inchidere minim de 10000 de ani la calculul dozei [91].
Alte t3ri incearca sa formuleze standarde specifice perioadelor lungi de timp care s&
fie independente de factorii sociali si de mediu. In orice caz, variabilele utilizate
pentru judecarea performantelor trebuie sa fie selectate pentru o perioadd de timp,
astfel incdt sd se realizeze o evaluare corespunzdtoare a deseului depozitat. Este
dificilé evaluarea riscului datoritd neglijentelor umane viitoare in procesul de
dispunere a degeurilor. Sunt necesare o serie de modele si standarde cadru care
traseaza liniile de actiune pentru predictia actiunilor umane viitoare [93].
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2.2.3. Modul dispunerii deseurilor radioactive

Anticiparea cantitdtilor mari de deseuri radioactive produse de energetica
nucleara face necesard dezvoltarea noilor metode de management si in particular se
bazeaza pe principiul dispunerii, concentrarii si ingradirii deseurilor, pentru a
garanta izolarea materialelor radioactive din biosferd [103]. Efluentii radioactivi de
nivel foarte scdzut rezultati din tratarea deseurilor in uzinele de reprocesare a
combustibilului ars din reactori nucleari sunt astazi deversati in rauri, oceane, si in
atmosfers. Intarzierea dispersarii si diluarea extrem3 a fost utilizatd ca mecanism de
sigurantd primar pentru deversarea in mare a deseurilor solide de nivel scazut.
Aceasta practica a fost intreruptd in anul 1983 [102].

Concentrarea si inchiderea deseurilor radioactive este un concept curent
considerat in dezvoltarea depozitelor pentru dispunerea lor. Deseurile radioactive
necesita inchiderea pentru o scurtd sau lunga perioada de timp, depinzédnd de
caracteristicile radionuclizilor din ele. Deseurile contindnd radionuclizi cu timp de
injumatatire mic vor necesita inchidere pentru scurt timp (ex. sute de ani), in timp
ce degeurile contindnd nuclizi de viata lunga vor necesita inchidere pentru zeci de
mii de ani. Dupa o foarte lungd perioadd de timp (de ordinul milioanelor de ani),
daca radioactivitatea remanenta din deseuri este eliberata si dispersata in mediu,
aceasta va fi, probabil, la acelasi nivel cu fondul natural radioactiv al mediului [101].

Depozitele pentru deseurile radioactive pot fi, in linii mari, impartite in doua grupe:

1. Depozite dispuse la suprafata

Reziduurile sunt transportate (canalizare sau camioane) si stocate sub forma
de pulpe (terci) (cu umiditate de 30%) pe masura ce sunt produse. Ele au o
fluiditate suficienta pentru a constitui panza de apa cvasi-orizontala [44]. Fiecare
stocaj individual, poate contine de la cateva sute de mii de tone la milioane de tone.
Grosimea reziduurilor stocate poate fi de cativa zeci de metri, iar suprafata de mai
multe hectare. Reziduurile sunt in general, in contact direct cu terenul natural. Un
strat de materiale drenante a fost pus, in unele cazuri, in locurile respective pe
partea din afard a locurilor de scurgere inainte de inceperea stocarii [72].

2. Depozite localizate la mare adéncime
o Depozite filoniene

Filoanele de alurd subverticale sunt asezate in granit sau contacte
metamorfice. Uraniul, principal sub forma de plechblenda si de produsi de alterare,
se Tnsoteste de mici cantitdti se sulfurd de fier, de galend, de blendd si de
calcopirite. Acest tip de minereu este si a fost exploatat in Bretagne, in Masivul
Central (N-E si S-E). Grosimea filoanelor este variabila, cativa zeci de cm la mai
multi metri. Continutul mediu este de ordinul catorva kilograme la tona, dar poate
atinge zeci de kilograme la tonad pe unele treceri [99].

e Depozite sedimentare.

Se intdlnesc esential in Herault (COGEMA) si in S-E Masivului Central, mai
ales in regiunea Sumra. In 1980, a fost anuntatd descoperirea importantului
zacamant situat aproape de Coutras, in straturi argiloase. Ele provin din bazine
detritice (care constau din fragmente de minerale sau roci provenite din
dezagregarea, alterarea si acumularea altor roci preexistente, sau uneori din
scheletele unor organisme) continentale sau din depozite foarte fine, argiloase sau
argilo-gresioase (gresie) [120]. Zacdmantul de la Lodeve se caracterizeazd in plus,
prin prezenta materiei organice si de carbonati (dolomit, calcit). Uraniul pechblenda
sau sub forma redusa este asociat cu hidrocarburile si argilele. Se gdsesc de
asemenea, sulfuri, in particular pirita si molibden, a cdror continut pot sd atingd
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local 1% [121]. Z&cAmintele sedimentare pot sa se prezinte in straturi suborizontale
de grosimi de I3 cativa zeci de centimetri la cativa zeci de metri, cu continuturi de
ordinul de cateva kilograme pe tona.

Programele de depozitare au progresat la diferite etape in diferite state.
Unele tari au stabilit rutine pentru dispunerea deseurilor. de nivel intermediar si
scizut, in timp ce in alte tiri sunt dezvoltate in paralel aplicatiile tehnice gi
cercetdrile privind dispunerea deseurilor radioactive, acestea fiind stocate in
asteptarea constructiilor depozitelor [162].

2.2.3.1. Deseuri din producerea combustibilului nuclear - halde de steril

in general, locurile de stocare ale degeurilor rezultate din producerea
combustibilului nuclear au fost alese in apropierea uzinelor producatoare, datoritd
costului ridicat al transportului. Un interes deosebit a fost acordat lucrdrilor de
intdrire laterald, pentru a evita eventualele rupturi care ar duce la scurgeri de
material in mediul inconjurdtor si implicit la contaminare. Este evident ca stocarea
unor astfel de reziduuri nu se poate face pe terenuri unde exista riscuri de alunecari
[83].

Adesea, reziduurile de la extractia minereului uranifer au fost depozitate
direct pe solul decapat de vegetatie, ceea ce inseamna ca raspandirea este limitata
doar de permeabilitatea materialului depozitat si de cea a solului adiacent [85].
Stocarea reziduurilor in galerii de mine subterane vechi sau in excavarile rezultate
din extractie de tip cariera, prezintd unele avantaje, dar exista posibilitatea ca unele
elemente radioactive sa ajunga la panza freatica.

Astfel s-a impus o cercetare ampld a transferului de radionuclizi cdtre mediul
inconjurator prin intermediul apei care se poate infiltra prin grosimea stratului sau
poate traversa barierele geologice si/sau tehnologice.

Radioactivitatea reziduurilor provenite de la minele uranifere in timpul
exploatarii ridica probleme particulare de gestiune, acestea fiind subiectul acestei
lucrari. Minereul extras este intial sortat radiometric, la extractia uraniului fiind
utilizat doar cel care are continut de uraniu acceptabil din punct de vedere
economic. In felul acesta primele dep02|te de deseuri apar deja in zona minelor, sub
forma de halde de steril (numitd in unele surse din literaturd rocd steril sau roca
deseu) [76].

In cazul haldelor de roca steril, din vecindtatea minei, pe termen scurt
pericolul pentru sandtatea mediului si @ omului pare a fi mic, desi studii efectuate in
acest sens incep sd ridice probleme. Deseurile rezultate in urma activitdtii de
extractie a elementului dorit (uraniu) din minereu se comportd diferit. Unele
elemente pot prezenta o mobilitate deosebit de mare raportata la valorile observate
in cazul rocii steril [56]. Explicatia se gdseste in comportamentul unor izotopi din
seria Uraniului (de exemplu radiul ramas in slamurile rezultate in urma procesului de
extractie a uramulun) Randamentele de extractie pentru lesiere depasesc rar 95-
98%, ceea ce inseamnd cd 2-5% din elementul util rdmane nedizolvat si se aruncd
impreund cu glamul. Toate elementele din seria uraniului reprezintd deseu din
punctul de vedere al productiei de uraniu metal si este tratat ca atare. Stocurile
mari de reziduuri de la instalatiile de extractie a uraniului creeazi deci probleme in
plus fatd de cele existente la nivelul minelor deoarece in urma atacului acid sau
bazic asupra mmereunlor, anumiti izotopi ai uraniului si elemente radioactive din
seria uraniului se vor gasi intr-o forma chimicd susceptibild de a migra. Aceasta
disponibilitate asociata cu spalarea haldelor de cdtre apele meteorice sau
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imprastierii particulelor fine prin curentii de aer va creste probabilitatea dispersiei
elementelor radioactive in biosfera [17]. Pentru a micgora cédt mai mult posibil
pericolul poluarii mediului din apropierea zonelor de stocare s-au propus mai multe
variante de stocare fiecare cu avantajele si dezavantajele ei.

Conceptul de gestiune uscatd prevede stocarea deseurilor sub forma de halde.
Acesta presupune o acoperire care favorizeaza infiltrarea apelor meteorice. E adevarat
cd in cea mai mare parte a timpului, suprafata va fi uscatd sau semiuscata datoritad
infiltrarii. Dezavantajul consta in faptul ca o acoperire uscata nu mai este eficace fatd de
transportul difuzional al 222Rn (descendent al 2*°Ra, din familia U natural). Obiectivele
limitarii acestui flux de radon nu mai sunt atinse decat daca acoperirea are o adancime
suficient de mare (de mai multi metrii) si e constituitd din material cu continut mic de U
[4]. Varianta se practica la depozitarea minereului care datoritd continutului sarac in
uraniu (nerentabil din punct de vedere economic pentru o extractie de uraniu), ramane
in apropierea minelor uranifere sub forma de halde.

O altd varianta ar fi mentinerea acestor rezidii in bazine create, sau lacuri de
profunzime, unde etanseitatea legatd de emanatia de 22°Rn este asigurati de masa
mare de ap3, cativa metrii adancime, care constituie o barierd pentru 222Rn. Este
adevarat, ca aceasta varianta poate mari cantitatea de radionuclid care se va gasi in
apele subterane. Trebuie specificat faptul ca si in tarile dezvoltate nu a fost luata
incd in considerare crearea de lucrdri de asigurare prin barajuri sau diguri [14].

Reziduurile de extractie sunt de cele mai multe ori stocate direct pe solul
decapat de vegetatie. Solutiile alese pentru stocare in diferite parti ale lumii variaza
atat din punct de vedere al costului amplasamentului cat si al nivelului de siguranta
al zonei din vecindtate [4]. La ora actuald si Tn particular in Europa, marea
majoritate a exploatarilor minelor de uraniu, nu ating pragul de competitivitate
economicd. Cei care exploateaza aceste mine se confruntd cu obligatia de a opri
exploatarea si deci de a abandona instalatiile de stocare ale desurilor solide, in
conformitate cu legislatia [59].

2.2.3.2. Modalitati de izolare de biosfera

Pentru a realiza izolarea deseurilor radioactive, a fost dezvoltat un concept
de ingréddire cu o ,bariera multipld”. In acest concept, barierele sunt utilizate pentru
intérzierea sau prevenirea migrarii radionuclizilor in mediul inconjurator. Sistemul de
bariere multiple ca un intreg garanteaza izolarea radionuclizilor degeurilor din
biosfera. Barierele construite sunt in general mai importante pentru primele sute de
ani, in timp ce barierele geologice naturale au o semnificatie ridicatd pentru
perioade lungi de cdteva mii sau chiar zeci de mii de ani. Importanta relativd a
fiecdrei bariere ca functie de timp depinde de tipul deseului, de constructia
depozitului si de caracterisiticile sitului [42].

Existenta barierelor naturale care pot izola radionuclizii din mediu precum si
stabilitatea pe termen lung a acestor bariere sunt principalele probleme ridicate
pentru dispunerea geologica a deseurilor radioactive. Caracterizarea potentialului
dispunerii sitului este directionatd catre stabilirea aspectelor nefavorabile potentiale
si a celor favorabile mediului geologic in ceea ce priveste legatura lor cu
performantele barierelor naturale. Caracteristicile mediului geologic care necesitd a
fi luate in considerare in determinarea eficacitdtii barierelor naturale sunt
urmadtoarele [92]:

» izolarea deseurilor din biosfera;

> izolarea fizica si stabilitatea proceselor de transport hidrogeologic;
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» izolarea fizicd si stabilitatea proceselor si conditiilor geochimice.

Biosfera nu este consideratd aici a fi parte din sistemul de bariere naturale,
cu toate c3 unele procese din biosferd contribuie la intarzierea sau diluarea
radionuclizilor [109]. Transportul de catre apele subterane este principalul
mecanism pentru migrarea radionuclizilor in biosferd, si .prin urmare, conceptele
generale de dispunere se bazeazd pe existenta mediului geologic in care fluxurile si
vitezele apelor subterane din vecindtatea depozitelor sunt suficient de mici pentru a
furniza o izolare adecvati. Aceasta poate fi realizatd prin localizarea deseurilor in
medii geologice apropiate incluzand urmatoarele [68]:

» Roci cu un continut foarte scdzut de apa si peremeabilitate (ex.
evaporari);

» Roci care nu sunt saturate cu apele subterane (ex. zona
nesaturatd);

> Roci cu potential foarte sc3zut al continutului de apa mobild i foarte
micd permeabilitate (ex. rocile argiloase);

» Roci fracturate cu permeabilitate intrinseca micd, in care transportul
radionuclizilor ar putea fi controlat de reteaua fracturilor (ex. roci
cristaline in terenuri cu relief scazut).

Toate aceste medii geologice pot fi gdsite, in circumstante sigure atat l1anga
suprafatd cat si la mare adancime.

Amplasarea deseurilor la suprafata terestra utilizeaza roca inconjurdtoare ca
bariera fizicd pentru evenimentele si procesele care ar putea influenta viteza de
eliberare a radionuclizilor in mediu. Aceste procese si evenimente pot fi Impartite in
3 categorii [109]:

1.procesele geologice si tectonice;

2.evenimentele climaterice;

3.procesele induse de om.

Cu toate acestea, o separare stricta a acestor trei grupe nu este posibila. De
ex., schimbari mari in atmosfera, care in circumstante sigure ar putea fi induse de
om, pot avea o influengé semnificativd pentru viteza proceselor geologice, cum ar fi
eroziunea [65]. In general, eficacitatea izolarii si de asemenea, oportunitatea
considerarii regimurilor hidrologice si geochimice creste cu adancimea. Uneori,
adancimea aleasd pentru un depozit trebuie sa balanseze impotriva constringerilor
practice relativ la consideratiile geologice, siguranta operationala si cost. Selectia
adancimii se modifica cu categoria de deseuri, precum si cu volumul de deseu.
Datele necesare pentru luarea unei decizii privind adédncimea unui depozit cu privire
la aspectele geotehnice ale constructiei sunt general valabile pentru multe tipuri de
roci. Aceste aspecte pot fi obtinute ca parte a studiilor care conduc la asezarea si
constructia depozituiui [77].

Potentialul pentru diferite procese si evenimente naturale, de asemenea, pot
avea o influentda majord pentru alegerea adancimii depozitului. La latitudini si
altitudini relativ ridicate, unde reantoarcerea conditiilor glaciale este probabild in
timpu! perioadei de interes pentru un depozit de deseuri, eroziunea glaciald ar putea
muta in mod excesiv straturi mari de roci §i de asemenea s-ar putea extinde la
adacimi de cateva sute de metri dacd evenimentele glaciale ar fi suficient de mari
[87]. Alte aspecte ale mediului geologic care sunt importante pentru a garanta
izolarea eficientd sunt separarea spatiald a depozitului din centrele vulcanice active
sau lipsa majora a zonelor pentru a minimiza potentialul pentru dislocare prin
activitati vulcanice. Efectul asupra izoldrii depozitului de o astfel de activitate
tectonicad este determinat prin realizarea evaludrii sitului specific [45].
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2.3. PROCESE DE DISPERSIE

Mecanismele de eliberare si translocare ale radionuclizilor din siturile de
depozitare de la suprafatd includ scurgerea si transportul lor pe calea apei,
volatilizarea si transportul pe calea vantului a particulelor [55]. Viteza acestor
mecanisme depinde de caracteristicile fizice si chimice ale radionuclizilor, natura
amestecurilor de deseuri din sit, trecerea lor peste granitele sitului de depozitare si
de caracteristicile geologice ale suprafetei care inconjoara situl. Radionuclizii dintr-
un sit de depozitare situat ianga suprafata apei ar putea trece direct in apd, in timp
ce apare situatia in care radionuclizii din siturile situate la o anumitd distantd de
suprafata apei sa ajunga in apa prin transportul apelor subterane [63]. Factorii
majori care contribuie la aparitia unui radionuclid in mediul acvatic sunt solubilitatea
acestuia in apd si cdldura sa latenta in solutie, care este un determinant al energiei
necesare pentru solubilitatea in apa [63]. Multe saruri anorganice se ionizeaza in
sistemele acvatice si devin ioni dizolvati. Termodinamica energiei de solubilizare a
amestecurilor de deseuri in faza sol-apa gdsite in siturile de depozitare, ar putea sa
rezulte din observarea valorilor solubilitatii, care sunt diferite de compusii puri din
apa distilatda. Mai mult, prezenta solventilor organici din apd pot amplifica
solubilitatea radionuclizilor, care la randul lor ar putea creste potentialul de scurgere
[79].

2.3.1. Procese geochimice

Procesele si conditiile geochimice din roca gazda, servesc ca o barierda de
furnizare in mediu care incetineste sau previne degradarea barierelor proiectate si
limiteaza capacitatea de mobilizare si transportul radionuclizilor cand ei sunt
eliberati din depozit [132]. In general, cele mai favorabile conditii geochimice includ
un pH ridicat, un tampon foarte bun pentru mineralele din rocd cu concentratii
scazute ale complecsilor liganzi. Un sistem geochimic particular adecvat, este totusi
dependent destu! de mult atat de tipul de deseu cat si de constructia depozitului.
Acesta este de o importanta particulara importantd, cand structurile proiectate se
asteapta a fi stabile pentru perioade de timp lungi sau au potentiale de interactie
mari cu roca gazda [86].

Natura geochimicd de tamponare a pH-lui prin roci poate fi usor
caracterizatd pentru o rocd gazda particulard. Studiile recente au implicat interactia
rocilor cu fluide cu pH ridicat care vor fi produse de beton (ciment), o componenta
majora a multor tipuri de depozite [178]. Alte studii au implicat oxidarea mineralelor
suifidice [57]. Observatiile sugereaza ca astfel de oxidari din timpul operatiilor de
depozitare pot produce localizarea zonelor cu pH scdzut, care pot afecta structura
proiectatd, fiind necesara o atente sporitd. O intrebare care rémane a fi rezolvat3
este daca apele subterane naturale sunt in echilibru redox - un factor cheie pentru
modelarea termodinamica chimica relativ la transportul radionuclizilor [54].

2.3.2. Dispersie acvatica

Miscarea apelor subterane reprezinta o functie a conditiilor hidrodinamice
din formatiunile geologice, incluzand [49]:
> permeabilitatea;
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» porozitatea;

» panta hidraulica,

» mérimea si caracteristicile sistemului hidrogeologic.
Migrarea radionuclizilor depinde de asemenea de [52]:

» advectie, care reprezintd migcarea radionuclizilor la o viteza
medie de curgere a apei subterane;
difuzia, care reprezintd miscarea radionuclizilor in faza lichida,
datorita difuziei moleculare;
dispersia cineticd, datoritd heterogenitatii din mediul poros al
campului microscopic, rezultdnd intr-un amestec de apa cu
concentratii variabile;

» retentia si schimbul de ioni in fazele solide si lichide sau in faza
corespunzatoare apei imobile;
» constanta de intarziere pentru fiecare radionuclid.

Aceste fenomene complexe implicd natura rocilor si tipul radionuclizilor,
concentratia ionicd din faza lichida, conditile pH, chimia apei subterane, forma
ionicd a radionuclizilor si valentele acestora, reactiile cinetice, etc. [69]. Mai mult,
fenomenele sunt pand la un punct reversibile, ducidnd la intarzierea migrarii
radionuclizilor. Intarzierea poate fi considerabild in unele cazuri si echivalenta a
limit3rii radioactivitatii [73].

Volumul de ap3d continut intr-o anumitd formatiune geologica depinde de
procentul de spatii libere intr-un anumit volum de roca, element definit ca
porozitate. Nu toatd apa continutd in aceste spatii e disponibila. Procentul care
poate fi drenat sub influenta gravitatiei este productivitatea specifica [80]. in solul si
roca aflate aproape de suprafatd, spatiile libere sunt umplute partial cu aer si partial
cu apa, ceea ce este definitd ca zond nesaturata, care se intinde uneori la zero metri
(béltire la suprafatd) uneori pana la zeci de metri adancime sau chiar mai mult. Sub
zona nesaturata se afla zona saturatd, unde toate spa;nle sunt pline de apa. in zona
nesaturatd, migcadrile apei sunt de reguld pe verticala in jos, timpul de rezidenta
variind de la zero la cativa zeci de ani. Apa de reguld curge prin straturile respective
ale subsolului, in functie de permeabilitatea acestora, care e datd de numarul si
dimensiunile poritor din roca si nivelul lor de interconectare [110]. Straturile de roci
suficient de poroase pentru a stoca apa si suficient de permeabile pentru a permite
curgerea de cantitdti de apa ce pot renta a fi exploatate economic se numesc
acvifere. Apa care se scurge prin ele iese uneori la suprafatd pe cale naturala, in
izvoare, devenind apa de suprafatd, sau uneori trece in apele de suprafata sub
oglinda acestora, ca izvoare submerse (in rauri, lacuri sau chiar in ocean). Dispersia
se petrece in acvifere atat datorita difuziei moleculare cat si curgerii mecanice si are
0 mare |mportan;a legatd de rdaspandirea in acvifer a eventualilor poluanti [114].

In mod critic, pentru intelegerea transportului prin intermediul apelor
subterane trebuie inteleasda natura cursului geohidrologic si comportamentul
radionuclizilor in apele subterane. Datorita curgerii laminare, contaminantii migranti
intr-un aquifer poros nu sunt diluati de amestecul turbulent, dar fenomenul poate
avea loc prin dispersarea hidrodinamica, ce este un proces lent al unei zone care se
intinde pentru a ocupa un volum tridimensional in crestere, in timp ce se misca
descendent in aquifer [130]. Dispersia poate varia considerabil datoritd zonelor de la

v

v

suprafatd cu permeabilitate diferitd. De aceea, prezicerea concentratiilor unui ™

contaminant in timp, la o anumitd distantd de la sursd ar necesita o intelegere
detaliatd a caracteristicilor tridimensionaie ale aquiferelor [131].

Forma si marimea contaminantilor din apele subterane depind de un numar
de factori: structurile geologice subterane, porozitatea solului/permeabilitatea
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aquiferului, tiparele curgerii apelor subterane, porozitate, panta hidraulica,
caracteristicile chimice si concentratiile deseurilor periculoase, variatiile de ploaie,
vitezele scurgerilor. In unele tipuri de aquifere, penele contaminante se extind mult;
unele au fost depistate pe cateva mile prin tratarea apei subterane de la bazele
siturilor de depozitare [137].

2.3.2.1. Curgere in medii poroase si fracturate

1. Curgere in medii geologice poroase

in rocile poroase cont_;mand discontinuitdti structurale, curgerea apei sau
difuzia componentelor in situatiite in care advectia fluxuriior este neglijabild poate
surveni uniformizarea prin tot volumul rocii. In situatiile in care viteza de curgere a
apelor subterane este foarte scdzuta sau unde difuzia este mecanismul de transfer
care controleaz3 viteza procesului,rocile prezintd avantajul de a oferi toatd matricea
lor pentru sorbtie [159]. in plus, anumite tipuri din aceste roci posedd un avantaj
major care nu este adeseori recunoscut, si anume ca ele pot fi usor caracterizate si
modelate, reducand incertitudinea in dezvoltarea performantelor. Alte tipuri de roca
incluse in aceastd categorie ridicad probleme mai mari, in modelarea proceselor de
dispersie [161]. A fost dovedita extrem de dificil, masurarea cd@mpului prin
coeficientii ce guverneaza dispersia proceselor care adeseori au loc in modelarea
transportului radionuclizilor si care iau in calcul dispersia, cu toate cd tehnicile
bazate pe o apropiere statistica de dispersie sunt slab dezvoltate [148].

2. Curgere in medii geologlce fracturate

In multe roci, curgerea ocupa un rol predominant, rocile putand fi clasificate
adeseori ca fracturi, dar pot include un domeniu larg de discontinuitdti geologice.
Proprietdtile hidrogeologice ale unor astfel de roci, cand ele sunt prezente intr-o arie
cu relief mic, cu viteze si fluxuri de apa micad, sunt foarte importante, dar localizarea
curgerii apelor subterane in cele mai conductive zone ridica insa multe probleme
[1].

La o extrema, o rocad fracturatd intens poate fi considerata un ,mediu poros
" si modelat ca atare. La o altda exterm3, fracturile pot fi modelate individual, daca
ele sunt suficient de rare si distincte [78]. Cu toate acestea, In ambele cazuri,
caracteristicite apropiate ale mediului geologic vor fi necesare pentru modelarea
sistemului de curgere a apelor subterane. La acest nivel, uneori pot aparea
probleme in modelarea transportului radionuclizilor cand difuzia in porozitatea legatd
a matricii a fost luata in calcul. Difuzia matricii rocii este dificil de masurat, si exista
unele indicatii ca poate varia cu distanta de la suprafata fracturii datoritd conditiilor
meteorologice care vor ridica probleme la modelare [11].

O alté complicatie apare datorita transportului in ,fracturi” care poate fi
localizat in canale distincte. Caracterizarea unor astfel de canale, s-a dovedit a fi
dificila, dar se continua dezvoltarea studiilor [75].

3. Solul. Zona nesaturata

Multe din deseurile daunatoare din cadrul siturilor de depozitare vor fi
adsorbite in particulele de pamant [70]. Adsorbtia acestor componente este o
caracteristica a solubilitdtii scdzute in apad. Relatia a fost utilizatd in modelele
matematice ale adsorbtiei potentiale a contaminantilor in materia organica a solului
si a particulelor de argila [84].
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Oamenii ar putea fi expusi degeurilor periculoase din sol prin contact direct
cu siturile de depozitare, prin inhalare sau contact cu particulele transportate din sit,
prin eroziune sau prin expunerea la particule suspendate in apele de suprafata, care
ajung aici prin alunecérile de teren. In zone foarte urbanizate, unde populatia este
aproape de siturile de depozitare si unde apele subterane nu sunt folosite ca sursa
de ap3 de baut, inhalarea particulelor din aer este o cale majora de contact cu
compusii deseurilor [9].

Termenul ,sol” se referda la stratul exterior fragmentat al suprafetei
Pamantului, expus intemperiilor. Este format initial prin dezintegrarea si
descompunerea rocilor prin procese fizice si chimice si este influentat de activitatea
si acumularea reziduurilor numeroaselor specii biologice [7]. Solul poate fi studiat
din mai muite puncte de vedere, cel mai important este legat de fizica solului, care
poate fi descrisd ca ramura a relatiei stiintei solului cu proprietatile fizice ale solului,
precum si cu descrierea, masurarea si controlul proceselor fizice care au loc in sol
[8].

Pe de o parte, studiul fizicii solului tinteste la caracterizarea solului si la
stabilirea rolului lui Tn sistemul geofizic global al suprafetei Pamantului, cu toate
interdependentele lui si procesele ciclice (cum ar fi ciclul apei si schimbul de
energie). Pe de altda parte, practica fizicii solului contribuie la furnizarea uneltelor
pentru managementul corespunzadtor al solului. Solul este un sistem heterogen,
polifazic, dispers si poros, in care aria interfaciald per unitatea de volum poate fi
foarte mare [43]. Natura dispersiei solului si activitatea interfaciald uiterioard duce
la fenomene cum ar fi: dispersia, agregarea, adsorbtia, schimbul de ioni. in sol
exista trei faze ale naturii normale: faza solidd contindnd particule solide, faza
lichidd contindnd sol - apd, care intotdeauna are substante dizolvate, deci care
poate fi numita solutia solului, si faza gazoasd continand sol - aer [82].

Solul este astfel un sistem complex. Matricea lui solidd contine particule care
difera in compozitia chimicad si mineralogicad cum ar fi: marimea, orientarea si forma.
Aranjamentul si organizarea acestor particule in sol, determinid caracteristicile
spatiilor porilor in care apa si aerul sunt transmise sau retinute. Apa si aerul pot de
asemenea suferi modificari in compozitie, in timp si spatiu [24].

Relatii Relatii
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Fig.2.2. Diagrama schematica a solului ca sistem cu trei faze

In fig. 2.2 este reprezentata diagrama schematicd a solului care poate fi
utilizata la determinarea relatiilor ce caracterizeaz3 variatiile de masa si volum in
cele trei faze ale soluiui [20].

Histograma completd reprezintd masa totald si volumul solului si este
imp3rtitd in trei sectiuni care sunt in general cantitativ neegale. Sectiunea de jos
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reprezintd faza solidd, cea din mijloc faza lichidd, iar in varful sectiunii se afla faza
gazosa.

Masele acestor componenti sunt marcate pe partea dreapta.: masa aerului
Ma, care este neglijabild si uzual considerata a fi zero. Masa apei Mw, masa solidului
Ms, si masa totald Mt. Aceste mase sunt adeseori substituite cu greutdti. Volumule
acestor componenti sunt indicate pe partea stdnga a diagramei: volumul aerului Va,
volumul apei Vw, volumul porilor Vf, volumul solidelor Vs si volumul total Vt al
solului. La baza diagramei sunt definiti termenii care sunt general utilizati la
exprimarea interreiatiilor cantitative ale celor trei constituenti primari ai solului [20]:
densitatea solidului;
densitatea naturald;
densitatea total3;
densitatea specifica;
porozitatea;
coeficientul de porozitate;

. umiditatea solului.

Particulele primare din sol pot diferi in mare masura prin marime. Unele
sunt destul de mari pentru a fi observate usor, cu ochiul liber, in timp ce altele sunt
prea mici pentru a se manifesta proprietdtile coloidale [81]. Termenul ,textura
solului” este o expresie predominanta a marimii, sau domeniului marimii particulei si
au amandoud conotatii calitative si cantitative. Calitativ, se refera ta ,campul”
materialului solului indiferent dacd e nisipos, grunjos, fin sau neted. Cantitativ,
textura solului se refera la proportiile relative ale diverselor marimi ale particulelor
in solul dat. Metoda traditionald caracterizdnd marimea particulelor in soluri este
impartirea acestor particule in trei domenii de marimi cunoscute ca fractiuni
texturale sau separate: nisip, mal si argild. Inca nu au fost universal acceptate
definitiile acestor trei fractiuni. Solurile cu proportii diferite de nisip, mal sau argild
au forma diferita [47].

NowhwhH

2.3.2.2. Curgere in ape de suprafata

Unele situri de depozitare sunt localizate destul de aproape de apa, astfel
incat deseurile periculoase pot trece direct in apa prin alunecdri de teren. Figura 2.2
ilustreaza faptul ca in majoritatea acviferelor, apele subterane intra in cele din urma
in apele de suprafatd, fiind posibil ca acestea sa aducd deseuri periculoase de la
situri care se afld la o anumita distant3 [40].

Amestecarea si dispersarea contaminantilor in apele de suprafatd si
transportul acestora pe o distanta lungd pe calea raurilor permit distributia
deseurilor pe distante mai mari, in comparatie cu distributia acestora in bazinele din
subteran. Cum muite ape de suprafatd sunt folosite ca sursd de apa potabild,
aceasta distributie mai mare a contaminarii apei de suprafatd ar putea conduce la
faptul ca populatia din zona ar putea fi expusad contaminarii [99].

Contaminantii prezenti in apele de suprafata pot fi detectati mai usor decat
in apele subterane deoarece gradul de amestecare si de dispersie din apele de
suprafatd ajutd la o distributie mai uniform3 si acest lucru face detectarea mai
usoara, folosind tehnicile analitice senzitive curente [112].

Migrarea radionuclizilor in apele de suprafata are loc in doud forme de baza:
migrarea sub forma de faza solida si particule solide in suspensie. Cele doud forme
sunt stréns legate si conectate in acelasi timp de sedimentul de fund prin
sedimentare si resuspensie. Raportul celor doua forme de migrare in cursuri de apa
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este determinat de procesele de adsorbtie ale nuclidului dizolvat pe particulele solide
in suspensie si desorbtia si dizotvarea lor. Cinetica si alte caracteristici cantitative ale
acestora nu sunt suficient de elucidate in prezent, interpretarea rezultatelor
experimentale disponibile fiind dificild avand in vedere combinarea diverselor
fenomene ce concura in aceste procese [13].

2.3.3. Procese fizice in timpul migrarii
2.3.3.1. Adsorbtie

Apele subterane pot avea componente care interactioneaza chimic cu
speciile radioactive considerate, de aceea ele formeazd noi specii cu diferite
caracteristici de adsorbtie. Aceste procese pot fi rapide, ca cele mai multe reactii cu
formari complexe, sau lente precum reactiile redox complicate, care apar la
elementele transuranice {10, 105].

Considerand un proces de adsorbtie al unui ion intr-un mediu poros,
izotropic, omogen, ideal, transportul unui solut care nu interactioneaza cu faza
solida este descris de ecuatia 2.3:

%(gcw) = —€7 e(C, I—/’—DQCW) (2.3)

unde:
C. = concentratia solutului in faza apoasa (mol m™3);
D= constanta de difuziune (m?s!);

-
V = viteza apei in cdmp (ms?);
o
V = operator vector diferential;
€ =porozitatea efectiva.

Unii dintre soluti, reactioneazad cu faza solidd, astfe! cd se va tinde spre o
descrestere a vitezei de transport a solutului. Procesele care contribuie la intérzierea
transportului unui solut sunt: difuzie, adsorbtie fizica, schimb ionic, mineralizatie si
precipitare. Aceste procese sunt reprezentate schematic in fig. 2.3.

Dintre aceste procese, numai adsorbtia este necesard pentru a fi luata in

calcul si introdus3 in ecuatia de transport. In aceastd situatie, ecuatia generald care
descrie transportul unui solut devine:

a . - — -
5, (6C) ==V &(C, V=DV C,)-K\eC, + K 4C, (2.4)

unde:

Cr= concentratia substantei sorbite in faza solidd (mol kg™);
Cw = concentratia solutului in faza apoasd (mol m™);
€ = porozitatea efectiva;

= operator vector diferential;

1 4

V = viteza apei in c&mp (ms™);
D= dispersia hidrodinamica in cdmpul tensorial (m3s'!);
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K,= viteza constant3 pentru sorbtie (s);
K,= viteza constantd pentru desorbtie (s™);
@ = densitatea masei in vrac (kg m);
t = timp (s);
(presupunand prima lege a cineticii si ignorand constantele de adsorbtie si
desorbtie).
Pentru echilibrare rapida, ecuatia devine:

ai(gcwwck):—\?g(cw V+DVC,) (2.5)
t

in relatiile 2.4 si 2.5, Cr este adeseori considerat a fi o functie simpl3 a lui
C., exprimat de relatia 2.6:
Cr = K¢Cy (2.6)
unde:
Kg = coeficientul de distributie (m™ kg™);
In timp ce pentru sistemele simple ( ex. rdsinile de schimb ionic), K4 poate
avea 0 bazd termodinamicd, valoarea utilizatd n modelele de transport a
contaminantilor este in general, determinatd empiric, considerand adsorbtia
reversibild, independentd de concentratie si cinetica rapida. Un avantaj particular al
acestui coeficient de distributie este ca el permite definirea constantei de intarziere
R.
in cazul advectiei uni-dimensionale,
Vn= Vu/R (2.7)
unde:
Vy = viteza medie a solutului (m st);
V, = viteza medie a apei (m s™!);
) R = constanta de intarziere.
In cazul difuziei, se defineste un coeficient de difuzie aparent:
D.=Dy/R (2.8)
unde:
D, = coeficientul de difuzie aparent (m?s);
D, = coeficientul de difuzie teoretica (al unei specii echivalente care
nu se adsoarbe) (m?s™);
R = constanta de intérziere;

R=1+(¢gK, /&) (2.9)
unde:
K4 = constanta de distributie (m™ kg™);
R = constanta de intarziere;
@ = densitatea masei solide (kg m™3),

€ = porozitatea efectivd (pm).

Daca adsorbtia nu poate fi reprezentatd printr-un K4 defint mai sus, sau
daca au loc alte procese de intérziere, R si D, nu pot fi introduse ca si constante in
ecuatiile de transport.

In aceste cazuri, se exprima relatia de adsorbtie ca functie de concentratia
descrisa de izoterma lui Freundlich [117, 127, 123, 136]:
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Fig.2.3. Reprezentarea schematicd a unor procese de intarziere

Cq=aC,? (2.10)
unde:
Cr= concentratia substantei sorbite in faza solidd (mol kg'!);
C, = concentratia solutului in faza apoasa (mol m™);
a si B = constante empirice.
Aceste izoterme, pot fi, in principal incluse in ecuatia de transport,
rezolvarea acesteia conducand ia o rezolvare mai dificild a ecuatiilor liniare.
Pentru caracterizarea proceselor studiate in laborator se utilizeazi constanta
de echilibru K, care definegte relatia de echilibru termodinamic intre concentratiile
unei substante intre doud compartimente datd de relatia: :

4l

(4] (2.11)
b

BUPT



Stadiul actual al cunoasterii in domeniul abordat - 2 33

unde:

[A]. = concentratia substantei A in compartimentul a (mol kg™!);

[A]l, = concentratia substantei A in compartimentul b (uzual mediu
apos) (mol m™);

K = constanta de echilibru [m™ kg™].

Constanta de echilibru (K) se poate modifica functie de caracteristicile
mediului: temperatura, pH, oxigenul dizolvat si proprietatile componentilor din
compartimentele individuale.

Imediat ajuns pe suprafata apei, un radionuclid se imparte in forme
dizolvate si forme sorbite. Relatia intre concentratia ionului adsorbit pe particuld si
ionul din ap3 se poate exprima pana la atingrea echilibrului prin coeficientul de
distributie care la echilibru devine constanta de echilibru.

Coeficientul de distributie este definit ca:

[A] solid

K =
N 1

(2.12)

unde:
Kg = coeficientul de distributie (g solid/g H,0);
[Alseia = concentratia A sorbitda (ug A/g solid);
[Al420 = concentratia A in solutie (ug A/g H,0).

Aceasta expresie este un caz particular al izotermei de adsorbtie a lui
Freundlich:

Kd — [‘Al:!s:lid (213)
[A] H,0
cand n=1.
Estimarea experimentald a valorilor Kd se realizeaza cu relatia:

(A" —4, )Iichid v

Kd= (2.14)
AjS'olidP
unde:
A; = activitatea intiald in solutia de contact (Bq/l);
A¢ = activitatea finala in solutia de contact (Bg/!);

A¢ 50lig = activitatea finala in solid (Bq/q);
V= volumul solutiei de contact (ml);

P= masa de material geologic (g);

Kg = coeficientul de distributie.

Prin aplicarea teoriei erorilor, relatia 2.14, a fost dedusa formula pentru
deviatia standard a valorilor K4 ca rezultat pentru propagarea erorilor introduse.
Aceste deviatii au fost utilizate la evaluarea repetabilitatii rezultatelor.

Expresia pentru estimarea factorului de desorbtie este:

A
Faes = —221% %100 (2.15)

i,f.s.
unde:
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Fees = factor de desorbtie (1/9);
Arriges, = activitatea finald a fazei lichide dupa desorbtie (Ba/l);
A.rs. = activitatea fazei solide la inceputul experientei de desorbtie

(Ba/g).

Coeficientul de distributie este un coeficient de partitionare care presupune
o relatie liniara intre concentratia unui solut in solid si in faza lichidd, incluzand un
numir complex de reactii sau procese geochimice sau biochimice denumit adsorbtie.
Datoritd numdrului mare de variabile care afecteaza determinarea adsorbtiei
nuclizilor in materialele geologice, este imposibil controlul tuturor intr-o singura
experient3. Din aceste motive, K4 apare ca un coeficient uzual masurat in conditii
similare cu mediul de studiu, modificandu-se succesiv in conditii similare.

Utilizarea coeficientului de distributie a fost consideratd cea mai buna
aproximare pentru estimarea gradului de adsorbtie al radionuclizilor in material
geologic, ludndu-se in calcul numdrul cel mai mare al limitdrilor, asociat cu
caracterul parametrului empiric al unui sistem natural.

Exista trei puncte particulare care trebuiesc subliniate:

» Transportul fazei solide este in general considerat neglijabil;, are loc
numai reactia solutului cu suprafetele care sunt in contact cu porii de
apa plini.

» Precipitarea (sau coprecipitarea /mineralizarea) nu poate fi inclusa cu
adsorbtia in Kd sau intr-o izoterma de adsorbtie; Tn acest caz nu existad o
legdturd directa intre fazele solide sau concentratia precipitatului gi
concentratia solutiei.

Numarul de pozitii pentru adsorbtia pe o faza solida este limitat, si dupa
ce au fost umpiute nu exista o relatie intre concentratiile solutiei si ale
fazei solide.

Excluzand primele doua puncte, se poate defini adsorbtia ca un proces de
distributie a speciei intre o fazad solidd si una apoasa intr-o astfel de maniera incat
echilibrul concentratiei fazei solide este direct raportat la faza solutiei. Atat
precipitarea cat si saturarea necesitd o tratare mult mai complexa in modelul de
transport, fiind importantd considerarea lor separat. Conceptul Ky ar trebui utilizat
cu succes in studiile transportului solutului prin acvifer, uzual intr-o manierd
empirica, el fiind fundamental aplicabil doar la un sistem format din doud faze.

O metoda alternativa de derivare a valorilor K4 in-situ derivd din profilele
concentratiei. Principiul este acela cd redistribuirea unei anomalii geochimice bine
definite poate fi interpretatd in termenii unui factor intarziator, dacd viteza de
transport a apei este cunoscuta.

In cel mai simplu caz, nu existd sau exista foarte putin o modalitate de
transport, iar redistribuirea are loc in mod predominant prin difuziune [141]. La
nivel calitativ, asemenea studii pot usor determina daca modalititile de transport se
potrivesc cu cele prezise de studiile de laborator, si astfel, intr-un fel, valideaza
modelele de transport si bazele de date asociate. Procesul invers de potrivire a
traseului la profilurile de difuzie observate este mult mai putin sigur si astfel, limitat
de prezumitiile facute [158].

Asemenea modele presupun in general, un tip de reprezentare al adsorbtiei
de tip K4 si, desi ar putea fi gasitd o valoare ce poate fi adecvat reprezentatd de

v

profilul observat, nu existd nici o dovadd cd este aplicabild in afara unui sistem’

studiat precis.
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2.3.3.2. Interactiunea cu argilele

Toate mediile geologice prin care apa se infiltreaza prezinta diferite grade
ale capacitatii retentiei de ioni. Cateva tipuri de interactiuni pot apdrea: schimbul de
ioni, adsorbtie de suprafata, precipitari, reactiii redox. Multi radionuclizi ce pot fi
eliberati din depozit, vor traversa drumul geologic cu o viteza mult mai mica decat
apa, eventual se pot opri inainte de a ajunge in atmosfera [60].

Studiul adsorbtiei radionuclizilor pe mediul geologic, cum ar fi argilele este
prin urmare, parte importantda in evaluarea protectiei eliminarii deseurilor
radioactive. Pe deasupra, intelegerea factorilor care influenteazd caracteristicile
adsorbtiei radionuclizilor este esentiala cand ne referim la o valoare derivata empiric
din afara domeniului parametrilor experimentali [107].

Multe soluri contin o fractiune de argila, de ex, montmorilonit, ilit sau
kaolinit. Astfel de material argilos are o capacitate de schimb ionic si aceasta
proprietate este foarte importantd pentru orice ioni radioactivi care sunt primiti in
solutie de apele subterane. De aceea este important de facut un studiu geologic si
hidrologic. Examinarea chimica si fizica a solului din vecindtatea locurilor de
amplasare a deseurilor este importanta [104]. Fractiunea care determina
comportamentul fizic al celui mai decisiv sol este argila coloidald, deorece prezinta
manifestdri in aria suprafetei specifice si de aceea este mai activd in procese fizico-
chimice. Particulele argilei adsorb apa. Cele mai importante dintre acestea sunt
schimbul negativ si formarea unui strat dublu electrostatic cu cationi de schimb
[125]. O particuld de argila hidratata formeaza un micel coloidal, in care excesul
sarcinilor negative al particulei este neutralizat de un roi spatial separat de cationi.
Amandouad, suprafata particulei si cationii neutralizati formeaza un strat dublu
electrostatic. Roiul de cationi este alcatuit dintr-un strat mai mult sau mai putin fixat
in proximitate pe suprafata particulelor (cunoscut ca strat Stern), si partial o
distributie a difuziei rdspandite la o distanta departare de suprafata particulei.
Aceasta distributie este ilustrata schematic in fig.2.4 [128].

Cele mai raspandite minerale de argila sunt straturile aluminosilicatice.
Cristalele lor sunt compuse din doua unitati structurale de baza: un tetraedru de
atomi de oxigen din jurul cationului central, uzual Si** si un octaedru de atomi de
oxigen sau grupdri de hidroxil din jurul cationului mare, uzual AI** sau Mg?*.

»

Concentratia ionicd [%]

Ionii pezitivi (+)

Ionii negativi (-)

S T
Distanta de la suprafata miceliultui [mm]

Fig.2.4. Distributia difuziei raspandite la 0 anumitd distantd de suprafata particulei
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Toate mineralele argiloase au o structurd stratificatd. Rocile de constructie
bazice sunt prezente intr-o mare varietate de aranjamente cristalografice gi apar in
naturd ca structuri pure sau amestecuri mineralogice. .

in principal, se formeaza 6 grupe de minerale argiloase. In general, un atom
cu valentd mai mic3 inlocuieste un atom cu valentd mai mare. Datorita acestei
substitutii se creazd un exces de incdrcare negativa in structura ce trebuie s3 fie
neutralizata.

Kaolinitul in principal, nu are incarcare de suprafata; cu cat este mai mica
particula, cu atat mai mare este numarul siturilor neechilibrate, care induc o
capacitate relativ mica de schimburi de ioni, de la 3 la 15 mEq/100g.

Argilele mici numite illite au doud straturi si au propria suprafata incarcata
cu ioni neutralizati K*. Mineralele binecunoscute din aceasta grupa sunt diferite de
ilitele generale, glauconitele si muscovitele. Capacitatea de schimb a ionilor lor este
de la 10 la 40 mEq/g si contin doar 4,7% apa si sunt neutralizate de Na, K si Ca.

Al treilea grup important este reprezentat de smectite, care au caracteristici
particulare precum capacitati mari de schimburi de ioni (70-120 mEq/g) si prezenta
unui strat dublu de apa semicristalina. Smectitele contin aproximativ 22% apa dupa
greutate, sau 44% apd dupa volum [103]. Este foarte importantd specificarea cad
smectitele sufera transformari sub influenta presiunii si caldurii. In timpul acestui
proces apa este evacuatad si apar contractii ale straturilor, fapt care duce la formarea
straturilor mixte (ex. vermiculite-illite) sau la illite pure, dacd temperatura este
destul de mare.

Al patrulea grup de minerale argiloase este grupul vermiculitelor, care
constau in straturi mici (15 inchi grosime) separate de un strat dublu de molecule
de apa. Mineralele au o capacitate mare de schimb de ioni (de la 100 la 150
mEq/100g) si adsorb moleculele organice [87].

2.3.3.3. Interactiunea apa -sediment

Sedimentele reprezinta interfata solurilor sau a altor caracteristici geologice
si suprafete de ape. Sedimentele sunt compuse din: materiale native care opresc
inundarea cu apd, precum nisipul, solul glacial sau argila; apa, atat de la suprafata
cdt si din subteran; material, atat organic cat si mineral, contopit in masa de ap3; si
particule generate in masa de apd, precum materiale fecale sau organisme.
Amestecarea complexa de materiale este susceptibild de contaminare in rauri,
lacuri, estuare si in oceanele deschise [12].

Aceastd caracteristica exclude substratul celor mai multe tipuri de sol umed
sau ape curgdtoare intermitente. Motivul pentru restrictionarea definitiei
sedimentelor este acela ca metodele folosite in evaluarea sedimentelor transferului
de contaminanti dintre mediul inconjurdtor si expunerea la receptorii ecologici sunt
diferite de metodele folosite pentru evaluarea contaminantilor din solurile saturate.
De obicei, o combinare selectiva a metodelor pentru a evalua solurile, precum
modelarea cdii ecologice, este necesard pentru aprecierea corectd a contaminarii din
solurile umede si din alte habitaturi semiacvatice [42].

Exceptand materialul nativ, oricare din componentele sedimentare amintite
anterior, reprezintd un mecanism potential pentru transportul contaminantilor dintr-
un sit de deseuri de risc sau dintr-un sediment [54]. Probabil ¢§ cea mai comun3
sursa a contamindrii sedimentului asociatd cu deseurile de risc este difuzia
particulelor erodate din situri in masele de ap3. Calitatea sedimentului si potentiala
nevoie de remediere sunt problemele multor situri cu deseuri de risc. De fapt,
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pentru multi contaminanti care sunt relativ insolubili si pentru aceia asociati cu
particulele, sedimentele reprezinta ultima combinatie. Cand acesti compusi sunt
persistenti din punctul de vedere al mediului, ei pot creste in concentratie si din
aceastd cauzd reprezintd o amenintare serioasa §i crescandd asupra mediului
inconjurdtor [49]. Sedimentarea particulelor in suspensie §i resuspensia
sedimentului de fund reprezintd procesele cele mai importante care afecteaza
migrarea elementelor radioactive in cursuri de apd de suprafatd. Ambele procese
depind de viteza si turbulenta cursului de apa, importanta lor relativa in migrare
depinde de concentratia in elemente radioactive a sedimentului de fund [88].
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Fig.2.5. Componentele de baza ale ecosistemului acvatic

Importanta sedimentarii in procesul de migrare este demonstrata de o serie
de rezultate experimentale. Din pacate, o abordare generald cu privire la dispersia
poluantilor care ajung in apda nu este momentan posibila. Amestecul fizic este strict
dependent de adancimea apei, tipul fundului acesteia, configuratia malului, vant,
temperatura, precum si de adancimea la care ajunge poluantul, dar si de alti factori.
Fiecare apa curgatoare, rau, iaz, lac, mare sau ocean are propria caracteristica de
amestec, care variazd de la loc la loc si de la 0 anumitd perioada de timp la alta.
Hidrologii au dezvoltat ecuatii utile ale difuziziei, care au o mare importantd in
diferite situatii specifice, pentru care de fapt au fost create, insa aceste ecuatii de
obicei se bazeazd pe o combinare intre calcule teoretice, modul de masurare,
observatiile asupra terenului, care sunt aplicabile doar la o locatie data [86].

In mediul acvatic problema amestecului este in continuare complicata
datorita faptului cd, pe langa intelegerea defectuoasa a proceselor de difuziune,
soarta poluantului este dependenta si de alte procese fizice si biologice. In figura 2.5
[75] este prezentat schematic, ecosistemul acvatic si componentele sale de baza.

Daca un poluant este solid, acesta se poate aseza pe fundul apei, poate fi
filtrat de anumite organisme sau se poate atasa suprafetelor plantelor. Poluantii din
solutii pot absorbi solidele organice si anorganice sau pot fi asimilati de plante sau
animale [96]. Organismele moarte sau secretiile se agseaza pe fundul apei si devin
parte a substratului organic care suporta comunitatea organismelor.
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Sedimentele pot, de asemenea servi ca sursd a poludrii atunci cand
concentratia unui contaminant din apd devine redusa. Existd mecanisme de
transport al radioelementelor din mediul acvatic la cel terestru atunci cand omul
consuma organisme marine sau cand pasérile iau pestii din mare si ii depoziteaza pe
uscat [111].

2.3.4. Radionuclizi implicati in deseuri

Caracteristicile chimice si fizice ale fiecarui element radioactiv determina
gradul miscdrii lui in interiorul sitului. Transformarea acestora prin reactii de
degradare chimica sunt determinate in mare parte de caracteristicile radionuclizilor
si, de asemenea, de factorii fizici, chimici si biologici din mediul inconjurator (apele
subterane, apa de la suprafata, aer, sol) [18].

In fig.2.6 [55] este prezentatd schema generalizatd a transportului
radionuclizilor eliberati din siturile de depozitare. Substantele care sunt eliberate din
aceste situri ar putea sa se miste prin diferite medii, astfel ca oamenii sunt potential
expusi la o varietate de tipuri de expunere.

Evaporare

Inhalatii

Ingerare de

alimente \ 4

Contact direct

Dispunerca
chimich a
sitului

Contact direct

Picurare
sau scurgere
directa

__ Depoznnrfe —_ Apa Ingerare de ani

Fig.2.6. Schema generalizata a transportului radionuclizilor eliberati din siturile de depozitare

Radiotoxicitatea unui nuclid reprezinta capacitatea sa de a provoca
efecte biologice diunatoare, ca urmare a emisiei de radiatii nucleare, cind
radionuclidul respectiv este incorporat in organismul omenesc. Tindnd cont
de Normele Republicane de Radioprotectie existd 4 categorii de radionuclizi
in functie de radiotoxicitatea lor relativa [166]:
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> grupa 1: radiotoxicitate foarte mare:?2°Ra, 24'Am, °Pb, 2'°pPo,
230U’ 232U, 233U, 234u

> grupa 2: radiotoxicitate mare: 21°Bi, °Co, 13’Cs, 13%Cs, %9sr, 9%r,

235U;

> grupa 3: radiotoxicitate medie: '*C, °°Fe, *3Ni, 222Rn, 35S, Y%%;

> grupa 4: radiotoxicitate mica: 28U, 235U, U,., 2*?Th, Th,a-

Doi dintre radionuclizi sunt luati in considerare pentru evolutia
migrarii lor in mediu inconjurdtor. Acestea sunt: 22°Ra si U,... 2°Ra se
situeaza in grupa 1, cea care necesita studiul cel mai important, iar U,a in
grupa 4, care nici ea nu este de neglijat. In aprecierea toxicitatii unui
radionuclid, pe langa radiotoxicitatea sa, se vor lua in considerare si
prevederile normelor in vigoare referitoare la toxicitatea chimica.

CCE defineste astfel radiotoxicitatea: ,Toxicitatea datoratd radiatiilor
ionizante emise de un radionuclid incorporat si de cdtre produsii sdi de filiatie;
radiotoxicitatea nu este legatd numai de caracteristicile radioactive ale unui nuclid ci
si de comportarea sa chimicd si fizica si in egald mdsurd de metabolismul sdu in
organism si organe [163].

Alfa - emitatorii sunt cei mai periculosi radionuclizi in cazul ingestiei. Mai
mult, compusii de uraniu si radiu sunt foarte toxici pentru existenta umana.

Recomandarile sau limitele pentru radionuclizii naturali in apele potabile
variaza considerabil intre diferite tari sau organizatii internationale si domenii de la
0,1 Bg/dm? in Spania la 1 mBg/dm3 in Suedia pentru activitatea alfa total. The
World Health Organization recomanda sd nu se depdseascd o dozd anuald de
iradiere de 50uSv pentru radionuclizii in apa potabild [164].

2.4. ASPECTE PRIVIND MODELAREA MATEMATICA A
PROCESELOR DE MIGRARE A ELEMENTELOR RADIOACTIVE

2.4.1. Modele matematice pentru difuzia elementelor radioactive

Tipurile principale de modele sunt bazate pe ecuatii diferentiale deterministe
si stohastice (ecuatii diferentiale ordinare, ecuatii cu derivate partiale), ecuatii
algebrice statice, retele Petri, programare matematicd, programare stohastica,
teoria controlului optimal, lanturi Markov, procese Markov, simulare Monte Carlo,
modele bazate pe reguli etc. [152].

Pentru difuzia elementelor radioactive din steril, a fost dezvoltat un model
de transport in Laboratorul de Informare Geologica a Scolii Nationale Superioare de
Mine din Paris; acesta este un model finit tridimensional izoparametric aplicabil
mediilor poroase si fracturate. Modelul oferd solutii numerice ale sistemului de
ecuatii ce descriu transportul de masa si iau in considerare convectia, difuzia
moleculara, fintarzierea retentiei radioactive si produselor rezultate. Calculele
spatiale implica un element de aproximatie finit, folosind metoda Iui Galerking
asupra elementelor lineare izoparametrice, cu inversiune directd a matricei
sistemului si unde calculele temporale implica o aproximatie finita diferitd, folosind a
doua ordine a diferentelor (schema GIR) [83].

Alte modele matematice ale migrdrii radionuclizilor prin formatiunile
geologice au considerat [117]:

- convectia, dispersia, adsorbtia, intarzierea radioactivd intr-un model
numeric - in Marea Britanice;
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-0 evaluare a conditiilor migrdrii radionuclizilor, ca functie a diversilor
parametri, notabile in caz de esec a barierei geologice, sub forma unui model
tridimensional - in Belgia.

in Franta si Marea Britanie, in special, studiile senzitivitatii parametrice s-au
desfisurat pentru a determina cei mai importanti factori si parametri care trebuie
luati in considerare in vederea dispunerii formatiunilor geologice ce contin degeuri
radioactive cu emitent3 de lungd duratd (emiterile de duratd scurtd si medie ridica
putine probleme). Aceste studii, unele ale caror rezultate au fost deja publicate,
demonstreaz3 toate rolul vital al formatiunilor geologice in stoparea radioactivitatii.

fn urma studiilor din Marea Britanie reiese ca cei mai critici radionuclizi par a
fi 2’Np, 22%Ra, '¥°1 si °°Tc, izotopii cu viatd lungd de Am, Pu, Cm si U. Migrarea
radionuclizilor prin formatiunile geologice a fost de asemenea luatd in considerare in
toate presupunerile de risc, in cateva tari, notabila fiind Olanda, unde investigatia a
inclus consecintele unui accident apdrut in urma dizolvarii sarii din bariera geologica
[102].

Modelele pot fi utilizate pentru studii pe termen scurt, mediu sau lung, pot fi
dezvoitate ca unelte de investigare sau utilizate in conjuncturi cu programe de
monitorare pentru parametrii selectati si pot fi folosite in aplicatii probabilistice sau
deterministice. Primul pas in constructia modelului este identificarea proceselor si a
cailor potentiale importante. Tipurile majore de reactii care apar intr-un sistem sunt:
acid-baza, precipitatii, oxidare-reducere, hidroliza, fotoliza, transferul de gaze,
biotransformarea si sorbtia. Miscarea deasupra suprafetei, prin sol nesaturat, in
apele subterane, in radacini si vegetatie, precum si volatilizarea urmata de
transportul atmosferic, reprezintd cai majore de transport a formelor dizolvate de
contaminanti. Modelele de descriere a transportului si proceselor de transformare
trebuie sa fie formulate pe baza siturilor specifice. De o importantd particulard in
dezvoltarea modelelor sunt reactiile in faza solida, precum sorbtia in particulele de
sol [142].

Figura 2.7 [145] prezintd un model generalizat care descrie chimia mediului
pentru un contaminant chimic din sistemul acvatic. Pentru a reprezenta matematic
acest sistem este nevoie de dezvoltarea unei serii de ecuatii diferentiale, care odatd
rezolvate simultan oferd o descriere asupra distributiei contaminantului in diferite
forme si in diferite parti ale mediului ce poate interactiona cu sistemele acvatice.

Ar trebui subliniat cd, pentru sistemele acvatice mari, existd intre punctul de
intrare al contaminantului si ultima faza, o concentratie gradientd, care este
guvernatd de procese fizice. Astfel, figura 2.7 [147] ar trebui sa fie modificata in
general, pentru a arata aceastd componenta a modelului chimiei mediului care, cum
a fost notat mai sus, poate fi cel mai important component pentru descrierea
comportamentului multor contaminanti din sistemele acvatice.

Modelul descris in figura 2.7 este in general, denumit un model dinamic in
care se incearcd dezvoltarea ecuatiilor diferentiale care descriu procesele implicate.
Modelul prescris se bazeaza in principal pe caracteristicile contaminantului si pe
modul cum acesta interactioneaza cu compartimentele mediului, mai degraba decat
sa fie bazate pe un sistem particular. Folosirea acestui model ar trebui s reprezinte
o estimare a concentratillor agteptate la formele de contaminanti de risc din
diferitele sisteme acvatice.
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Fig.2.7. Model pentru descrierea chimiei mediului

Aceasta, combinata cu informatiile asupra timpilor de asteptare a diferitelor
tipuri de organisme din diferite compartimente, pot fi folosite pentru a estima durata
expunerii organismelor 1in fiecare componentd a formelor disponibile a
contaminantului. Contaminantii pot fi transportati in cantitati semnificative de la
siturile de depozitare ale deseurilor solide in atmosferad si apoi in sistemele acvatice
prin precipitatii si réspandire a prafului. Este de asteptat ca siturile cu deseuri solide
sa contribuie cu o mare cantitate de contaminanti in timpui perioadelor
umede/ploioase, mai mult decét in perioadele de secetd [147].

Pe baza celor de mai sus se pot considera urmatoarele directii principale de
cercetare care ar trebui urmate [83]:

> in primul rand, este indispensabila dezvoltarea si Tmbunatatirea
metodelor si tehnicilor pentru mdsurarea parametrilor reprezentativi ai
mediului geologic, ai cdror valori spatiale si de timp variabili trebuie
cunoscuti in vederea realizarii unui model matematic de transport al
radionuclizilor. Dezvoltarea modelelor matematice sofisticate nu au nici
un rol daca informatiile sunt nesigure sau doar aproximative;

» geologia prospectiva este o stiintd relativ noud, care trebuie dezvoltatd
considerabil, astfel incat sa dezvolte scenarii plauzibile pentru
fenomenele care influenteaza migrarea radionuclizilor;

» metodele de stabilire a riscului trebuie dezvoltate si Iimbunatatite pentru
a permite o evaluare sigurd a dispunerilor deseurilor in formatiuni
geologice adanci, iar aceastd metoda pare sa fie foarte promitétoare.

Modelele geochimice se referd la descrierea starii de echilibru chimic intre
0 solutie apoasa si o alta faza solida (minerale silicate sau nu). Aceste modele
geochimice statice sunt utilizate Tn diverse situatii [78]:

» modele utilizate Tn interpretarea unei analize de apda permiténd
observarea coerentei intre concentratiile masurate prin analiza chimica
si activitatile calculate ale tuturor speciilor apoase. In calculul
activitatilor, indicii de saturare ai mineralelor sunt determinati permitand
descrierea tendintelor solide sau de gaz la dizolvarea sau precipitarea in
sistemul apa-roci-gaz.

» modelul permite calcularea compozitiei chimice teoretice a unei solutii
apoase in echilibru cu gaze si/sau minerale date de un sistem.
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» modelul calculeazd evolutia unui sistem apa-rocé-gaz, in afara de
echilibru termodinamic prin pasi succesivi. Comportarea solutiei apoase
si a secventei mineralogice (precipitare, disolutie), poate fi urmarita de-
a lungul simuldrii. Acest tip de modelare (cu variatie de temperaturs,
presiune, concentratie apoasd) reprezintd. principalul interes al
modelelor geochimice statice.
modelul poate fi aplicat studiilor de caz geologice, precum si reactiilor de
alterare superficiala (formarea solurilor, profilurilor de alteratie),
reactiilor hidrotermale (geotermie, diageneza, stocarea deseurilor
_ nucleare), mineralizarilor (formarea zacamintelor de Pb,Zn).

In acest ultim caz, avantajul modelului este in principal posibilitatea sa de a
fi un instrument de teste (exercitii de verificare si validare de sustinere), dar in
aceeasi masura un instrument de predictie [12].

v

2.4.2. Modele empirice regresionale

Modelarea matematica a proceselor fizice in care se incadreazd si adsorbtia
si desorbtia utilizeazd modele empirice regresionale. intre o functie de raspuns F Si
multimea factorilor semnificativi x;,....xx , se stabileste o legatura de tipul [3, 6,
153, 154, 155]:

F=F(X1, X2, ....Xk) (216)
unde:
F = functie de raspuns;
Xy, Xz, ....Xx = factori de influenta controlabili.

In afara factorilor semnificativi (controlabili) asupra sistemului actioneaza
insd si o multime de factori aleatori z;. z,, ..... +Zm. FOorma si structura modelului real
al sistemelor fizice, nu este, in general, cunoscutd. Modelul real, contine in mod
concret, atat influenta factorilor semnificativi, cdt si a factorilor nesemnificativi,
influente ce se exprima concret prin coeficientii de influent3 (de regresie) 8;, Ba,.....
B,, astfel incat forma functiei de réspuns pentru modelul real devine:

F=f(X1, X2, oo Xy, 21. Zy, ..., +Zmy Bll Bz, ..... Bn) (2.17)
unde:
F = functie de raspuns;
X1, X2, -...X, = factori de influentd controlabili;
Z1. 23, .nes Zm = factori aleatori;

X B, Ba,..... Bn = coeficienti de influenta (de regresie).

In urma modelarii sistemului, valorile reale 8,, Ba,..... B, ale coeficientilor de
regresie, pentru un mode! dat, se inlocuiesc cu estimatiile statistice ale acestora B;,
Bo,..... B, determinate in urma prelucrdrii datelor experimentale, iar influenta
factorilor aleatori este inclusa in eroarea experimentald, urm3rindu-se minimizarea
acesteia.

In acest mod, de ta modelul real se trece la modelul empiric, in care functia

de raspuns real se inlocuieste prin estimarea ei statisticd, ca o functie a factorilor
existenti si a estimatiilor statistice ale coeficientilor de regresie reali:

y=y(X1, Xz ....Xx, b1.by, .....,bm,) (2.18)
unde:
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y = functia obiectiv;
X1, X3, ....Xx = factori de influenta controlabili;
b,.b,, ..... ,bm = coeficientii de regresie.

Pentru a trece de la aceastd forma generald a modelului empiric, la forma
concretd, legdtura intre functia de raspuns si coeficientii de regresie se exprima prin
functii de bazd (de forma polinomiald, exponentiala, logaritmica, putere, etc.). Cea
mai des intdlnitd formad este cea polinomiald, datoritd facilitatilor de prelucrare
matematicd pe care le implicd. De exemplu, in cazul unei functii obiectiv dependenta
de doi factori x; si x», modelul empiric poate fi reprezentat printr-un polinom.:

» de ordinul zero y = b, (practic inutilizabil, deoarece nu este pusd in

evidenta influneta factorilor x; si x,);
» de ordinulintdi y =b, +bx, +b,x,;

> deordinul doi y = by +bx; +b,x, + b, x,x, + b, x), +byyxy,;
. » s.amd.
In general, forma unui model polinomial de ordinul intai, se poate scrie:

J’=bo+zb,-xj, (2.19)

unde:
y = functia obiectiv;
X1, X2, ....Xx = factori de influentd controlabili;
bg.bs, ..... ,bj = coeficientii de regresie;

iar pentru un polinom de ordinul doi:

_ k k k
y=b0+2bjxj+Zbﬁxf+2bijx,.xj, (2.20)
j=1 j=1 i,j=1
i)

unde:

y = functia obiectiv;

X1, X2, ....Xx = factori de influentd controlabili;

bo,bz, ..... ,bj = coeficientii de regresie.

Experimentul efectuat pentru cazul proceselor de adsorbtie si desorbtie are
ca scop unic furnizarea datelor necesare calculului coeficientilor modelului adoptat.
De aici, rezultd ca numarul coeficientilor determind volumul experimentarii, ceea ce
obligd la alegerea polinomului de grad minim, necesar si suficient intr-o situatie
data. Polinomul de grad unu (model liniar) presupune dirijarea factorilor de influenta
pe doud nivele de variatie, minim si maxim, rezultdnd un volum maxim al
experimentdrii de N=2%;, el cuprinde un numdr minim de incercdri si contine
informatii asupra directiei catre optim, dar se impune verificarea adecvantei sale.
Apare aici problema selectarii subdomeniului de experimentare, astfel incdt modelul
liniar sa fie adecvat. Continuitatea functiei obiectiv si caracterul analitic (variatia
liniard) al modelului adoptat garanteaza existenta unor asemenea domenii practic in
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apropierea oricdrui punct al spatiului multifactorial. in aceste conditii, devin
esentiale dimensiunile subdomeniului, adica domeniile de variatie ale factorilor.

Pornind de la acest domeniu, pe baza informatiilor obglnute, experimentarea
este continuata secvenglal dupd directia de pantd maxima (gradlentulw) pe
suprafata de raspuns, in alte subdomenii dimensionate. corespunzator, pana la
atingerea domeniului care contine punctul de interes pentru cercetator. Daca acest
lucru nu este posibil cu ajutorul polinoamelor de ordinul intdi, se recurge la
modelarea suprafegen de rdspuns prin polinoame de ordin superior, de preferintd de
ordin doi, pand la identificarea optimului. in cazul acestor modele, se realizeazad
dirijarea factorilor pe trei nivele de variatie, ceea ce mareste considerabil volumul
experimentului (N= 3%) si se complicd prelucrarea rezultatelor sale.

in mod exceptional, se poate recurge si la modele polinomiale de ordinul
trei, dar materializarea lor presupune realizarea unor experimente factoriale
incomplete, fractionare, pe baza anumitor principii i reguli de reducere a volumuiui
experimentului. in mod normal, se efectueazd experimentéri factoriale complete,
care includ toate combinatiile posibile ale nivelelor factorilor.

2.5. CONCLUZII

in urma activititilor de cercetare si exploatare uraniferid a rezuitat
un volum mare de deseuri radioactive de activitate joasa, care a fost
depozitat in halde de minereu si steril din vecinidtatea minei. Adesea,
reziduurile de la extractia minereului uranifer au fost depozitate direct pe
solul decapat de vegetatie, ceea ce inseamna ca raspandirea este limitata
doar de permeabilitatea materialului depozitat si de cea a solului adiacent.
Reziduurile de extractie sunt de cele mai muite ori stocate direct pe solul
decapat de vegetatie. Solutiile alese pentru stocare in diferite parti ale
lumii variaza atat din punct de vedere al costului amplasamentului cat si al
nivelului de siguranta al zonei din vecinatate. La ora actuala si in particular
in Europa, marea majoritate a exploatarilor minelor de uraniu, nu ating
pragul de competitivitate economica. Cei care exploateaza aceste mine se
confruntd cu obligatia de a opri exploatarea si deci de a abandona
instalatiile de stocare ale deseurilor solide, in conformitate cu legislatia.

Pe termen scurt, pericolul acestora pentru sidnitatea mediului si a
omului pare s@ fie mic, desi studiile efectuate in acest sens incep sa ridice
probleme serioase. Deseurile rezultate in urma activititii de extractie a
elementului dorit (uraniu) din minereu se comportd diferit. Interactiunile
hidrogeochimice care controleazda migrarea deserilor uranifere lixiviate din
halda de steril in mediu, sunt deosebit de complexe. Unele elemente pot
prezenta o mobilitate mare raportata la valorile observate in cazul rocii steril.

Mecanismele de eliberare si migrare ale radionuclizilor din siturile
de depozitare de la suprafatd includ scurgerea si transportul lor pe calea
apei ca urmare a precipitatiilor cu variatii de pH ( ploi acide, zidpada),
volatilizarea si transportul pe calea vantului a particulelor. Viteza acestor
mecanisme depinde de caracteristicile fizice si chimice ale radionuclizilor,
natura amestecurilor de deseuri din sit, trecerea lor peste granitele sitului
de depozitare si de caracteristicile geologice ale suprafetei care inconjoara
situl. Radionuclizii dintr-un sit de depozitare situat langa suprafata apei ar
putea trece direct in apd, in timp ce apare situatia in care radionuclizii din
siturile situate 1a o anumita distanta de suprafata apei sa ajunga in apa prin
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transportul apelor subterane. Factorul major care contribuie la aparitia unui
radionuclid in mediul acvatic este solubilitatea acestuia in apa.

Odata ajunsi in cursurile de apa de suprafata, radionuclizii sunt
transportati de acestea, suferind o serie de transformari, se pot depune si
migra in sedimente si pot fi incorporati in fauna si flora acvatica intrand
astfel in lantul alimentar. Migrarea are loc printr-o combinare a proceselor
naturale care sunt deseori modificate de om.

Miscarea apelor reprezinta o functie a conditiilor hidrodinamice din
formatiunile geologice, incluzand:

> permeabilitatea;
> porozitatea;
> panta hidraulica;
> marimea si caracteristicile sistemului hidrogeologic.
Migrarea radionuclizilor depinde de:

> advectie, care reprezinta migscarea radionuclizilor la o
viteza medie de curgere a apei subterane;

> difuzia, care reprezintd miscarea radionuclizilor in faza
lichida, datorita difuziei moleculare;

> dispersia cinetica, datorita heterogenitatii din mediul
poros al campului microscopic, rezultand intr-un amestec
de apa cu concentratii variabile;

> retentia si schimbul de ioni in fazele solide si lichide sau
in faza corespunzatoare apei imobile;

> constanta de intarziere pentru fiecare radionuclid.

Aceste fenomene complexe implica natura rocilor si tipul
radionuclizilor, concentratia ionica din faza lichida, conditiile pH, chimia
apei subterane, forma ionica a radionuclizilor si valentele acestora, reactiile
cinetice, etc. Mai mult, fenomenele sunt pana la un punct reversibile,
ducand la intarzierea migrarii radionuclizilor.

Migrarea radionuclizilor in apele de suprafata are loc in doua forme
de baza: migrarea sub forma de faza solida si suspensie. Cele doua forme
sunt strans legate si conectate in acelasi timp de sedimentul de fund prin
sedimentare si resuspensie. Raportul celor doua forme de migrare in
cursuri de apa este determinat de procesele de adsorbtie ale nuclidului
dizolvat pe particulele solide in suspensie si de procesele de desorbtie si
dizolvare a lor.

Toate mediile geologice prin care apa se infiltreaza prezinta diferite
grade ale capacititii retentiei de ioni. Cateva tipuri de interactiuni pot
aparea: schimbul de ioni, adsorbtie de suprafata, precipitari, reactii redox.
Multi radionuclizi ce pot fi eliberati din depozit, vor traversa drumul
geologic cu o viteza mult mai mica decat apa, eventual se pot opri inainte
de a ajunge in atmosfera.

Studiul adsorbtiei radionuclizilor pe mediul geologic, cum ar fi argilele
este prin urmare, parte importanta in evaluarea protectiei eliminarii deseurilor
radioactive. Pe deasupra, intelegerea factorilor care influenteaza
caracteristicile adsorbtiei radionuclizilor este esentiala cand ne referim la o
valoareAderivaté empiric din afara domeniului parametrilor experimentali.

In general, viteza lixivierii (difuziei) radionuclizilor din halda
depinde de toti acesti factori pentru o halda data si de asemenea este
specifica hidrogeochimiei haldelor si rocilor din jur. De aceea, cercetarea
este extrem de dificila si prezinta la ora actuala multe zone necunoscute.
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Avandu-se in vedere epuizarea rezervelor industriale, cat si criteriile
economice de rentabilitate, activitatea minierd din Banat (Ciudanovita, Dobrei,
Natra) s-a redus progresiv, astfel cd la inceputul anului 2001, minele apartinand
Sucursalei Banat din cadrul C.N.U. au fost inchise in totalitate. Prin activitdtile de
exploatare, incepute in anul 1956, s-au eliminat in mediu o serie de poluanti sub
diferite forme care au condus la un risc biologic pentru persoanele din grupul critic,
situate in apropierea exploatarii.

Exploatdrile miniere Banat sunt localizate la 15km N-E de Oravita, Ia
izvoarele péaraielor Jitin, Natra, Dobrei, Lisava pe o suprafatd de cca. 35 km?2.
Cercetérile privind uraniu au inceput in anul 1950, iar din 1953, Societatea Sovrom
- Kuartit, prm prospectiuni gamma de suprafatd a gasit un numar mare de anomalii,
punandu-se |n evidentd mineralizatiile de la Frumosu, Maidan, (Bradisorul de Jos) si
Ciudanovita. In 1956-1958 se descoperd zacdmintele Natra — Dobrei Sud si Dobrei
Nord, astfel cd zdcdmantul Natra si Dobrei Sud intrd in exploatare in 1962, iar
zacadmantul Dobrei Nord in 1978. Rezervele cunoscute din perimetrul Natra au fost
exploatate padnd in anul 1988, cind activitatea acestei mine a fost sistatd, iar
activitatea de exploatare din perimetrul Dobrei Nord a fost sistatd in 1990, datoritd
aspectului economic [165].

In urma activitdtii a peste 40 de ani de cercetare si exploatare uranifera a
rezultat un volum mare de deseuri radioactive de activitate joasa, care urmand
procesele de minerit, extractie si neutralizare, a fost depozitat in halde de minereu
si steril.

Dupé intrarea in functiune a Uzinei R - Feldioara, minereul a fost
transportat, ramanand suprafetele de sol puternic contaminate precum si haldele de
steril si cele cu minereu sdrac sub 0,025% rezultate la sortarea radiometric3.

Majoritatea haldelor sunt situate pe versantii unor parauri (Natra, Lisava,
Dobrei), uneori blocand cursul acestora. Neavand amenajari speciale, haldele au fost
supuse proceselor de alterare, urmand apoi levigarea si migrarea unor elemente de
~hazard” in mediul inconjurator.

In general se poate estima ca in majoritatea lor efectele negative asupra
mediului sunt generate de activitdtile anterioare, incepand din deceniul 50 pana in
prezent astfe! [165]:

poluarea solului s-a produs prin depuneri de pulberi radioactive de la haldele

si platformele neamenajate si din scurgeri de ape de siroaie necontrolate;

*» poluarea apelor si a sedimentelor din ape se datoreazd deversarii in emisar

a apelor de mina netratate (galeriile de coastd) si a apelor de mind netratate

eficient (randamente la uraniu sub 80%) si fara retinerea radiului;

« formarea depozitelor de steril si minereu sarac pe albia raului Natra;
» depozitarea unor cantitati importante de minereu, pe platforme deschise
fard amenajarea si izolarea in prealabil a terenului. Dup3 transportarea la

Uzina R a acestor minereuri, s-a constatat o poluare radioactivd a terenului,

prin infiltrarea apelor cu uraniu, in fundament;

» poluarea cu ape uzate de la statia de tratare s-a fdcut prin deversarea
acestora in emisar (paraul Natra ), cu depasiri majore la CMA;

poluarea atmosferica in zonele industriale s-a realizat prin emisii de radon si

dispersii de SiO;;

« deseurile solide de la statia de tratare (slamuri si ape de spalare la procesul
de precipitare a uraniului) s-au deversat in emisar.
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Pentru studiul efectuat in aceasta lucrare am considerat bazinul de
halde uranifere din perimetrul minier Ciudanovita. O imagine de ansamblu
asupra radioactivitatii apelor de suprafata din zona a fost obtinuta prin
investigarea radionuclizilor 22°Ra si U,.. in probe de apa recoltate din
reteaua hidrograficd a paraielor Jitin, Valea Lupului si Valea Minei precum
si din ape de mina, pe o raza de 10 km. A

Haldele de depozitare a sterilului, in general, nu sunt protejate. In timp,
apar modificari chimice si fizice in halde, care favorizeaza dispersia contaminantului
radioactiv in mediu, datorita:

» apelor care pot proveni din precipitatii cu variatii de pH (ploi acide,

zapada), radiatii solare, variatii de temperatura si umiditate;

» interactiunilor diferitelor mineraie din roca de baza cu apa de infiltrare in

timpul curgerii, conducand la fenomene de precipitare, schimb ionic,
adsorbtie si redizolvare [138];

» altor aspecte.

In general, viteza lixivierii (difuziei) radionuclizilor din halda depinde de toti
acesti factori pentru o halda datda si de asemenea este specifica hidrogeochimiei
haldelor si rocilor din jur [139]. De aceea, cercetarea este extrem de dificild si ne va
obliga sa studiem in sisteme fizice simplificate, dar mentindnd parametrii principali
care influenteaza procesul de difuzie al contaminantului in mediu.

Obiectivul general al cercetarilor experimentale este caracterizarea
proprietitile hidrogeochimice care controleazd migrarea radionuclizilor
extrasi (lixiviati) din halda de steril in mediu, incluzidnd procesele de
adsorbtie-desorbtie si neglijand alte procese fizice ca precipitarea,
schimbul ionic sau alte interactiuni geochimice in sistem.

Obiectivele particulare sunt:

> studiul cineticii extractiei 22°Ra ,U,.: §i a metalelor grele
din halda de steril analizata in apa pura sau apa acidulata
pentru simularea ploilor acide;

> efectuarea studiului in experimente de extractie statica in
vase de agitare;

» efectuarea studiului in sistem dinamic, efluentul curgand
peste stratul fix de particula de roca (sistem dinamic);

> influenta prezentei argilei asupra vitezei proceselor de
difuziune in fenomenele de adsorbtie-desorbtie care au
loc;

> realizarea unei predictii de variatie a concentratiilor de
226Ra si U, pe termen lung, pe baza datelor
experimentale, utilizand softuri din literatura.

3.1. METODE DE MASURARE

3.1.1 Determinarea ??°Ra in apa

Principiul metodei (conform STAS 10447-3/1996) [169]

22Radiul prezent in prob3 se determind prin mésurarea radioactivititii alfa a
precipitatului de sulfat de radiu, separat radiochimic, aldturi de sulfatii de bariu si
plumb.
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Mod de lucru

Intr-un pahar de laborator se introduce proba filtratd prin héartie de filtru cu
porozitate micd. Se adauga 5 ml acid citric solutie 1M, 2,5 ml amoniac solutie 15M,
2ml solutie de bariu si 1 ml solutie de plumb.

Se incalzeste amestecul la fierbere si se adaugd 5 picaturi solutie indicator
metil orange. Se adaug3d sub agitare, cu picdtura acid sulfuric pana la obtinerea
culorii roz, permanent, si inca in exces 0,25ml acid sulfuric.

Se incilzeste amestecul (5..10) min la temperatura de (70...80)°C si apoi se
lasd paharul in repaus (3..5) h, pand la depunerea completd a precipitatului. Se
decanteazad supernatantul. Se transfera precipitatul intr-o fiold de centrifuga si se
centrifugheazd. Se decanteazd supernatantul. Se spala de trei ori cu cate 10 ml acid
azotic. Se indeparteaza solutiile de spdlare. Se dizolvad precipitatul din fiold Tntr-un
amestec format din 10mi apa, 10ml solutie EDTA si 3ml amoniac 6M, incalzind si
agitand pana la solubilizare completa. Se adauga cu picatura circa 2ml! acid acetic,
astfel ca pH-ul solutiei sa fie 4,5.

Se incdlzeste pe baia de apa (5..10 ) min, apoi se lasd sa se riceascd si se
centrifugheaza. Se indeparteaza supernatantul. Se noteaza, data si ora separarii, To.

Se filtreaza precipitatul prin hartie de filtru cu porozitate mica si se spald cu
(10...15) ml apd. Se usucd precipitatul la temperatura de 105°C + 2°C pand la mas3
constanta, G.

Se trece pe tavita de numarare precipitatul, G,.

Masurarea activitatii alfa

Se pune in sistemul de determinare a radioactivitdtii alfa si beta globald cu
numadrator FHT 1100 prezentat in figura 3.4, conform instructiunilor de lucru ale
aparatului. Se mdsoara fondul ansamblului, folosind o tivitd de numdrare noud. Se
masoara activitatea probei, depusa pe tdvita de numérare. Se noteazd data si ora
inceperii mdsurarii probei, T,, si data sfargitului masurarii, T;.

Calicul
Continutul de radiu-226 (activitatea) se exprima in bequereli pe litru ap3 si
se calculeaza cu formula:
Radiu 226 RxG, [Ba/1] 3.1
E xAxaxVxG 9 (-1
unde
» R-viteza de numadrare netd, calculatd conform formulei
3.2, (impulsuri / secunda);
» Ec-eficienta metodei si a ansamblului de numéarare
conform formulei 3.3, (impulsuri/ dezintegrari);
» V-volumul de apa luat in analiz3, (1);
> G- cantitatea totald de reziduu, (g);
» G;- cantitatea de reziduu depusd pe tdvita de
numarare,(g).
Calculul vitezei de numarare netd, R

Viteza de numdrare netd R, se exprimd in impulsuri pe secund3 si se

calculeazd, cu un nivel de incredere de 95%, cu formula:

R
R=R, - R,:+2J—p+—'— (3.2)

unde:

BUPT



3.1. Metode de masurare 49

» Ry-viteza de numadrare a probei si a fondului, (impulsuri/
secunda);

» Rg-viteza de numarare a fondului, (impulsuri/secundd);

» T,timpul de numarare al probei,(secunde);

» Te-timpul de numarare al fondului, (secunde).

Calculul eficientei metodei prin precipitare si a ansamblului de numarare, E.

Eficienta, E. este data de raportul dintre viteza de numarare a probei
contaminate si numarul de dezintegrari corespunzator activitdtii solutiei etalon cu
care s-a contaminat proba, si se calculeaza cu formula:

R,

Ec=— [impulsuri / dezintegrari] (3.3)

Ae
unde:

» Rg-viteza de numdrare a precipitatului, la care se aplica
factorii de corectie a cresterii 2°2Rn, datorat autoabsorbtiei si
pentru greutatea precipitatului (impulsuri /secunda);
Ac-activitatea solutiei etalon de 2?°Ra, care s-a ad3ugat
probei, (dezintegrari/ secunda).

v

3.1.2. Determinarea U, in apa

Principiul metodei [175]

Uraniul natural de valentd VI din probd, se reduce la uraniu natural de
valenta IV cu zinc granule In mediu de acid clorhidric 4,5N, se complexeazd cu
arsenazo III si se determina spectrofotometric prin masurarea intensitatii culorii
complexului U IV- Arsenazo III.

Dozarea U, din probele de analizat

Proba de apd se introduce intr-un pahar Berzelius si se adauga 24 ml
carbonat de amoniu. Se concentreaza pana la Y2 din volum prin evaporare pe plita
electricd. Se filtreaz3, iar in filtrat se adaugd 4 ml acid clorhidic d=1,19g/cm? si se
evapora la saruri umede.

Reducerea uraniului VI la uraniu IV se face astfel: reziduul obtinut se dizolva
in 30 ml HCI 4,5N, 4 ml acid ascorbic si cateva granule de zinc metalic. Se lasd 30
minute pentru reducerea uraniului, se filtreaza in balon de 100ml in care s-au pus 4
ml arsenazo III, se completaza la semn cu acid clorhidric 4,5N, se omogenizeaz3,
proba fiind pregatita pentru masurat.

Masurarea radiometricid

Se mdsoara intensitatea culorii (absorbanta) la 665nm la spectrofotometrul
din fig. 3.1, in maxim o ora de la addugarea reactivului de culoare, fatd de o solutie
de referintd preparata din toti reactivii folositi la analiza luati in aceleasi cantitdti si
trecuta prin toate fazele analizei.

Calculul si exprimarea rezultatelor

Concentratia de uraniu natural din proba de analizat se determina in pg/I,

dupa formula:

Absxctga
Unar= 222282 41000 (ug U/1) (3.4)
unde:
> Abs = absorbanta probei analizate masurata la
spectrofotometru;
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» ctga = factorul de panta al curbei de etalonare. Acesta se
determin3 din reprezentarea graficd a cantitdtii de uraniu in
functie de absorbanta specificd obtinuta pentru fiecare punct
de pe dreapta de etalonare;

» V= volumul de proba luat in lucru, (cm3).

Cunoscand concentratia de U, din probd in pg U/l, se determina activitatea
specifica, in Bq/|, dupa formula:

A, =1233xC,_ (Ba/l) (3.5)

unde:
> 12,33 - activitatea unui mg de uraniu, (Bq)

» CL,“ - concentratia de uraniu din proba de analizat. (mg/1)

3.1.3. Determinarea continutului in metale grele prin spectrometrie
de absorbtie atomica si a pH-lui

Determinarea metalelor grele: Na, K, Ca, Al, Fe, Mn, Zn, Ni, si Cr, din
probele de apd s-a efectuat dupa metoda spectrometrica de absorbtie atomica in
flacdra aer-acetilend, cu exceptia Al care s-a determinat pe cuptor de grafit [167,
168, 170, 171, 172, 174, 175). Metoda folositd este comuna pentru toate
elementele analizate si se conformeazd standardelor in vigoare, (tabelul 3.1).
Inaintea fiecdrei serii de determinari au fost preparate din solutia etalon concentrata
a elementului determinat cdte 5 seturi de solutii de calibrare care sa acopere
intervalul de concentratie ce urmeaza a fi determinat. Solutiile de calibrare au fost
preparate odatd cu efectuarea determinarilor spectrofotometrice. Spectrometrul de
absorbtie atomica este prezentat in figura 3.3.

Tabel 3.1
Metode de refe»rin;é_pentﬁr_ﬁq r_nésurar_ea parametrilor apelor de suprafata

1. Fier mg/l SR ISO 6332-1996

2. Mangan mg/! SR 8662/2-1996

3. Zinc mg/| STAS 8228-2001

4. Nichel mg/| STAS 8228-2001

S. Crom-total mag/| SR ISO 9174/1998

6. Plumb mg/I STAS 8228-2001

7. Calciu mg/| SR ISO 7980-1987-A99-2002
8. Aluminiu mg/! SRENISO 12020-2004

9. Sodiu mg/i SR ISO 7980-1987-A99-2002
10. Potasiu mg/| SR ISO 7980-1987-A99-2002
11. pH Unitati de pH SR ISO 10523-1997

Prepararea solutiilor de calibrare
Ma3suratorile propriu-zise

Din probele de apa, au fost dozate metalele grele prin pulverizarea directd in
flacdra de aer acetilena si masurarea absorbantei, la lungimea de und3
caracteristica fiecarui element analizat. Pentru calibrarea aparatului au fost
preparate seturi de etaloane de diferite concentratii folosind standarde Merck.
Obs. Curbele de calibrare sunt redate in figurile 5.1.1 -5.1.9 din Anexa 5.1.
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Calculul si exprimarea rezultatelor

Continutul final al elementului metalic se calculeazad cu ajutorul relatiei:

a.f
C N =—
(mg/1) v

unde:
f- factor de dilutie;

a-continutul elementului citit de aparat (mg/l);

v-volumul de solutie luata in lucru (I).
pH-ul probelor a fost mdsurat cu ajutorul aparatului din figura 3.2.

(3.6)

3.1.4. Determinarea continutului de ?*®Ra si U, in probele solide
prin spectrometrie gamma

Probele de sol recoltate, esantionate, uscate la 120°C pand la masd
constantd si maruntite sunt asezate in cutii si puse la masurat cu ajutoru! lantului
spectrometric reprezentat in figura 3.5. Metoda spectrometriei gamma se bazeaza
pe faptul cd radiatile gamma sunt emise cu energii discrete, bine definite,

caracteristice fiecarui radionuclid [175].

3.2. MATERIALE. APARATE DE MASURA

Asigurarea calitatii si corectitudinea valorii masurate au devenit in analitica
moderna practici de laborator.

Produse etalon (prezentare selectiva)

Tabel 3.2
Reactivi folositi la elaborarea tezei de doctorat
Nr. Denumire Puritate Catalog firma
crt.
1. Aluminiu metalic pur 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
2. Crom metalic 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
3. Oxid de Fier 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
4. Zinc metalic 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
6. Clorura de Bariu 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
7. Sare disodica a acidului etilen 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
diaminotetraacetic
7. Azotat de plumb 99,99% Merck&Co., Inc, New Jersey,
8. Clorura de Radiu 3,58 kBq Centru de Radiochimie Amersham
Anglia
9. Octoxid de triuraniu 98% Centru de Radiochimie Amersham
Anglia
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Aparaturd

Listd selectivd a echipamentelo

Tabel 3.3
r accesate

Nr.
crt.

Demumire
echipament

Firma

Sistem de determinare
a radioactivatii alfa si
beta globaia cu
numadrator FHT 1100

Eberline R

Germania

Detectori FHT 605 N1

Numarator FHT1100
Detector input:1=42495/1610;
2=42495/17 Eprom versiunea 4.14.

Lant de  madsurare
gamma spectrometricd

Oxford Tenelec
USA

Detector HPGe-Oxford cu
preamplificator incorporat;
Amplificator tip TC 243
Calculator cuplat serial,
Multiport V3.03 Rac NIM tip TB
Interval energetic (19-2029) keV

soft

Spectrofotometru
Uv-vIS

Analitik Jena AG
Specord-205

Soft-WiIinASPECT, versiunea 2.0.3.0.

Spectrometru cu
absorbtie atomica,
monitorizat PC

Varian AA-110

Componenta optica:

-lungime de unda: 185-900nm;
-Monocromator Czerni Turner
0,25m;

Fantd cu selectie automatd, cu
setari de :0,2nm; 0,5nm si 1nm;
-retea de difractie holografica cu
1200linii/mm.

Componentele hard:

Corector de fond de deuteriu de
inalta intensitate in domeniul:125-
425nm;

-Sisteme de automatizare-
pulverizare de tip Universal Mark 7;
Lampi cu catod cavitar (HCI), pentru
fiecare element analizat.

Caracteristica de performanta:
-Pentru o absorbantd mai mare de
0,75, precizia este mai micd de
0,5%RDS, pentru solutia cu un
continut in cupru de 5 mg/I.

pH-metru

Hanna
Instruments

Caracterisitici:

Domeniu: 1,00- 13,00 pH
Rezolutie: 0,01 pH

Acuratete: 0,01 pH

Calibrare: manual in doud puncte

in figurile 3.1.-3.5 sunt prezentate aparatele cu care s-au efectuat
determindrile din partea experimentald.
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Fig.3.1. Spectrofotometru UV-VIS Analitik Jena AG, Specord 205

Fig.3.2. pH -metru

AA-110

Fig.3.4. Sistem de determinare a radioactivatii alfa si beta globald cu numarator FHT 1100

BUPT



54  Partea experimentala - 3

Fig.3.5. Lant de mdsurare gamma spectrometricad

Stabilirea relatiilor de interdependenta dintre componentele determinate
Prelucrarea datelor experimentale s-a efectuat cu programul STATISTICA
6.0, la care s-au folosit metodele Quadrat Surface si Spline, cu un coeficient de
incredere setat la introducerea valorilor experimentale de 95%. Aceste reprezentari
dau ecuatii de aproximare a suprafetelor prin regresie multipla neliniara prin care se
analizeaza functiile concatenare ca si functii spline. Termenul ,spline”indica o banda
elastica pentru desenarea unor curbe netede, de-a lungul unui set de puncte de
controi. Matematic, asemenea curbe pot fi descrise, pe portiuni, ca aproximari ale
unor functii polinomiale de ordinul doi in punctele de control [190]. Curbele B-spline
sunt o clasa de curbe spline foarte utile in aplicatiile grafice. Pentru un set de (n+1)
puncte de controt p. (k=0-n), se pot determina punctele care apartin unei curbe B-
spline aproximata prin puncte de control date pe baza ecuatiei parametrice [3]:

P, =2 N, (3.7)
k=0
unde:
~ P,-functia curbei B-spline;
» Py-unul din cele (n+1) puncte de control;
7 N —functii polinomiaile;
~ n-numarul punctelor de control;

» t-puncte de control din cele (n+1) puncte de control

Construirea modelului matematic predictiv s-a realizat computerizat cu
ajutorul aplicatiei WEKA, o colectie de algoritmi pentru cod masina utilizat pentru
datele miniere si dezvoltat la Universitatea Waikato din Noua Zeelanda. Aplicatia
Weka este un software open source sub licenta publica GNU. Denumirea acestuia
provine de la initialele WAIKATO ENVIRONMENT FOR KNOWLEDGE OF ANALYSIS -
Waikato mediu pentru analiza cunoasterii. Weka contine unelte pentru
preprocesarea datelor, clasificarea, regresia, sinteza, reguli de asociere si vizualizare
http: WW. ai .ac.nz/ml/weka/.
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3.3. EXPERIMENTE PENTRU STUDIUL INTERACTIUNILOR IN TIMPUL

MIGRARII

Probele de steril recoltate, esantionate au fost supuse prelucrarilor fizice in
vederea determinarii valorilor concentratiilor radionuclizilor 2?®Ra si U, prin spectrometrie
gamma. Esantioane din aceste probe au fost apoi folosite pentru fiecare tip de
experiment. Continutul lor in elemente radioactive este prezentat in tabelul 3.3:

Tabel 3.3.
Continutul in elemente radioactive in probele de steril recoltate
Proba Adincime de recoltare Upat 22%Ra
fom[ [Bg/kg uscat] [Bq/kg uscat]
Steril 0-10 436,9 1056,9
Steril 50-60 5841,1 9647,6
Steril 100-120 1874,9 3890,5

3.3.1. Studiul experimental al migrarii radionuclizilor in regim static

3.3.1.1. Instalatie experimentala si mod de lucru

A. Instalatia experimentala

Pentru a studia capacitatea extractiva a apelor naturale, in ceea ce priveste
continutul de 2%°Ra si U, s-a realizat o instalatie experimentald reprezentat3 in

fig.3.6.

In vasul 1 s-a introdus o cantitate constants (250g) din masa esantionului
de steril (determinat prin spectrometrie gamma conform punctului 3.1.4), adus la o
granulatie foarte micd de particula <0,5mm, cu valori cunoscute (vezi tabel 3.3) ale
concentratiilor radionuclizilor 2%°Ra si U, [25,36,27].

Apa distilats

Amestecare

Sedimentare
(repaus)

Separare faze prin fitrare totala
a particuelor solide

Solutie eluat
| PRasi U, L.
b

o 4

Fig.3.7. Reprezentarea schematicd a instalatiei pentru studiul extractiei in regim static

Legenda:

1. vas cu esantion de steril
2. etapa de amestecare

3. etapa de sedimentare

4. vas cu solutie eluatd ?°°Ra si Una

5. wvas cu esantion de steril dupa eluare

Peste proba de steril s-a addugat un volum prestabilit (1-4 1) de apé distilata
(asemanatoare ca si compozitie cu apa de ploaie). Cele doud faze au fost mentinute in
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contact timpi diferiti (1-90 zile), in scopul depistarii momentului in care nu mai existd
radionuclizi mobilizabili si a oferi extractiei o arie maximd de contact. S-a recurs la o
agitare periodicd a amestecului pentru a putea aduce particulele solide in suspensie in
mediu lichid (etapa 2). Principala criticd pe care o aduc partizanii experientelor pe
coloane este c3 tehnica bdii statice, periodic agitatd poate duce la abraziunea
particulelor[143]. S-a incercat limitarea acestui risc folosind o tehnicd de agitare lentd
de numai citeva minute, pentru a aduce in suspensie particulele solide, dupd care
amestecul este lisat in repaus timp de 24 de ore. Pentru extractiile mai mari de o zi,
procedeul s-a repetat zilnic, pAnd la atingerea echilibrului interfazic (in care concentratia
radionuclizilor mobilizati ramane constant3). Etapa de amestecare (2) este urmatd de
etapa de sedimentare (3). Pentru fiecare set de experimente (1, 7, 30, 90 zile), s-au
separat cele doud faze (lichidd si solidd). Faza lichida (vasul 4) a fost supusa
prelucrarilor si determindrilor radiochimice conform punctelor 3.1.1. si 3.1.2., care au
permis calculul concentratiilor radionuclizilor 2%Ra si Unx din probele eluate.
Concentratiile radionuclizilor in faza solida (vasul 5) au fost determinate prin
spectrometrie gamma conform punctului 3.1.4. Calculul pH-lui probelor eluate s-a
efectuat conform punctului 3.1.3.

B. Mod de lucru

Pe baza reprezentdrii din figura 3.7. au fost realizate trei seturi de modele
fizice experimentale:

» model fizic A, in care s-au pastrat constante masa esantionului de steril
(250g), adancimea de recoltare a acestuia (0-10cm) si s-a modificat
volumul de apd distilata (1-41) folosit ca eluent la diverse durate de
elutie (1, 7, 30, 90 zile);
model fizic B, in care s-au pastrat constante masa esantionului de steril
(2509), adancimea de recoltare a acestuia (50-60cm) si s-a modificat
volumul de apa distilatd (1-4 1) folosit ca eluent la diverse durate de
elutie (1, 7, 30, 90 zile);

» model fizic C in care s-au pastrat constante masa esantionului de steril
(2509g), adéncimea de recoltare a acestuia (100-120cm) si s-a modificat
volumui de apd distilata (1-4 1) folosit ca eluent la diverse durate de
elutie (1, 7, 30, 90 zile).

Conditiile de lucru pentru modelul fizic static sunt redate in tabelele 3.4; 3.5 si 3.6:

v

o i Tabel 3.4.
Conditii de lucru in modelul fizic static pentru esanticane recoltate la adancimi
de Ojlpcm (Model A) _

A1l 250 0-10 1 1
A12 250 0-10 1 7
A13 250 0-10 1 30
Al4 250 0-10 1 90
A21 250 0-10 2 1
A22 250 0-10 2 7
A23 250 0-10 2 30
A24 250 0-10 2 90
A31 250 0-10 3 1
A32 250 0-10 3 7
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A33 250 0-10 3 30
A34 250 0-10 3 90
Ad41 250 0-10 4 1
A42 250 0-10 4 7
A43 250 0-10 4 30
Ad44 250 0-10 4 90
Tabel 3.5.
Conditii de lucru in modelul fizic static pentru esantioane recoltate la adancimi de 50-60 cm
Model B
B11 250 50-60 1 1
B12 250 50-60 1 7
B13 250 50-60 1 30
B14 250 50-60 1 90
B21 250 50-60 2 1
B22 250 50-60 2 7
B23 250 50-60 2 30
B24 250 50-60 2 90
B31 250 50-60 3 1
B32 250 50-60 3 7
B33 250 50-60 3 30
B34 250 50-60 3 90
B41 250 50-60 4 1
B42 250 50-60 4 7
B43 250 50-60 4 30
B44 250 50-60 4 90
Tabel 3.6
Conditii de lucru in modelul fizic static pentru esantioane recoltate la adancimi de 100-120cm
Model C
250 100-120 1 1
Ci2 250 100-120 1 7
C13 250 100-120 1 30
Ci4 250 100-120 1 90
c21 250 100-120 2 1
Cc22 250 100-120 2 7
c23 250 100-120 2 30
C24 250 100-120 2 90
C31 250 100-120 3 1
C32 250 100-120 3 7
C33 250 100-120 3 30
C34 250 100-120 3 90
C41 250 100-120 4 1
C42 250 100-120 4 7
C43 250 100-120 4 30
C44 250 100-120 4 90
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3.3.1.2. Rezultate si discutii

Cu ajutorul modelului fizic satic s-a urmarit comportamentul radionuclizilor
226pa si U, functie de cantitatea de apd de infiltrare care spald proba de steril
recoltatd la diverse adancimi din halda, la timpi diferiti. Dependentele urmarite sunt:

e activitate specificd ??°Ra si Una ~timp,
e activitate specificd *°Ra si Una —volum,
e activitate specificd *°Ra si U,,; —~adancime.

Aceste dependente sunt necesare pentru a stabili proprietatile geochimice
ale haldelor de steril. Proprietatile geochimice controleaza solubilitatea mineralelor gi
componentelor solide, care afecteazd migrarea contaminantilor. De asemenea,
proprietdtile geochimice controleazd procesele de adsorbtie-desorbtie care
influenteaza continutul si extinderea contaminantilor in sit.

Pentru modelul fizic static, rezultatele statistice (ecuatia dreptei si
coeficientul de regresie) sunt reprezentate in graficele din figurile 3.8. - 3.13, in
care se noteazad cu A=activitatea specifica a celor doi radionuclizi.

Activitatea A(90 Zle) = 0,3504V + 19.365, R? = 0,862
specifici 2*Ra A(30zle)=0,0961V+ 17,04, R?=0,9493
[Ba/l) A(7 Zle) =0,0484V + 3,0985, R?*=0,8124
- A(1 2)=0,0067V + 0,8265, R? = 0,9899
20 X
- A - ‘a e ﬁ; oA (1zi) .
15 oA (7 zile) .
a A (30 zile).
10 « A (90 zile)
5
A . - - - — & — — — — 8
0 i -* -4 ——— ———+4 Volum
|
0 1 2 3 s

Figura 3.8. Distributia activitatii specifice a **Ra in apa de infiltrare din hald3 (0-10cm),
functie de timp (model fizic static A)

Obs. Datele pe baza cdrora s-au determinat diagramele din figurile 3.8 - 3.13 sunt
redate in tabelele 5.2.1- 5.2.6 din anexa A 5.2.

In figura 3.8, se constatd pentru activitatea specifici a 2?°Ra, o crestere
usoard cu volumul, in general insd, se pastreazd un palier constant. Cu durata de
contact creste semnificativ in acelagi volum de 1 |, de la o valoare 0,834 Bq/l la 0 1
zi la 19,863 Bg/I la 60 zile, in timp ce intr-un volum de 4 | creste de la 0,854Bq/! la
o duratd de contact de 1 zi, la o valoare de 20,934 Bq/l in 60 zile. Sub 60 zile,
continutut de *?*Ra practic nu depinde de volum, dar pentru 60 zile se poate observa
0 usoara dependentd de volum.

Figura 3.9 aratd o corelatie bund a activititii specifice de 2%°Ra la
adancimi de 60, cu volumul, ca urmare a valorilor coeficientilor de regresie, iar
variatia activitdtii specifice de °’°Ra cu timpul de contact pdstreazi trendul
ascendent, de la valori de 0,931 Bq/l la 23,752 Bq/l. Deci, se observd acelasi
fenomen ca si in fig. 3.8.
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Activitatea A(90 zle) = 0,3607V + 23,187, R? = 0,8802
specifica ?°Ra A(30 zile) = 0,0653V + 20,676, R? = 0,893
Bal] A(7 Zle) = 0,8319V+ 7,5195 R?=0,7993
20 A 12 =00082V+ 0921, R?=0,8384
25
b X
o e e _ .. o ‘oA (12i)
201 “mA (7 zile)
15 | a A (30 zile)
! ~ A (90 zile)
10 4 e R e
5 4
——— B L — -~
0 : : Volum
0 1 2 3 4 (1]

Figura 3.9. Distributia activitatii specifice a 22°Ra in apa de infiltrare din hald

(50-60cm), functie de timp(model fizic static B)

Activitatea A (90 zle)=0,0619V + 13,356, R%?=0,8231
specifica 2°Ra A(30 zile) = 0,1865V + 12,106, R? = 0,9698
Bq/l] A(7 2le) =0,0113V +2,9245, R?=0.9111
A(12) = 0,0167V + 0,928, R?=0,9665
18
16 x * X
14 R—
L .- - _ -4 A (12i)
124--- -———- = e - - - - - 4 - ; ’
s A (7 zile)
10 s A (30 zile)
8 1 <A @0 zile)
6 1
4
B s — = - = [E—
0 il A * Volum
0 1 2 3 4 [N

Figura 3.10. Distributia activitatii specifice a 22°Ra in apa de infiltrare din hald3
(100-120cm), functie de timp (model fizic static C)
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Activitatea A(90 zle) = 07103V + 21,866, R?=09202
A(30 zile) = 02501V + 7.2815, R = 0,8579
mdﬁcﬁ O A(7 zile) = 02812V + 0,483, R?=0,8437
[Baf) A(17i)=0.0259V + 0,6125. R*=0.7716
20 x ~ ® K
‘eAf1zi) |
15 | e A(1zi) !
@A (7 zile)
4 A (30 zile)
10 . x A (90 zile).
- & & - - & - T -— -4 —
5
I . e, Ao e Volum
[
0 1 2 3

Figura 3.11. Distributia activitatii specifice a U, in apa de infiltrare din halda (0-10cm), functie

de timp (modael fizic static A)

Activitatea A(90 zile) = 1,232V + 17,161, R? = 0,9691
specifica U, A (30 zile) = 0.0932V + 10,106, R?=0,9122
Ban] A(7 Zile) = 0,0398V + 2,3115, R? = 0,8381
30 A(12) = 00715V + 0,6765, R2 = 0,9755
X = K
' A (12i)
20 ! ;
: A (7 zile) .
i a A (30 zile}
| x A (90 zile)
10 - R T e = -« - - — —a — _— — %
S —— - - - —r
0 — = S ¢ * * Volum
0 1 2 3 s I

Figura 3.12. Distributia activitatii specifice a Un,, in apa de infiltrare din haldd (50-60cm),
functie de timp (model fizic static B).
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Activitate A(90 zle) = 0.4529V + 6,103, R? = 0,9579
specifica Upa A(30 zile) = 0,4794V + 1,879, R? = 0,8495
[Bq/l] A(7 Zle) = 0,4507V + 2,6445 R?=0,8479
A(12)=0,0341V+0,8015 R?=0,8641
25
. ¥
20 | e A (12i)
a A (7 zile)
15
s A (30 zile)
10 < A (90zile)
5
[ &
o= ——® -— -—e - — & - Volum
0 1 2 3 4 M

Figura 3.13. Distributia activitatii specifice a U.,, in apa de infiltrare din halda (100-120cm),
functie de timp (model fizic static C)

in fig. 3.10. observdm o corelatie foarte bund a activitatii specifice de
225Ra |a adancimi de 120 cm cu timpul de contact. Apare o dependentd semnificativa
de volum, doar la o durata de 30 zile.

In figura 3.11. observam o corelatie semnificativa intre activitatea
specificd de U,y §i volum la timpul de contact de 60 zile, coeficientul de regresie
fiind 0,966, pe cand la timpii de contact de 30 si 60 zile, corelatiile nu sunt asa de
bune, probabil timpul de contact a fost prea mic pentru ca la volume diferite sa fie
extrasa o cantitate mai mare de U,,. Timpul de contact favorizeaza cresterea
valorilor de la 0,654 Bg/l pana la 18,351Bqg/l la 1 luna. Cantitatile de uraniu
mobilizate sunt mai mici decat ale 2%°Ra.

Figura 3.12., prezintd o corelatie semnificativd intre activitatile specifice
ale U,y si volumele eluate, coeficientii de regresie fiind relativ mari, iar evolutia
concentratiilor de U, cu timpul de contact inregistreaza cresteri foarte mari de la o
medie de 0,855 Bqg/l la o medie de 25,837 Bq/l. Sub 60 zile, dependentele sunt
nesemnificative, iar la 90 zile apare o dependenta puternica de volum.

In figura 3.13, corelatia intre activitatile specifice ale Uy, §i volumele
eluate, sunt semnificative in toti cei patru timpi de contact, valorile activitatilor
specifice ale de U, crescand cu timpul de contact de la 0 medie de 0,916 Bq/l la o
medie de 22,652 Bq/l. Mai putem observa ca in straturile 2 si 3 cantitatile de U,
mobilizate sunt mai mari decat in stratul 1 si mai mari decat cantitatile de #2°Ra din
staturile 2 si 3. Deci, activitatile specifice ale U, la o zi aratd o dependenta
semnificativd, pentru celelalte perioade de timp, dependenta cu volumul este ugsor
semnificativa, dar aproape egala.

Din aceste grafice se desprinde urmatoarea concluzie: pentru ambii
radionuclizi, cantitatile care au migrat intr-un anumit timp pastreaza in general un
palier aproape constant indiferent de volumul considerat. In timp insd, cantitatile
mobilizate cresc. In primul strat, cantitdtile de U,.. care migreaza sunt mai mici
decét cele de ?*°Ra, pe cand in straturile de jos cantitatile de Un, care migreazd
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cresc [42]. Cantit3tile de ?2Ra mobilizate sunt mai mici decat ale Un,. Masurarea
pH-lui probelor analizate conform metodei de la punctul 3.1.3, a condus la obtinerea
urmatoarelor domenii de valori pentru cele trei modele. In modelul A, domeniul de
pH variaza intre 5,2-6,02, predominand un medlu neutru spre usor acid. in solutiile
apoase acide uraniul apare ca ion uranil U0,%*, avdnd cea mai stabild valentda U
(VI), fenomen care ar explica migrarea relativ micd a uraniului in primul strat care
prezinta caracteristici acide [6]. Modelul fizic static B este caracterizat de un
domeniul al pH-lui cuprins intre 7,0 - 8,1, iar modelul static C de un domeniu
cuprins intre 7,3-7,9, in ambele cazuri, mediul fiind neutru spre bazic. Astfel cd la
pH ridicat, m straturile de jos, hidrolizarea ionului uranil formeaza monomeri, dimeri
si trimeri. In plus, in timpul curgerii apei subterane in sensul descresterii sarcinii
hidraulice se produce un ,front” in miscare, unde uraniul este ciclat din faza solida in
cea lichida si invers. In sisteme de acest fel, apele de ,intrare” provin din infiltrarea
apelor meteorice si in mai micd masura din cursurile de apa de suprafatd. Ca o
simplificare destul de grosiera se poate considera ca aceste ape au proprietati de
oxidare. Ionul uranil este mobil in oxidarea apelor subterane prin formatiunile de
complecsi. Astfel in interiorul haldelor au loc doua mecanisme: ciclarea atomilor de
uraniu din faza solidad in cea tichida si invers, odata cu miscarea frontului, atomii de
uraniu precipitati ajung in mediu oxidant, deci pot fi mobilizati [52].

3.3.2. Studiul experimental al migrarii radionuclizilor in regim
dinamic

3.3.2.1. Instalatie experimentala si mod de lucru

A. Instalatia experimentald

Pentru a simula actiunea apei de infiltrare prin halda de steril asupra
migrarii elementelor radioactive in faza solidd am imaginat un model fizic dinamic
[28,20,30]. Scopul acestor modele ar fi o intelegere cantitativd mai bund a
mecanismelor fizice, precum si a proceselor privind transportul contaminantilor
eliberati in apa din haldele de steril.

Instalatia experimentala formatd din mai multe coloane de sticld, a permis
studiul extractiei radionuclizilor si migrarea lor din steril in apd. Coloana de sticl3d
(4), avand lungimea de 800 mm si diametrul de 30mm este previzuti la partea
superioara si inferioara cu un robinet de reglare a debitului (2) si (6), care sd
permita curgerea apei cu o anumitd vitezd. Tot in partea inferioara, in interior,
coloana de sticla este prevazutd cu un strat de vatd de sticld (5), folosit ca suport.

In fig. 3.14. este prezentat3 schematic instalatia experimentala ce constituie
modelul fizic dinamic.

B. Mod de lucru

in coloanele de sticl3 s-au introdus cantitdti cunoscute din esantloanele de

steril, selectionate din aceleasi probe de steril ca si cele folosite in modelul fizic
static.
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Apa distilata

v

Fractiunea colectata

Fig.3.14. Reprezentarea schematica a instalatiei pentru studiul extractiei
in regim dinamic

Legenda
1. vas de apa
2. robinet de reglare a debitului
3. steril
4. coloana de sticla
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5. vatd de sticla

6. robinet de reglare a debitului .
Instalatia I [31] in care s-au utilizat 4 coloane ( A, B, Csi D). In coloanele (B, C
si D) s-au introdus esantioane de 600g de steril de granulatie < 0,5mm, din
probele recoltate de la adancimi diferite, 0-10, 50-60, 100-120cm. In coloana A
s-au introdus 600 g steril de granulatie < 0,5mm, dispuse astfel: 200g de
esantion din proba steril recoltatd de la adéncimea de 100-120 cm, apoi 200g
esantion din proba de steril recoltatd de la adancimea de 50-60 cm si apoi 200g
esantion din proba de steril recoltatd de la adancimea de 0-10cm. Eluentul
utilizat este apa distilatd cu o vitezé de curgere de 0,5 mi/h. Timpul de elutie a
fost de 1 an, timp in care s-au recoltat volume constante de 250ml, din care
apoi au fost determinate activititle specifice de 2?°Ra §i Unz. Conditiile de lucru
sunt prezentate in tabelul 3.7.

Tabel 3.7
Conditiile de lucru in instalatia 1

Granulatie 0,5 <0,5
steril(mm)
Inaltimea 703 703 703 703
coloanei de
material (mm)
Diametrul 30 30 30 30
coloanei (mm)
Masa de steril 600 600 600 600
(9)
Adancimea de | Stratul 1:0-10 0-10 50-60 100-120

recoltare {(cm) | Stratul 2:50-60
Stratul 3:100-120

Timp de elutie 12 12 12 12
pana la
determinari
(luni)

Volum 250 250 250 250
eluat(m!)

Viteza curgere 0,5 0,5 0,5 0,5
eluent (mi/h)

Instalatia II [32,33] in care am utilizat 4 coloane (E, F, G si H) pastrand
aceleasi conditii de lucru ca gi in modelul I, considerdnd in acest caz eluentul
ca fiind apa distilata acidulatd ucu H,SO,4 0,5M pand la pH = 4-5. Conditiile
de lucru sunt prezentate in tabelul 3.8.

Tabel 3.8
Conditiile de lucru in instalatia 11

Granulatie steril (mm) < 0,5
In3ltimea coloanei de 703 703 703 703
material (mm)

Diametrul coloanei (mm) 30 30 30 30
Masa de steril (g) 600 600 600 600
Adancimea de recoltare Stratul 1:0-10 0-10 50-60 100-120

(cm) Stratul 2:50-60
Stratul 3:100-120
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Timp de elutie pana la 12 12 12 12
determinari (luni)
Volum eluat (ml) 250 250 250 250
Viteza curgere eluent 0,5 0,5 0,5 0,5
(mi/h)

Coloanele A si E din cadrul instalatiilor I si II, reproduc destui de exact
conditiile unei halde de steril in conditii de laborator.

In ambele instalatii, din probele eluate in urma prelucrarilor si determinarilor
radiochimice am determinat concentratiile 2°Ra si U,,.. Pentru a putea observa o
evolutie mai clarda a celor doi radionuclizi in interiorul haldelor de steril au fost
determinate prin spectrometrie de absorbtie atomica conform punctului 3.1.3., din
cate o proba eluatd din fiecare instalatie, metalele alcaline, alcalino-pamantoase si
metalele grele [34,35]. Speciile de interes au fost: Na, K, Ca, Al, Zn, Mn, Fe, Cr, Ni,
deoarece conform compozitiei minereurilor din zond acestea sunt elementele
principale care ar putea influenta mobilitatea radionuclizilor. De asemenea a fost
urmarit si parametrul pH (vezi punctul 3.1.3) al solutiilor eluate, care ne poate da
indicatii referitoare la capacitatea de migrare a radionuclizilor din halda.

3.3.2.2. Rezultate si discutii

Instalatiile experimentale I si II au permis alcatuirea unor profile ale
comportamentului 2°°Ra si U, in doud tipuri de ap3 de infiltrare (ap3 de ploaie si
apa de ploaie acidd) care spald proba de steril recoitatd la diverse adancimi din
halda, pe o perioadd de timp mai lungd, de un an. Efectul ploilor acide asupra
haldelor de steril a fost pus in evidenta in instalatia II . Peste esantioanele de steril
s-a trecut apa usor acidulata. Sarcina chimica solubilizatd in apa de extractie joaca
un rol fundamental in echilibrul dintre partea solubila si partea adsorbita reversibil si
disponibild pentru pierdere [126]. Aceasta sarcind chimica este determinatd mai ales
de cantitdtile diferitelor saruri solubilizate. De aceea s-a utilizat dupa tipul de
scenariu de lixiviere apa de ploaie sau apa de ploaie acida.

Reprezentarea corelatiilor:

activitate specifici 2?°Ra (ap3 de ploaie) - pH - timp,
activitate specifica U, (apa de ploaie) - pH - timp,
activitate specificid 2?Ra (ap# de ploaie acidd) - pH - timp,
activitate specifica U, (apa de ploaie acidd) - pH - timp,
este redata in graficele 3.15. - 3.27, unde:

x = timp [luni]

y = pH

z= activitatea specifica a radionuclizilor [Bg/I].

Obs. Datele pe baza carora s-au determinat diagramele din figurile 3.15- 3.30 sunt
date in tabelele 5.2.7 - 5.2.19 din anexa A 5.2.

Reprezentarea grafica a datelor experimentale s-a efectuat cu programul
STATISTICA 6.0, la care s-au folosit metodele Quadrat Surface si Spline, cu un
coeficient de incredere setat la introducerea valorilor experimentale de 95%. Aceste
reprezentdri dau ecuatii de aproximare a suprafetelor prin regresie multiplad neliniard
prin care se analizeaza functiile concatenare ca si functii spline.

VYV Y

Pentru ca rezultatele obtinute in iaborator sa se apropie cat mai mult de
realitate, coloanele A si E din instalatiile I si II au permis stabilirea corelatiilor:
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activitate specificd ?*°Ra (apa de ploaie) - pH - timp,
activitate specifica U, (apa de ploaie) - pH - timp,

AU A

care sunt reprezentate in graficele din figurile 3.27. - 3.30.

Obs. Datele pe baza carora s-au determinat diagramele din figurile 3.27.- 3.30.

sunt date in tabelele 5.2.20 - 5.2.23 din anexa A 5.2.

Activitate spacifica “*Ra [Bqf] - Timp [luni] - pH
Acgvitate spechca 2Ra {BgfM = 102,9676+0.3131°x-28 4213*-0.0476™"x-0.0307"x"y+2,3923"yy
R?=0,383

activitate specificd **Ra (ap3 de ploaie acidd) - pH - timp,
activitate specifica U,,, (apa de ploaie acida) - pH - timp,

R 20
18
PR 16
4
2

Fig. 3.15. Corelatia activitate specifici 2?Ra - timp - pH

( model fizic dinamic I, coloana B )

Activitate specifics ““Ra [Bqfl] - Timp [luni] - pH
Actimidte sDerihza ®Ra [Bof) = 248 2132+15 4005 563 B88T¥-0.21217¢x- 1, 7€ 18"x"y~1 84 147"y
52201962

“aetwnd

Nl va,, TAES PV

fenatnt

Fig. 3.16. Corelatia activitate specific ***Ra - timp - pH
( model fizic dinamic I, coloana C )
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Activitate specifica 7°Ra [BqA] - Timp [tuni] - pH

Acuvitate specifica™Ra [Bgfl] = 11.7854+0 6549"x+8.1293%-0.01015¢x-0,1024"x"y-0.5286"y"y
R2=0.832

- b s

Fig. 3.17. Corelatia activitate specifica 2?°Ra - timp - pH
( model fizic dinamic I, coloana D )

Activitate specifica U, [Bgfl] - Timp flund - pH
Acbvitate specifica U, [Baf} = 367800241385 x+129 4229°y-0,0195"x"x+0 6495°x"y-11,0129%y

y
R2=0.845

A

-
°

“‘\-.““:mwmm
- ® ©

-

ND DD =

Fig. 3.18. Corelatia activitate specifica U, — timp - pH
( model fizic dinamic I, coloana B )
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Activitatea specifica U, [Bg#] - Timp fluni] - pH
Actwtatea specihca Uy, B = 75 5545+0.5854"x+25,3176°y+0 0239"x"*x-0,1754""y- 1 654 2y"y
R2=0,968

L) M R Wl

Fig. 3.19. Corelatia activitate specificd U, - timp - pH
( model fizic dinamic I, coloana C )

Activitate specifica U, [Bq/T - Timp fluni] - pH

.—hd—h—b.—t_ﬂB
H OO~

Actvtate specifica Uy [Baf} = 186,8406+15,8094"x+37 5108"y-0,1036"%"x- 2, 0668"x"y- 1 251TTyy

R2=0 873

Fig. 3.20. Corelatia activitate specificd Un,: - timp - pH
( model fizic dinamic I, coloana D )

. 25
N 20
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Activitatea specifica 7*Ra [Bq/l] - Timp [luni] - pH
Activitate specifica “Ra [B/l] = 412,3492+0.4341%x-128 3044y 0.0038""x-0,1019"x"y+10.434"yy
R2=0.965

AP P PV N

Fig. 3.21. Corelatia activitate specifici 2%°Ra - timp - pH
( model fizic dinamic 1I, coloana F)

Activitate specifica °Ra [Bq/l] - Timp [luni] - pH

85
75

65

P QU
-~

55

Actvitate specifica 2®Ra [Bg/f) = 31.5216-0,7649°x-3 5348%y+0,0789"x"x-0.1287"x"y+0,3988*y*y

R?=0913

PR} g PR VO

Fig. 3.22. Corelatia activitate specificd 22°Ra - timp - pH
( model fizic dinamic II, coloana G )
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Activitate specifica 77*Ra [Bqfl] - Timp [luni] - pH
Actwtate specifica 2®Ra [Bafl} = 224 0819+5 474 x+62,1635%+0 018°x*x-0 86 16°x"y-3.8863"y"y
R*=0973

O U i

SREZ38N

Fig. 3.23. Corelatia activitate specificd **Ra - timp - pH
( model dinamic fizic II, coloana H )

Activitate specifica U, [Bq/] - Timp funi] - pH
Activitate specifica U (B3] = 237,6337+6.8113"x+477 1366%-0.001"x"x-1,186"x"y-37 8089y
R2=0 898

R VAR SRR

DD -
o DL

Fig. 3.24. Corelatia activitate specificd Una - timp - pH
( model fizic dinamic 11, coloana F )
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Activitate specifica U, [Bq] - Timp fluni] - pH
Actwtate specifica Uy [Ba] = 4,3573-3,1187"x+7 47 T7y+0,0444"x"x+0,2993"x*v-0,6742"y"y
R?=0.892

£
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Fig. 3.25. Corelatia activitate specificd U, - timp - pH
( model fizic dinamic II, coloana G )

Activitate specifica U, [Bq/] - Timp funi] - pH
Actvitate specifica Uny [BaA] = 74,7184+2,6312°x+23,3245"y+0,0016"x"x-0,4185"X"y- 1 4286"y*y
R?=0,843

BB PRORRS AEREY

Fig. 3.26. Corelatia activitate specificd U, - timp - pH
( model fizic dinamic II, coloana H )
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Activitate specifica 7*Ra [Bqfl] - Timp fluni] - pH
Actiwiate specifica 7®Ra [Bof) = 430.6266+9.0431°x+214.913%y+0 0596"x"x- 1 3864""y-13 483 1"y
R?=0832

" LevsenbhEdsANRD

Fig. 3.27. Corelatia activitate specifici **Ra - timp - pH
( model fizic dinamic I, coloana A )

Activitste specifica U,y [Bg/l]} - Timp fluni] - pH
Actmtate specifica Uy [Bl= 55,731-35,0087"x+31,3783"y+0,69"x"x+2 968 2"x"y-3 827 T"y"y
R?=0,921

“,A\—“wnwu
-
®
f, s % &8 %3

Fig. 3.28. Corelatia activitate specificd U — timp - pH
( model fizic dinamic 1, coloana A )
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Activitate specifica *Ra [Bg/] - Timp [lun] - pH

Actwitate specifica Z°Ra [Baf = 739.624-2 50457x-193,9395%+0.0105"x"x+0,2485"x"y+13 0307"yy
R?=0,987

. 28
Il 26
I 24
C122
B 20
il s
6
4
Fig. 3.29. Corelatia activitate specifici 2*Ra - timp - pH
( model fizic dinamic II, coloana E )
Activitate specifica U, (Bl - Timp {luni] - pH
Activitate specifica [Bgf] = 271,7082+13,2113°x+70,1636%y+0,2534*x"x-2,6207"x"y-3 6 162°y"y
R?=0,.879
%
¢
%
2
7
Il 50
Il 40
R 30
. 20
W 10

Fig. 3.30. Corelatia activitate specifica U,a — timp - pH
( model fizic dinamic II, coloana E )

Variatiile activitatilor specifice ale 2?°Ra si U, ca functie de timp si pH, in
calitate de variabile independente sunt bazate pe datele experimentale si sunt de
asemenea reprezentate in grafice tridimensionale. Din aceste reprezentdri s-au
evidentiat o serie de concluzii referitoare la relevanta determinarilor. Astfel, putem
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observa c3 la suprafata haldelor de steril, mediul usor acid determind mobilizari mai
mari ale 22%Ra comparativ cu Uy, cantitatea maximd de ?*°Ra care migreazd in
prima etapa este de 19,269 Bg/l in modelul dinamic I, coloana B care odata cu
cresterea pH incepe sd scadd (fig.3.15). In apele putin acide, dizolvarea 2%6Ra se
produce predominant ca si cation hidratat de **Ra [14]. **°Ra se acumuleazd in
zonele mai apropiate de suprafata solului din aceastd cauza valorile de 226pa mai
mari la suprafatd decat in celelalte straturi pot explica observatia de mai sus. La
valori mai mari ale pH = 6, activitatea specificd urmeaza un trend descendent.
Prezenta acidului in apa distilatd (fig.3.21) produce o corelatie buna asupra migrarii
radionuclidului de 2?°Ra. In mediu usor acid, model fizic dinamic II, coloana F
(fig.3.24), cantitatea de U,y care migreazi este cu mult mai micd decat a **°Ra,
confirmandu-se astfel si rezultatele obtinute in modelul matematic static. La acest
pH, U (VI) exista ca si cation divalent de uranil U0,?%*, care este foarte stabil.

Odatd cu cresterea pH, valorile activitatilor de U,y inregistreaza cresteri pina
la 32,629 Bg/! model fizic dinamic II, coloana G [36], (fig. 3.25), dupa care urmeaza
un trend descendent. La 60 cm adancime (fig.3.19), pH inregistreaza cregteri pana
la valori de 8, permitdnd o migrare semnificativd a U,y. In ceea ce priveste
activititile de 2?°Ra, (fig.3.16), maximul atins este de 21,368 Bg/l, ca apoi sd
urmeze un trend descendent pina la vaiori de 13,253 Bqg/I, iar U, de la 20,315 Bq/i
(fig. 3.19) la 8,031 Bq/l, uraniul fiind mai solubil. Prezenta acidului produce
modifcdri asupra ?*°Ra, inregistrdnd cresteri ale activitatilor, incd din prima lund de
la valori de 21,363 Bq/i (fig.3.23) la valori de 24,63 Bq/l (fig.3.22). Este posibil ca
prezenta acidului s3 determine o cantitate mai mare de ?%°Ra s& migreze, incd din
primele luni.

La adancimi de 120 cm (fig. 3.17) au loc descresteri ale activititilor de 2%°Ra
de la valori de 19,366 Bqg/l la 17,101 Bqg/l pentru apa distilata si pentru apa
acidulata (fig. 3.23) de la 21,324 Bq/l la 16,083 Bg/l. Uraniul in prezenta apei
distilate (fig. 3.20) la pH 7,6 atinge cantitatea maxima antrenata la valoarea de
24,623 Bq/!l, dupa care urmeaza un trend descendent, cantitdtile minime mobilizate
atingdnd valori de 15,032 Bgq/l. Prezenta apei acide (fig.3.26) nu produce o
modificare insemnata in evolutia U,, fatd de situatia anterioara. La pH neutru spre
bazic, U(VI) apare ca anion [UO,(CO3)5]*.

In cazul modelului fizic dinamic I, coloana A (fig.3.27) cantitatea maxima de
22%6Ra care migreazd incd din prima lund este de 22,343 Bq/l, ca apoi sd urmeze
descresterea pana la valori de 14,644 Bq/l, iar pentru modelul fizic dinamic II,
coloana E (fig.3.29) graficul pastreaza un trend descendent, ceea ce confirma ideea
ca prezenta acidului mobilizeaza in primele luni o cantitate mai mare de radionuclid.
Activitdtile de U,, in schimb se dubleazad in ambele modele fizice dinamice I si II,
coloanele A si E (fig. 3.28 si 3.30).

Daca facem o paraleld a rezultatelor obtinute din modelul fizic dinamic cu
cele obtinute in modelul fizic static este evident faptul cd la suprafata haldei de
steril, existd un mediu usor acid spre bazic. Acest lucru poate fi explicat prin faptul
cd minereurile din haldd sunt asociate cu metale sulfidice, cum ar fi pirita si
mercasitul [130]. In timpul infiltrarii precipitatiilor, aceste metale sulfidice sunt
imediat oxidate producand conditii acide pentru haldele de steril care reprezinta un
risc considerabil pentru mediu [118]. In staturile de 50-60cm si 100-120 cm mediul
este bazic. Aceste date confirma ca apa acidd rezultatd din procesele de oxidare ale
piritei in straturile superioare ale haldei este neutralizatd de varul rezidual aflat in
straturile mai coboréte [141], fapt confirmat si prin evolutia pH observatd in grafice.
Halda in ansamblul ei conform modelului fizic dinamic I, col. A si II col. E prezintd
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un domeniul de pH cuprins intre 6,0 si 7,1, fiind o medie a tuturor situatiilor
anterioare.

Curgerea si disponibilitatea apei sunt doi din cei mai importanti parametrii
care afecteaza chimia si biochimia deseurilor precum si migrarea contaminatilor prin
deseu [17]. Apa actioneaza ca un mecanism de transport pentru constituentii
cationici si anionici influentand solubilitatea si migrarea sarurilor. Sarurite sunt
dizolvate si se misca spre capilar ajungand la suprafatd, unde ele precipita [43].

Viteza de migrare a sdrurilor la suprafatd este dependenta de umiditate,
precum si de pH. In timpu! perioadelor cu putind apad sau chiar deloc, sarurile se
usuca, migrarea descreste si sarurile pot deveni pulberi. Cand ploud din nou,
sarurile se miscd in stratul de suprafatd al haldei prin eroziune. 22°Ra se acumuleaz3
in sarurile precipitate de la suprafata rezultand o concentratie ridicatd a acestuia in
primul strat, comparativ cu celelalte [58]. Compozitia chimicad a apei de infiltrare
sufera modificari importante in decursul timpului in functie de mineralizarea haldei si
de conditiile exterioare. Cu toate acestea nu se pot observa modificari in aspectul
exterior al haldelor, procesele fizice si chimice conducand la modificari importante in
diverse zone diferite una de alta. Rezultatele, de asemenea, indicd o descrestere a
pH-lui apelor de infiltrare cu adancimea. Astfel, la adancimi de50 - 60cm scade de la
8,8 la 7,4 la adancimea de 100-120cm [36]. Aceasta retardare a pH indica prezenta
H* in haldele de steril. Aceste procese includ dizolvarea mineralelor aluminosilicate
primare existente in halda [23].

Halda poate contine minerale asociate in cantitati variate: zinc, aluminiu,
crom, potasiu mangan, etc. In multe minereuri de uraniu sunt cantitati apreciabile
de sulfiti, care reprezinta o problema importanta in evaluarea comportarii uiterioare
(dupad inchidere) a haldei. Diverse mecanisme care apar in interiorul haidelor de
steril sunt posibil sd contribuie la observarea tendintelor stratificarii fazei solide.
Metalele si radionuclizii nu sunt uniform distribuiti in materia solida din steril [22].

Din experimentele prezentate anterior s-a urmarit si evaluarea migrarii
elementelor concentrate pe suprafata deseurilor solide cum ar fi: Zn, Mn, Ca, Fe, Al,
Cr, Ni, K, si Na. Experimentele nu au urmarit evolutia in timp a acestor elemente, ci
doar prezenta lor in apele de infiltrare pentru a ajuta la explicarea fenomenelor care
se produc in interioru! haldelor prin metodele descrise la punctul 3.1.3. Cantitatile
de metale prezente in solutia de extractie pentru un volum V si un timp T prestabilit
pentru modelul fizic static si dinamic sunt reprezentate in graficele din figurile 3.31
- 3.41.

Obs. Datele pe baza cdrora s-au determinat diagramele din figurile 3.31.- 3.41.
sunt redate in tabelele 5.2.24 - 5.2.34 din anexa A 5.2.
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Fig. 3.31. Adancimea de migrare raportatd la concentratiei de Zn in halda de steril
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Fig.3.32. Adéncimea de migrare raportat3 la concentratiei de Mn in halda de steril
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Fig.3.33. Adancimea de migrare raportatd la concentratiei de Ca in halda de steril
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Fig. 3.34. Adadncimea de migrare raportata la concentratiei de Fe in halda de steril
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Fig. 3.35. Adancimea de migrare raportat3 la concentratiei de Al in halda de steril
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Fig. 3.36 Adancimea de migrare raportats la concentratiei de Cr in halda de steril
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Fig. 3.37 Adancimea de migrare raportata la concentratiei de Ni in haida de steril
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Fig. 3.38. Adancimea de migrare raportatd la concentratiei de K in halda de steril
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Fig. 3.39. Adancimea de migrare raportatd la concentratiei de Na in halda de steril
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Fig. 3.40. Adancimea de migrare raportats la concentratiei de 22°Ra in halda de steril
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Fig. 3.41. Adancimea de migrare raportata la concentratiei de U.,, in halda de steril

Minereul de uraniu este compus in principal din materiale anorganice
asociate cu pirita in abundenta si cantitdti minore de carbon organic solid.
Potentialul pentru oxidarea piritei si generarea acidului poate uneori persista pentru
decenii in haldele abandonate. Minereul original contine 6% piritd si minerale
continand suifati de Fe [22].

Un pH usor acid si fier ridicat fig.(3.34), sugereaza ca oxidarea piritei are loc
predominant intr-o zona relativ limitata foarte aproape de suprafata haldei de steril.
Fe in faza solutiilor variazd de la valori foarte mari in straturile de mai sus cu usoare
scaderi. Oxidarea piritei si a altor sulfati de Fe, produce conditii usor acide in
interiorul haldei de steril, datorita concentratiilor semnificative de Fe, suifat, metale
grele si urme de radionuclizi. Formarea acidului si a suifatilor de Fe au loc conform
urmatoarelor reactii chimice{22]:

2FeS, + 2H,0 + 70,— 2Fe?* + 4 H* + 450, (3.8)

Pirit3

2FeS, + 2H,0 + 70, + 2CaCO3;— 4FeS0O, + 2CaS0,x2H,0 + 2CO, (3.9)
Sulfat feros Gyps

4FeSO, + O, + 2H,S0,— 4Fe,y(S0,); + 2H,0 (3.10)

Fes(S04)3 + 6H,0— 2Fe(OH); + 3H,S0., (3.11)

Hidroxid feric (geothit)

Oxidarea piritei devine controlata de limitarea penetrarii oxigenului (50-
60cm) in halda. Fierul este o specie importantd datoritd abilitatii elementelor la
floculare, adsorbtie si coprecipitarea altor elemente. Prezenta ionului de Fe3*
constituie un coprecipitant pentru U. Asa se explica elutia rapidd a uraniului dupa
prima faza (fig.3.18).

Posibila sursa de K, fig.3.38 [60], include sdruri de K derivate din dizolvarea
jarositelor identificate la suprafata deseurilor. Precipitarea jarositei potasice este
aratata in reactia de mai jos [169]:

K* + 3Fe®* + 250,% +6H,0 = KFe3(S04)»(0OH)g +6H* (3.12)
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Aceasta sugereaza ci Fe?* si SO,2° sunt consumate si H* este generat la un
raport de 3:2:6. Precipitarea jarositei potasice genereaza 6 moli de H*, contribuind
la obtinerea unei solutii acide. Ecuatia 3.8 depinde de concentratia relativd a Fe
produs din mineralele dizolvate in interiorul porilor apei din halde de steril.

O surs3 important3 de aciditate in deseu este reprecipitarea Al (fig. 3.35) in
fazele de hidroxid si hidroxi-sulfat, pentru ca aceste faze consuma baze (OH) si
descresc pH in acord cu reactiile [60]:

K* + 3APY + S0,% +H,0 - KAI3(S0,4)2(0OH)e + 6H* (3.13)

APP* + 6H,0 + SO4% = AIOHSO,4 x 5H,0+H* (3.14)

La un pH crescut, hidroxizii de Al si Fe consuma ionii hidroxil [58], rezultand
o descrestere in pH.

AB* o + H,0 —AI(OH)?*+H* (3.15)
AI(OH)?* + H,0 —AI(OH),* + H* (3.16)
AI(OH),* + H,0 —AI(OH)3 + H* (3.17)
AI(OH); + H,0 —AI(OH).” + H* (3.18)

Zn, Mn, Cr, Ni, Na, si U (fig 3.31, 3.32, 3.36, 3.37, 3.39 si 3.40 ) arata
concentratii mai ridicate in staturile de jos decat la suprafatd. Pe de alta parte Ca,
Ra (fig. 3.33 si 3.40 ) aratda un model de distributie diferit. Calcitul in acvifer
reactioneaza cu apa de infiltrare [75]:

CaCO; +2H"— Ca?* + H; +CO; (3.19)

Ca?* + SO%, + 2 H,0 — CaS0, x2H,0 (3.20)

in consecint3, disponibilitatea lor pentru migrare este destul de ridicata.

Ra nu este uniform distribuit in deseu. ??®Ra probabil existd in deseu in
cateva forme RaSO, in jurul particulelor de minereu solid, asociat cu jarosita,
KF3(S0,)2(OH)s, cu CaS0O, x2H,0 sau cu hidroxizi neutralizati M(OH), [75]. Datele
chiar insuficiente sunt valabile pentru a indica cd 2?°Ra este substituit in jarositd,
gips ca si cation sau poate exista ca si co-precipitat sau precipitat adsorbit pe
compusi de sulfati sau minerale. Aceste forme sunt importante pentru a stabili
mobilitatea 2?°Ra prin deseu. Hidroxizii metalici deja formati si in particular cei de Fe
si Mn au aptitudinea de a fixa radionuclizii. Echilibrul de schimb cationic este datorat
interactiunii fortelor columbiene intre cation si grupul fixat de schimbator. in prima
faz3, a fost spélat doar 2*Ra care se gasea sub forma unor combinatii de o oarecare
solubilitate.

Solubilitatea 2*°Ra este influentatd de efectul ionului comun, un proces prin
care atomii de Ra adsorbiti pot fi inlocuiti de mai multi ioni comuni in solutie.
Propriet3tile chimice ale *°Ra se manifestd similar cu ceilalti cationi ai metalelor
alcalino-pdmantoase, care sunt complet predictibili in comportamentul lor, in
existenta caracterizatd de stari de oxidare stabile si o tendintd limitata catre
hidrolizare si formare de complecsi [107]. Cand interactiunile ion-dipol cu moleculele
de apa predomind, ionii cu cea mai mica raza ionica hidratatd tind s& deplaseze ionii
mai mari. Afinitatea relativd a cationilor la adsorbtie si schimb de cationi este
urmatoarea [114]:

Ra?*>Ba%*>Sr**~ Ca’?*>Mg?**>Be?* (3.21)
Cu toate ca, in cateva situatii coprecipitarea se poate produce cu alti solizi

cum ar fi, carbonatii, sulfatii sau oxizii ferici, in cazul ?**Ra, comportamentul acestor
elemente va fi in general, guvernat de procese de schimb ionic, din aceastd cauzd
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fiind sensibile la schimbari in taria ionicad. Astfel, coprecipitarea cu Ca ar putea fi cel
mai probabil mecanism. Prezenta cationilor competitivi va avea un efect dramatic in
special asupra adsorbtiei elementelor care se comporta predominant ca si cation
[104]. Adsorbtia de Ra descreste cand e prezent Ca in apa de infiltrare in timp ce Ca
se luptd pentru locurile de adsorbtie. Ca are tendinta sa interactioneze cu apa de
ploaie siAsé formeze crusta de CaCOs;.

In acelasi timp, in stratul superior are loc are loc precipitarea hidroxizilor
amorfi de Al, Fe, Mg, U.a , precum si precipitarea sulfatilor solubili (Ba si Ra).
Solubilitatea diverselor solide variaza cu tdria ionicd. Apar reactii de precipitare si
hidroliza. Sorbtia U pe oxizii de Fe si Mn pot fi procese majore de extractie a U din
solutia eluatd. U gasit in aceasta fazd nu se afla in echilibru izotopic cu U dizolvat in
acelasi sistem, sugerand ca viteza de transfer a metaluiui intre doud faze este mica.
Daca U (VI) este redus la U (IV) are loc precipitarea, si astfel scade mobilitatea U.

In conditii bazice, speciile anionice uranil hidroxil domind chimia U (VI)
dizolvat [122].

Astfel, prezenta ionilor de metal generaza interactiuni chimice.

Prin urmare, rezultatele experimentelor pe coloand sunt o aproximare
rezonabild a curgerii apei prin suprafata haldelor de steril.

Datele experimentale referitoare la concentratia metalelor in apele
de infiltrare sugereaza ca prezenta acestora genereaza in haldele de steril
pe langa procesele fizice (precipitare, adsorbtie si fenomene de intarziere)
si reactii chimice. Conform celor observate mai sus se constatad ca in
deseurile uranifere piritice, oxidarea piritei si a altor metale sulfurice este
una din problemele considerabile pentru mediu in evaluarea haldelor de
steril abandonate sub conditii climaterice ploioase. Oxidarea piritei ocupa un
loc important in straturile de suprafata ale zonei deseurilor nesaturate. Oxidarea
produce la suprafata deseurilor conditii acide care cauzeaza lixivierea metalelor
grele si radionuclizilor. Cu infiltrarea, produsii de reactie migreaza gradual in jos.
Co-precipitarea si adsorbtia metalelor grele si radionuclizilor de asemenea ocupa un
loc important, in zona de neutralizare. Rezultatele obtinute in modelul fizic dinamic
confirma comportarea esantioanelor si in modelul fizic static. O evolutie usor
ascendentd intr-un timp scurt, urmatda de o scadere a concentratiilor, dar nu
suficient de mult pentru a se atinge o valoare constantd, astfel ca s-a impus
imaginarea unui alt model fizic dinamic pe o pericada de 3 ani, descris in
subcapitolul urmator.

Cu toate acestea majoritatea concluziilor observate pot fi rezultatul nu
numai al interactiunilor chimice dar si proceselor de migrare. Trendurile de
interpretare in profilele chimice bazate pe un echilibru geochimic pur si simplu, ar
putea conduce la ipoteze diferite.

Haldele trebuie acoperite cu un strat de material argilos, si alte soluri.
Trebuie consideratd de asemenea si revegetarea intregii arii. Aceste actiuni ar putea
favoriza reducerea apei de infiltrare si penetrarea oxigenului. Ca o consecinta,
procesele de oxidare ale piritei ar putea fi reduse in straturile adanci ale haldei de
steril.

3.3.3. Experimente pentru studiul efectului stratului izolator (argila)
Procesele de adsorbtie si desorbtie joacd un rol foarte important in

transportul, disponibilitatea biologicd, distributia si acumularea radionuclizilor in
mediul geologic. Mecanismele de adsorbtie pentru un element sau un complex inca
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nu sunt prefect cunoscute. Interactiunile deseu-apda-mediu geologic sunt puternic
influentate de modul de miscare al apei prin formatiunea geologica. Intarzierea
radionuclizilor este influentata de doua tipuri de saturare a curgerii apei subterane:
curgere omogena sau curgerea produsa in fracturi [119]. De asemenea, miscarea
radionuclizilor este puternic influentatd de calitatea apei din sistemul de curgere
(prezenta radionuclizilor, altor ioni). Astfel, adsorbtia unui radionuclid intr-o
formatiune geologicad particulara este predictibila a fi mare, lipsa oportunitatii pentru
deseuri sa interactioneze cu formatiunea geologica poate conduce la un transport
predictibil al acestora. Aceste procese permit calculul coeficientului de distributie Kq4
si factorului de desorbtie, care au fost definiti in subcapitolul 2.3.3.

In aceste experimente formatiunea geologicd pe care am ales-0 pentru a
pune in evidenta fenomenele de adsorbtie-desorbtie in straturi izolatoare este argila,
deoarece face parte integranta din mediul geologic al zonei Ciudanovita. Din datele
din literatura se cunoagte capacitatea de adsorbtie ridicatd a argilelor pentru
radionuclizi. In acest scop s-a utilizat tot simularea fizicd, folosindu-se doud modele
fizice:

1.model fizic static

2.model fizic dinamic

3.3.3.1. Studiul experimental al migrarii radionuclizilor in regim
static

3.3.3.1.1. Instalatie experimentala si mod de lucru

A. Instalatia experimentald

Studiul experimental al proceselor de adsorbtie si desorbtie pe argild s-a
realizat cu ajutorul instalatiei experimentale reprezentatd in fig.3.42.

In vasul 1 s-a introdus o cantitate constanta (540g) din masa esantioanelor
de steril aduse la o granulatie mica de particuld <0,5 mm, care au activitati specifice
de radionuclizi *°Ra si Unx prezentate in tabelul 3.2, Peste proba de steril s-a
addugat un volum prestabilit de ap3 distilatd (4 1). Pentru extractie, amestecul solid-
lichid este agitat timp de 2 minute (2), urménd etapa de sedimentare (3). Procedura
a fost repetatd pe toatd durata de contact stabilit (3 luni), dupd care cele dou3 faze
lichida si solidd, au fost separate prin filtrare (4 si 5).

Faza lichida contaminatd din (5) este pusa in contact pe o durat3 de 3 luni
cu o masd constantd (520g) de argild (6), avand granulatia de particuld <0,5 mm,
intr-un experiment, iar in al doilea experiment >5mm, pentru a pune in evidents
migrarea radionuclizilor prin porii argilei. Au fost urmate etapele de agitare si
sedimentare (7) a probelor. Etapa de filtrare a condus la obtinerea fazei lichide (8)
gi solida (9). Faza solid3 reprezentand argila contaminat§ a fost de interes pentru a
urmari capacitatea de adsorbtie a radionuclizilor, fiind diluat3 cu un volum stabilit de
apa distilatd (4l). Pentru a urmdri capacitatea argilei de adsorbtie a celor cei doi
radionuclizi durata de contact a fost de trei luni, timp in care au fost urmate etapele
de agitare §i sedimentare descrise mai sus (10). Dupd separarea celor doud faze
prin filtrare, argila (12) a fost supusd masurdtorilor spectrometrice conform
punctului 3.1.4, iar concentratia eluentului (11) a fost monitorizatd functie de timp,
punandu-se in evidentd fenomenul de desorbtie al ***Ra si U, din argil3.
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Fig. 3.42. Reprezentarea schematica a instalatiei pentru studiul adsorbtiei si desorbtiei in

regim static

Legenda:
1. vas cu egantion de steril
etapa de amestecare
3. etapa de sedimentare
4. vas cu solutie eluatd 2*°Ra si Upa
5. vas cu esantionul de sterii dupa eluare
6. vas cu esantion de argild
7. etapa de amestecare si sedimentare
8. vas cu solutie eluata %%®Ra si U,
9. vas cu esantion de argild contaminat3
10. etapa de amestecare si sedimentare
11. vas cu solutie eluatd 2%°Ra si Upnat
12. vas cu esantion de argild dup3 desorbtia %2°Ra si Upa
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B.Conditii de lucru
Pe baza reprezentérii din figura 3.42 s-au realizat 2 seturi de modele fizice
experimentale in care s-au pastrat constante masa esantionului de steril (5409),
masa mediului geologic (argila) (520g), volumul de apd distilata folosit ca eluent
(4i), timpul de elutie (3luni) si s-a modificat granulatia argilei (< 0,5 mm si >5mm).
Modelele fizice statice I studiazd procesul de adsorbtie al radionuclizilor pe argila, iar
modelele fizice statice II studiazd procesul de desorbtie al radionuclizilor din argila.
Modelele fizice statice sunt usor de realizat pentru ca echipamentul necesar, costul
pentru realizarea lor si timpul de desfasurare al experimentelor sunt mici, iar
metodologia este simpla.
Conditiile de lucru din instalatia reprezentata in figura 3.42 sunt redate in
tabelele 3.9 si 3.10:

Tabel 3.9
Conditii de lucru in mo elul fizic static I (procesul de adosbtie):

11 540 50-60 4 3 520 <0,5 mm
12 540 50-60 4 3 520 >5 mm
Tabel 3.10.

Conditii de lucru in modelul fizic static II (procesul de desorbtie):

520 50-60 3 luni <0,5 mm

112 520 50-60 4 3 luni >5mm

3.3.3.1.2. Rezultate si discutii

Valorile activitatilor specifice de **®Ra si U, obtinute in urma proceselor de
adsorbtie si desorbtie pe argila de granulatie de particuld diferitd in modelul static
sunt prezentate in graficele din figurile 3.45 - 3.46.

Obs. Datele pe baza cdrora s-au determinat reprezentdrile schematice din figurile
3.45- 3.46 sunt prezentate in tabelele 5.2.35 - 5.2.38 din anexa A 5.2.

Graficele din figurile 3.43 si 3.44 ne aratd ca adsorbtia decurge relativ incet
pentru U,y indiferent de granulatia argilei, fenomen care se datoreazd difuziei U,z in
micro-porii prezenti in suprafetele argilei. Unele studii au ardtat cd uraniul este
destul de mobil in oxidarea apelor subterane prin formarea complecsilor anionici
carbonati, care sunt slab sorbiti pe minerale diferite [8]. in schimb, datele
experimentale obtinute demonstreaza sorbtia uraniului in conditii sigure pentru
argila.

In plus se poate observa ca tranzitia 2°Ra si U, din ape in argild si apoi iar
in ape (fig. 3.45 si 3.46) (presupunand de data aceasta ape subterane) va fi
determinata de tipul de argild (datorat solubilitatii variabile a argilei si starilor fizico-
chimice variabile ale 2*°Ra si U in argild) si de intervalul de timp in care apa intrd in
contact cu argila [81]. Se observa din experiment cd pe suprafetele mai mari ale
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argilei, uraniul este adsorbit mai puternic decéat pe argila pulbere, datoritd capacitatii
ridicate de adsorbtie a mineralelor argilei alterate pe suprafetele fracturate.

45%

W 226Ra adsorbit pe argila [%]
B Unat adsorbit pe argila {%)

T R 55

Fig. 3.43. Reprezentarea schematicd a activitatilor specifice de ?*°Ra si U, in procesele de
adsorbtie pentru argila de granulatie > 5mm (model fizic static I)

35%

‘W 226Ra adsorbit pe argil [%]
B Unat adsorbit pe argila [%]

65%

Fig. 3.44. Reprezentarea schematicad a activitatilor specifice de 22°Ra si U.y in procesele de
adsorbtie pentru argila de granulatie <0,05 mm (model fizic staticl)

in graficele din fig. 3.45 si 3.46 este reprezentat procentul de ??°Ra si Unat
desorbit de pe argild, in urma proceselor de desorbtie in modelul fizic static. La
sfarsitul experimentului cantitatile de 22®Ra mobilizate din argild sunt mici compartiv
cu Un.. 2%°Ra este aproape imobil raportat la cantitatea totald de Ra adsorbit pe
argild. Se poate presupune cd mecanismele eliberdrii Ra din minerale fard dizolvarea
mineralelor are loc prin [82]:
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a. migrarea radiului din pozitiile stabile ale mineralului, unde este format intr-o
pozitie interstitiald (exceptie 2?®Ra), in capilarele subtiri sau porii din
mineral;

b. migrarea se datoreazd energiei de recul al dezintegrarii alfa sau datoritd
difuziei;

c. echilibrul adsorbtiei este stabilit intre radiul in capilarele apei in mineral si
radiul pe peretele capilar.

3% %

B 226Ra adsorbit [%]
B Unat adsorbit [%)]
0 226Ra desorbit[ ]
3 Unat desorbit [%]

50%

41%

Fig. 3.45 Reprezentarea schematica a activitatilor specifice de 22°Ra si Uya; in procesele de
desorbtie pentru argila de granulatie > Smm (model fizic static II)

3% 4%

' 226Ra adsorbit (%}

B Unat adsorbit [%)]

0O 226Ra desorbit [%]
58% 0O Unat desorbit [%]

35%

Fig. 3.46. Reprezentarea schematicd a activitatilor specifice de 2°Ra si U, in procesele de
desorbtie pentru argila de granulatie <0, 5mm (model fizic static II)

Ionul divalent de uranil UO,%*, este foarte stabil si tinde sd@ formeze compusi
cum ar fi Na,UO; [70]. Acest ion este comparabil in marime cu ionii de K care sunt
usor adsorbiti pe argile si alte minerale. Un probabil schimb chimic poate avea drept
cauza precipitarea uraniului natural din ap3 in argild. UO,%* poate fi adsorbit pe
argilele minerale ca si cation de schimb, dar poate de asemenea forma complecsi cu
anioni cum ar fi carbonatul [UO, (COs;);*] si astfel prin procese de desorbtie
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paraseste argila [54]. Activitatea specifica a argilelor este proportionald cu
activitatea particulelor in apa din coloana.

Valorile coeficientilor de desorbtie in modelul fizic static II, calculate cu
formula 2.14 din subcapitolul 2.3.3. sunt prezentate in tabelul 3.11.

Valorile obtinute pentru factorul de desorbtie pe argila demonstreaza ca desi
argila poate incetini rata de scurgere, aproape nici un component al elementului
subteran nu este impermeabil. Dacd are destul timp, apa subterana va trece prin
argila; mai departe contaminantii se pot difuza prin argila chiar si cand continutul de
apa este foarte mica.

Tabel.3.11
n modelul fizic static II

Valorile coeficientilor de desorbtie

Argild <0,05 | 1,172 0,107
Argild >5 0,152 0,123

3.3.3.2. Studiul experimental al migrarii radionuclizilor in regim
dinamic

3.3.3.2.1. Instalatie experimentala si mod de lucru

A. Instalatia experimentala

Pentru a simula migrarea elementelor radioactive 22°Ra si U, din halda de
steril in mediul geologic de catre apa de infiltrare s-a imaginat un model fizic
dinamic,

In figura 3.47 este reprezentatda schema instalatiei pentru realizarea
modelului fizic dinamic.

Instalatia experimentald este formatd 2 coloane de sticld suprapuse, (3 si
6), avand lungimea de 800 mm si diametrul de 30mm. Coloana (3) este prevazuta
la partea superioara cu un robinet de reglare a debitului (2), iar coloana (6) este
prevazutd la partea inferioara cu un robinet de reglare a debitului (9), care sa
permitd curgerea apei cu 0 anumitd viteza. Ambele coloane au in interior, in partea
inferioard un strat de vata de sticla (5 si 8 ), folosit ca suport.

B. Mod de lucru

Un esantion constant (520g) din acelasi lot de probe de steril recoltat de la
adancimea de 60cm si utilizat in instalatia pentru realizarea modelului fizic static
(vezi subcapitolul 3.3.1.1.), a fost introdus in coloana de sticla (3). In coloana de
sticla (6) se introduce o masad constanta de material geologic (520g) (argila). In
continuare, apa de infiltrare din vasul (1) care este apa distilata strabate sterilul si
apoi mediul geologic (argild) de granulatie diferita (in primul experiment (model fizic
dinamic III), argila cu granulatia de particuld <0,5 mm, iar in al doilea experiment
{model fizic dinamic IV)>5mm).

Debitul eluentului a fost determinat din variatia volumului si a duratei in
care s-a studiat extractia radionuclizilor si migrarea lor in apa, fiind controlata cu un
cronometru. Eluentul a fost colectat sub formd de fractiuni colectate, viteza de
curgere a acestuia fiind de 0,5 mi/h. Astfel, in prima luna de la inceperea
experimentului au fost recoltate volume diferite de probe (10, 20, 30, 40, 50, 60,
70, 80, 90, 100mi). Din compararea rezultatelor obtinute in acest model fizic
dinamic cu rezultatele obtinute in modelele fizice statice si dinamice din capitolul
3.3.1 si 3.3.2., se pot face estimari referitoare la capacitatea de retinere a celor doi
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radionuclizi de catre argild. Fiind vorba de activitati foarte mici ale deseurilor
radioactive experimentul a fost urmarit pe o durata de trei ani. Volumul de eluent
care a fost supus procedurii de determinare a activitatii specifice a radionuciizilor
226Ra si Una (vezi punctele 3.1.1 si 3.1.2) pe parcursul timpului a fost de la 250ml.
S-a realizat astfel, studiul extractiei 2°Ra si U, din steril, in regim dinamic.

La final de experiment s-a determinat prin spectrometrie gamma (vezi
punctul 3.1.4) activitatea specificd a radionuclizilor 22°Ra si U in argild, urmarindu-
se astfel, capacitatea de adsorbtie a argilei. Pentru a obtine valori K4 semnificative,
reprezentative pentru conditiile in situ, este imperativ a opera in conditii stréns
apropiate de cele ale situatiei naturale.

Un alt parametru masurat a fost pH-ul solutiilor eluate (vezi punctul 3.1.3).

Api distilati
. 1
s
v
2

Le-e-da

vas de apa

robinet de reglare a debitului
coloana de sticla

steril

vata de sticla

coloana de sticla

argila

vata de sticla

robinet de reglare a debitului
0 fractiuni colectate

"‘“".“.“?‘!"P!”!"!"

Fig. 3.47. Reprezentarea schematic3 a instalatiei pentru
studiul extractiei si adsorbtiei in regim dinamic

Conditiile de lucru in modelele fizice dinamice III si IV sunt redate in tabelele 3.12 si
3.13.
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Tabel 3.12
Conditiile de lucru in modelul fizic dinamic II1
Granulatie steril(mm) < 0,5
Iniltimea coloanei de steril (mm) 703
Diametru coloanei (mm) 30
Masa de steril (g) 520
Adancimea de recoltare (cm) 50-60
Viteza curgere eluent (mi/h) 0,5
Granulatie argild(mm) <0,5
Indltimea coloanei de argild (mm) 703
Diametru coloanei (mm) 30
Masa de argqila (g) 600
Timp de elutie pana la determinari (ani) 3

Volum eluat(ml)

10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80, 100,250

Conditiile de lucru in modelul fizic dinamic IV

Granulatie steril(mm)

Tabel 3.13

< 0,5

Inditimea coloanei de steril (mm) 703
Diametru coloanei (mm) 30
Masa de steril (@) 520

Adancimea de recoltare (cm) 50-60
Viteza curgere eluent (mi/h) 0,5
Granulatie argila(mm) >5
Indltimea coloanei de argild (mm) 703
Diametru coloanei (mm) 30
Masa de argila (g) 600

Timp de elutie pana la determinari (ani) 3
Volum eluat(ml) 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80, 100,250

3.3.3.2.2. Rezultate si discutii

Valorile concentratiilor de *®Ra si U,. obtinute in volume diferite, 10, 20,
30, 40, 50, 60, 70, 80, 90, 100ml, eluate in cadrul modelului dinamic, pentru
granulatii diferite ale argilei (< 0,5mm si >5mm) sunt reprezentate grafic in figurile
3.48 -3.51 cu ajutorul programului STATISTICA 6.0., unde: x=volum[ml], y=pH si
z=activitate specifica de a radionuclidului[Bg/!].

Obs. Datele pe baza carora s-au determinat reprezentarile schematice din
figurile 3.48- 3.51 sunt date in tabelele 5.2.39 - 5.2.41 din anexa A 5.2.
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Activitate specifica 7”*Ra [Bqfl] - Volum [m{] - pH

Activtate specifica 2Ra [Bofl] = 2,2051+0 017"x-0,8075"y«4 4 18E-5"x"x-0.0029"y+0,0733"y'y
R?=0,931
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Fig.3.48. Distributia activitatii specifice a ?**Ra - pH -Volum in modelul fizic dinamic III

Activitate specifica U, [Bgf] - Volum [ml] - pH
Activitate specifica Uny [Ba] = 8.6876+0 013x+2.8523%y+9 1185E-6"x"x-0.0018*x"y-0,2266™y*y
R2=0,927
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Fig.3.49. Distributia activitatii specifice a Un, - pH -Volum in modelul fizic dinamic III

BUPT



3.3. Experimente pentru studiul interactiunilor in timpul migrarii 93

Activitate specifica 7*Ra [Bgfl] - Volum [mf] - pH
Actwitate specifica “®Ra [Bof] = 97.6476-0,013%x+29,2087y+5.4127E-5%x+0 0018"'y-2, 161 T"y"y
R2=0 832

OR Wiy BTN VRV

OODOOO0O0CO
AN WL

Fig.3.50. Distributia activitatii specifice a 2°Ra - pH -Volum in modelul fizic dinamic IV

Activitate specifica U, [Bq/] - Volum {mf] - pH
Activitate specifica U Baf] = 182.7734-0.0257"x+54 5534%y+8,0221E-5"x*x+0.0034""y-4 0665"y"y
R2=0.875

YRETAN AR SMBEN

o000~

Fig.3.51. Distributia activitatii specifice a Unac - pH -Volum in modelul fizic dinamic IV

in modelul fizic dinamic III, valorile activitatilor specifice a celor doi
radionuclizi cresc usor cu volumul de eluent, cantitdtile eluate fiind cuprinse in
intervalul 0,092-0,389Bq/l %?®Ra si 0,256-0,488 Bgq/| U,., valori relativ mici
(fig.3.48, 3.49). Acelasi fenomen de crestere a concentratiei cu voiumul are loc si in
modelul dinamic IV (fig.3.50, 3.51) 0,096-0,42 Bq/| **Ra si 0,147-0,473 Bq/| Una,
doar cd valorile pentru U sunt usor mai mici decat in modelul dinamic III, ceea ce
inseamna ca U este adsorbit mai bine pe argila de granulatie mare. Comparativ cu

BUPT



94  Partea experimentala - 3

226Ra U se adsoarbe mai greu pe argild. Unul din factorii care influenteaza migrarea
este granulatia mediului geologic. O granulatie micd de argild, va conduce la
concentratii mai mici de radionuclid in apa de elutie, are loc o adsorbtie mai
puternicd pe argild, pe cand o granulatie mai mare va conduce la concentratii mai
mari de radionuclid in apa de elutie.

Un echilibru dinamic se dezvolta intre radionuclizii din solutie si cei din stare
solidd adsorbiti pe argild. #*°Ra care este mai putin solubil in apa are un potential
mare de adsorbtie, deci va avea o migratie micd, adsorbtia indicdnd pentru argila un
proces de imbinare la suprafata (adsorbtia pe argila).

pH nu prezintd modificari mari, mentinandu-se in domeniul 6,2 - 6,9. Aceste
valori obtinute pentru volume mici de esantioane si timp foarte scurt raportate la
valorile obtinute in modelele discutate anterior sunt mult mai mici, de unde rezulta
cd din apa de extractie o cantitate considerabild de radionuclizi este retinuta pe
argild, chiar din primele momente de contact. Schimbul ionic intre argild si apa de
elutie se datoreaz3 structurii argilelor care se poate descrie ca o combinatie de doua
straturi elementare: stratul tetraedric (“silicic”) format dintr-un ansambiu de
tetraedre, avand in colturi atomi de oxigen sau hidrogen si in centru un atom de
siliciu si stratul octaedric (“aluminic”) format dintr-un ansamblu de octaedre avand
in varfuri atomi de oxigen sau hidrogen, iar in centru un atom de aluminiu, fier sau
magneziu [77]. Cationii centrali din straturile tetraedrice sau octaedrice pot fi
substituiti de cationi avand valentd mai micd (ex. Ra%*). in consecintd apare un
deficit de sarcina pozitiva, care este compensat prin fixarea cationilor de suprafata
mineralului, sau chiar prin incorporarea lor in interstitiile acestuia. Acesti cationi care
fac parte integrantad din structura argilei, pot fi schimbati mai ugor sau mai greu cu
alti cationi din solutia apoasd. Accesibilitatea acestor suprafete de schimb este
legata de dimensiunile spatiior interstitiale, ceea ce explicd cantitdti diferite de
cationi schimbate de diferite argile [107].

In continuare experimentul a condus ia recoltarea unui volum constant de
250m| pe o perioada de 3 ani. Valorile concentratiilor de 2%°Ra §i U, sunt
reprezentate in graficele din figurile 3.52-3.55, unde x=timp[luni], y=pH si
z=activitate specifica de a radionuclidului{Bg/I].

Obs. Datele pe baza cdrora s-au determinat reprezentarile schematice din
figurile 3.52- 3.55 sunt date in tabelele 5.2.43 - 5.2.46 din anexa A 5.2.

Utilizdnd programul STATISTICA 6.0, s-au realizat reprezentdrile din
capitolul 3.3.3, cu ajutorul carora s-au determinat modelele matematice care sunt
ecuatii de aproximare a suprafetelor prin regresie multipld neliniara, selecténd
modelul de aproximare Quadrat Surface, coeficientul de incredere setat Ia
introducerea variabilelor fiind de 95%. Corelatiie urmarite sunt:

» activitatea specificd a *®Ra (ap3 de ploaie) - pH -~ timp;
» activitatea specificd a U, (apa de ploaie) - pH - timp.
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Activitate specifica ?”*Ra [Bqfl) - Timp [luni] - pH
Actmtate specifica 2R3 B9 = 59.608+1,1187"x+13,1265%y+0 0381"x*x-04151"x"y-0,1859"y"y
R?=0.839
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Fig.3.52. Distributia activitatii specifice a ?*°Ra - pH -Timp in modelul fizic dinamic II1

Activitate specifica U, [Bgf] - Timp [luni] - pH
Activitate specifica Ung [Baf] = 438,5554+7 442%x-114 8805"y+0 0076 x*x-1.0921*x*y+8 3008"y"y
R?=0917
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Fig.3.53. Distributia activitatii specifice a Una: — pH -Timp in modelul fizic dinamic III
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Activitate specifica 7*Ra [Bgfl] - Timp [luni] - pH
Actwtate specifica ?*Ra [Bof} = 283 7307+10,5333"99.9811%y+0,1229%¢x-2,1865"'y+3 6551*y"y
R2=0.937
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Fig.3.54. Distributia activitatii specifice a ***Ra - pH -Timp in modelul fizic dinamic IV

Activitate specifica Uny, [Bqfl] - Timp [luni] - pH
Achwitate specihica Uny [Ba/ll = 113,8207-7 4001*x+58,0852%y-0,0857"x"x+1 2852°x"y-5 3954y
R2=0,862

B R\ N AW
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Fig.3.55. Distributia activitatii specifice a U,,. - pH - in modelul fizic dinamic IV

In ambele modele fizice dinamice III si IV (fig.3.52 si 3.54), valorile
activitdtilor specifice ale ***Ra inregistreazd usoare cresteri in primele luni pan3 Ia
valori de 25,342 Bg/! (model fizic dinamic I1I) si 20,3698q/! (model fizic dinamic IV)
dupa care urmeaza un curs exponential descendent, ajungand dup3 trei ani la valori
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mici de 5,678 Bq/|, respectiv 4,471 Bq/|. Pentru uraniu au loc scaderi ale activitatilor
specifice de la valori de 48,932 Bq/l Ia 11,983 Bq/l modei dinamic III (fig.3.53) si de
la valori de 44,932 Bqg/l la valori de 10,123 Bg/l model dinamic IV (fig.3.55).
Mecanismele chimice dezvoltate in transportul radionuclizilor in apele subterane sunt
o functie de forma chimicd a deseurilor si de calitatea apelor de infiltrare [114].
Modelele fizice dinamice si statice imaginate mai sus demonstreaza ca aceste
mecanisme depind si de tipul si mineralogia formatiunitor geologice prin care are loc
transportul.

Din datele experimentale obtinute si prezentate in tabelete 5.2.43 - 5.2.46
se poate observa ca valorile pentru ?2°Ra si U, sunt mult mai mici in experimentul
care foloseste mediul geologic, cei doi radionuctizi fiind adsorbiti pe suprafata argilei.
Adsorbtia contaminatilor dizolvati este dependenta de pH. La pH > 7,0 incepe
adsorbtia U, deci el nu va pleca cu apa ci o parte se va depune pe argila. In plus,
putem afirma cd@ descresterea activitatii specifice a U, nu se produce numai
datoritd fenomenelor de adsorbtie pe argild, acestea avand loc in proportie mai mica
conform modelelor fizice statice, ci si datorita reactiilor chimice intre speciile aflate
in haldd. Descresterea activitatii specifice a Un, este explicabild prin solubilizarea
initiald a U, la cifra de oxidare VI. In conditii de oxidare observate in halde, uraniul
este in starea VI. Aceasta valenta mare produce complecsi mai solubili care sunt in
general mai mobili. Mediile reduse ar putea precipita U (IV), (se stie ca uraniul nu
este solubil in combinatiile de la valenta IV), ceea ce rezultd din faptul ca valorile
incep sa ramana constante (11,932, 10,123Bq/!).

Factorii care afecteazd capacitatea de adsorbtie a U pe argilda este pH:
Capacitatea de adsorbtie creste cu cresterea pH (scade aciditatea). O crestere a
activitatii specifice a U, creste capacitatea de adsorbtie. Gradul de hidroliza
determinat de pH-ul sistemului a fost considerat influentat de distributia dintre
fazele solid si lichid. O crestere a capacitatii de adsorbtie cu cresterea pH arata o
hidrolizare progresiva, iar maximul adsorbtiei corespunzand ta un domeniu de pH
unde speciile neutre ar putea exista.

in cazul modelului fizic dinamic, procentele de radionuclizi adsorbiti pe argila
sunt prezentate in graficele din figurile 3.56-3.57.

Obs. Datele pe baza carora s-au determinat reprezentdarile schematice din figurile
3.56- 3.57 sunt date in tabelele 5.2.47 - 5.2.48 din anexa A 5.2.

Activitatile specifice ale °*°Ra si U, sunt cu 4 respectiv cu 2 ordine de
marime mai mari in argilele contaminate comparative cu cele necontaminate,
demonstrand incd odatd capacitea de adsorbtie a argilei pentru cei doi radionuclizi.
225Ra s-a imbogatit in particulele mici, iar U,y in particulele mai mari. Masuratorite
activitdtilor specifice ale radionuclizilor in particule de dimensiuni diferite au fost
facute pentru a furniza informatii pertinente cu privire la selectarea strategiilor de
remediere la situl studiat.

Din valorile experimentale se observd cd atat 2?°Ra cat si U,a din argile de
dimensiuni diferite sunt conduse diferite. Uraniul a fost adsorbit pe argild in
proportie de 31%, comparativ cu ?**Ra unde proportia este de 69%, pentru argila de
granulatie micd, iar pentru argila de granulatie mare procentul de uraniu adsorbit pe
argild este 36%, iar pentru **®Ra de 64%. Procentul de 2?*Ra condus creste in
functie de scaderea granulatiei (de la particule de marime 5 mm la cele mai mici de
0,5mm), in cazul modelului dinamic cu 5 procente, iar pentru modelul static (fig.
3.43 si 3.44) cu 10 procente. Efectul a fost explicat ca fiind datorat suprafetelor de
argild de dimensiuni diferite i unui schimb in zonele de adsorbtie ale suprafetei,
fard a pune la indoiald reprezentarea argumentelor referitoare de ce conducerea
226pa din roca sunt intensificate de procesele de eroziune. Argilele avand structuri
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0
cristaline au dimensiunea spatiilor interstitiale d =7-14 A4 care este superioara razei
0
ionice a Ra%* (1,37 A), explicand astfel capacitatea de adsorbtie a 22°Ra pe argil3.
In plus argilele sunt purtdtoare pe varfurile exterioare ale unor sarcini negative care
ofera posibilitati de legaturd pentru cationi. Ra avand raza ionicd mica va substitui
particolele mai mari, mai usor decat pe cele mai mici.

I 226Raia'dso}£irtﬁ[°7n]
@ Unat adsorbit [%]

Fig. 3.56. Procentele de “**Ra si U.,; adsorbite pe argild in modelul fizic dinamic III argila
(<0,5mm)

'@ 226R- ~d-~rbit %]
B Unat adsorbit [%]

Fig. 3.57. Procentele de ??°Ra si U, adsorbite pe argila - in modelul fizic dinamic IV (argila >
S5mm)

Valorile coeficientilor K4 in modelul fizic dinamic calculate cu ajutorul
formulei 2.14, din subcapitolul 2.3.3., pentru cei doi radionuclizi in argilele de
granulatie <0,5Smm i >5mm sunt redate in graficele din figurile 3.58 -3.61.

Obs. Datele pe baza carora s-au determinat reprezentirile schematice din figurile
3.58 - 3.61 sunt date in tabelul 5.2.49 din anexa A 5.2.
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Fig. 3.58 - Variatia coeficientului Ky pentru #**Ra functie de timp in modelul
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Fig. 3.60. - Variatia coeficientului K; pentru 2*°Ra functie de timp in modelul

fizic dinamic IV (argila > 5mm)

Ionii de radiu din apa de infiltrare sunt in echilibru reversibil cu cationii
adsorbiti si legdtura lor se exprima prin constanta de distributie K4. Cantitatea de
ioni de radiu care intra in aceste doud forme (in solutie si adsorbiti reversibil) este
mereu realimentatd. Se admite cad locurile unde se face adsorbtia cationilor de radiu
sunt acoperite intial de depozite de sulfati. Dupa ce de pe locurile repsective dispar
sulfatii mai solubili, ionii de radiu sunt inca blocati de cdtre sulfatul de bariu greu
solubil. Sulfatul de bariu poate contine pana la jumatate din radiul disponibil [122].
Se poate lega disparitia sulfatilor mai solubili de o crestere puternica a coeficientului
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de distributie K4. Acesta deoarece ionii de radiu nu mai sunt impiedicati de catre
cationii alcalino-pdmaéantosi de a se lega de locurile de adsorbtie.

Kd
Kd = 0,0072t - 0,0086, R = 0,9911

0.14 4
0,12

0.1 /
0.08 / e Kd U nat
0.06 1

0.04 /
0.02 >

Timp
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0 5 10 15 20

Fig. 3.61. - Variatia coeficientului K4 pentru U, functie de timp - in modelul
fizic dinamic IV (argild > 5mm)

Este evident ca valoriel K4 cresc iinear cu raportul lichid/solid, rapoartele
fiind exprimate per cantitate de argila. Ecuatiile de regresie sunt:

Kg= 0,0083t-0,003, R? = 0,9802

Kg = 0,0078t-0,0203, R?> = 0,9995

Kq = 0,0083t-0,0025, R? = 0,9999

Kq = 0,0072t-0,0086, R*> = 0,9911

Kq este un potential parametru care are un impact foarte mare asupra
migrarii constituentilor in partea superioarad a haldei. Valorile Kq4 cresc in ordinea Una;
< %Ra, Se observd ca valorile Ky cresc invaribil odatd cu descresterea
concentratiilor de %?®Ra si U,,. Acest fenomen poate fi explicat prin capacitatea
argilei de a retine radionuclizii. Apare o relatie inversa intre raportul Ky si
concentratie. Valorile Ky obtinute ne aratd o solubilizare micd a 2%®Ra, deci o
incetinire in migrarea acestuia, pe cand uraniu este mai mobil. Valorile Ky sunt
corelate cu capacitatea de schimb cationic. Ra’* existd ca si cation in domeniul de
pH 5-8, iar U(VI) la un pH mai mare ca 7 existd ca si anion. Din aceasta cauzd,
capacitatea de schimb cationic a ?°Ra e mai mare decat a U.

Dispersia hidrodinamicd permite extinderea graduald a unui front
contaminant spre canalele cu curgere laminard; in timpul procesului, concentratia de
varf a contaminantului descreste din cauza diludrii. Apa subterand este alimentatd
de ploaie si de infiltrari de la apele de suprafatd in centru, portiuni ascendente ale
masei de pamant. Directia scurgerii apei subterane este datd de gradul hidraulic.
Apa subterand se misca din regiunile cu capacitate hidraulicd mare, spre apele cu
capacitate hidraulicd mica.

Testarea de adecvanta a modelelor

Modelele matematice pentru aceste corelatii obtinute in modelul fizic
dinamic pentru 3 ani sunt:

Activitatea specificd a 22°Ra [Bq/I] = 59.608+1.1187x+13.1265y+0.0381x>-
0.4151xy-0.1859y?

Activitatea specificda a U,a. [Bg/I] = 438.5554+7.442x-114.9805y+0.0076x2-
1.0921xy+8.3008y>

unde:

= timp ;
y = pH.
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3.4. Conditii de utilizare a argilei ca strat izolator 101

Pentru aceasta situatie valorile activitatilor specifice obtinute experimental
sunt: 24,218 Bq/| 2%°Ra si 46,321 Bq/| Una la pH =7,2 si t=6. Pentru aceleasi valori
ale pH si timpului, din calculul modelui se obtine pentru 2?Ra activitatea specificd de
24,436 Bg/|, eroarea relativd este 0,9 %, iar pentru U,, activitatea specificd de
46,857 Bq/l, eroarea relativa este 1,1 %. Cele doua valori ale activitatilor specifice
obtinute experimental si din model sunt apropiate, rezultd ca modelul folosit este
bun.

Concluzii

Aceste studii sunt esentiale pentru validarea modelelor de transport
existente si pentru a ajuta in dezvoltarea unor modele mai avansate. O inerentd
problema care apare in zonele de migrare studiate este limitarea informatiei care
poate fi obtinutd prin caracterizarea curgerii. Ca 0 consecinta a acestora, rezuitatele
studiului zonelor de migrare sunt deschise la un numar de interpretari si modelarea
acestor experimente este adeseori redusa la putin mai mult decat o curba de fitare
sau ajustare a parametrilor. Este avantajoasa conducerea experimentelor in conditii
care pot fi mult mai mult indeaproape controlate decat este posibil in conditiile
studiate.

Din cauza varietatii hidrologice si factorilor climaterici existenti in zon3,
fiecare halda trebuie tratatd individual. Caracterizarea fizicd a haldei in privinta
permeabilitatii poate fi semnificativd in fiecare situatie. Cresterea permeabilitatii
verticale cauzeaza cresterea, prelingerea si inaintarea contaminantului. Proprietdtile
geochimice ale haldei de steril, precum si prezenta argilei in halda are importanta
privind permeabilitatea si sorbtia. O masa mare de apa in halda duce la un timp mai
lung de retentie pentru procesele de eroziune si elutie. Interactia apei de suprafata
cu halda, de asemenea implica factori geochimici ca urmare, rezultand o extractie si
o adsorbtie pe argild,, urmata de o desorbtie.

Modelele fizice dinamice si statice prezentate mai sus demonstreaza ca
mecanismele chimice care au loc in transportul radionuclizilor in apele subterane
sunt o functie de forma chimica a deseurilor, de calitatea apelor de infiltrare si de
mineralogia formatiunilor geologice prin care are loc transportul.

Modelele fizice statice sunt ugor de realizat pentru ca echipamentul necesar,
costul pentru realizarea lor sunt mici, iar metodologia este simpld. Modelele fizice
dinamice permit urmdrirea evolutiei contaminantilor pe perioade indelungate. Cu
ajutoru! acestor modele au fost stabilite relatiile de interdependentd dintre
activitatile specifice ale ?*°Ra si Una - timp, activitdtile specifice ale **Ra §i Una -
volum, activitdtile specifice ale ?*°Ra si U,x - adancime, activititile specifice ale
226Ra si Unat — PH, activitdtile specifice ale ?°Ra si U, - caracteristicile apei de
infiltrare, activitatile specifice ale 2?°Ra si U, — mediul geologic (argila).

Din aceastd cauza, experimentele de migrare din laborator, petrecute in
conditii controlate, oferd o alternativa viabila la studiul cdmpurilor si pot fi utilizate
ca si pasi din ce in ce mai complecsi intre adsorbtie si studiul zonelor de migrare.
Astfel, chiar daca nu este complet impermeabild, argila poate incetini
migrarea 2?°Ra si U,,: din halda de steril in mediu, demonstrand ci poate fi
utilizata ca strat izolator.

3.4. CONDITII DE UTILIZARE A ARGILEI CA STRAT IZOLATOR

Problema selectiei formatiilor de argila ca formatii gazda este foarte dificild
deoarece un numar mare de criterii a fost luat in considerare si cateodats
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comparate unul cu celdlalt. Formatiunile potrivite trebuie sa fie agezate in zone cu
stabilitate tectonica regulatd si seismicitate micd din punct de vedere topografic.

Principalele caracteristici ale unui strat de argila propus pentru examinare
sunt compozitia mineralogicd, permeabilitatea apei, plasticitatea si coeficientii de
transfer de cdldurd (coeficientii calorici). Compozitia mineralogica este de o mare
importantd deoarece determind capacitatea de adsorbtie si stabilitatea termica.
Capacitatea de adsorbtie exprima din punct de vedere numeric capacitatea stratului
argilos de a prelua specii chimice dizolvate [48].

Distributia particulelor minerale este foarte importanta datorita relatiei sale
directe cu permeabilitatea apei i reactiei cinetice a ionilor.

Permeabilitatea apei este de cea mai mare importanta deoarece este
singurul constituent mobil care poate transporta radionuclizii catre biosfera. Valorile
coeficientului de permeabilitate sunt cele care conduc la o extrem de mica migcare a
apei in formatie.

Plasticitatea formatiei este al treilea cel mai important criteriu care trebuie
s3 fie luat in considerare cdnd se tine cont de acceptabilitatea stratului de argild in
calitate de loc de depozitare. Daca plasticitatea este prea mare substratul va curge
usor, iar spatiul de depozitare ar putea deveni problematic; la adancimi
semnificative unele straturi de argila sunt caracterizate de mari presiuni de
fluidizare. in celdlalt caz, plasticitatea prea micd, duce la fisuri in formatie. Din
cauza dificultatii n stabilirea adevaratilor parametri de consolidare si plasticitate,
este mai bine sa se efectueze experimente geochimice in sit [81].

Ultima, dar nu mai putin importanta este interactiunea dintre o sursd de
cdldura si formatiunea argiloasd, care are nevoie de o investigatie foarte atenta.
intr-adevar, cand cildura este rdspanditd in mediul argilos, nu este doar necesar
determinarea coeficientului de transfer, ci si densitatea mineralogicd indusa de
caldura.

Pe langa substantele minerale, trebuie acordatd atentie si comportamentului
mineralelor organice care de obicei insotesc mineralele argiloase. in principal,
influenta aerului si radiatiei gamma asupra stabilitdtii substantelor organice,
necesita o investigatie chimica, pentru a stabili influenta acidificirii asupra cantitatii
mineralelor organice de lut. Aceste reactii determina gradul cerut de egalitatea care
trebuie impusa elementelor structurale subterane, in timpul perioadei de exploatare
[82].

3.5. EVALUAREA RISCULUI PENTRU O HALDA DE DESEU RADIOACTIV

Un obiectiv major al tezei este dezvoltarea capacitdtii de predictie a
impactului pe termen lung a deseurilor uranifere miniere. Predictia consecintelor
unor astfel de evenimente, furnizeazd o imagine mai completd asupra riscului
asociat cu aria degeurilor. Astfel de estimari, ale riscului pot fi utile in comparatie cu
optiunile variate pentru managementul sau inchiderea ariilor deseurilor uranifere.

Metodologia adoptatd din punct de vedere al ideii de risc poate fi definita
cantitativ ca un set de trei expresii: posibilitatea scenariilor, a probabllltatllor lor, si
a consecintelor lor. in prezenta lucrare, un ,scenariu” este luat in considerare pentru
comportamentul ariei haldelor de steril pentru o perioada de 200 de ani.
~Consecintele” acestor scenarii au impact pe termen lung asupra oamenilor §i
mediului aparute din deseuri.

Expresiile alternative de risc descrise in detaliu mai jos sunt aplicate la
analiza deseurilor uranifere miniere. Scopul evaludrii riscului de mediu ecotoxicologic
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este luat in considerare pentru a stabili toxicitatea contaminantilor si actiunile lor
ddunatoare asupra mediului inconjurator.

Pentru alcdtuirea profilelor de risc ecotoxicologic al radionucliziior 22°Ra si U
nat Prezenti in haldele de steril din zona Ciudanovita prin analiza comparativd si
comunicarea riscurilor ecotoxicologice a acelor substante, s-a aplicat conceptul de
apreciere multidimensionala (Ranke si Jastorff, 2000) [156, 157]. Pe baza
informatiilor independente una de alta, se realizeazd o evaluare a transferului in
mediu a radionuclizilor din halda de steril, bioacumularea in plante si toxicitatea
pentru organismele relevante.

Informatiile numite se concretizeaza in cinci indicatori:

1. Transferul, T;

2. Aranjarea spatio-temporal3, S;

3. Bioacumularea, B;

4. Actiunea biologica ,A;

5. Incertitudinea. 1.

Structura acestui concept de evaluare permite doar stabilirea riscului pe
care il prezinta haldele de steril, prin compararea echivocd a doi radionuclizi prezenti
in steril, daca unul dintre ei are valorile de indicator mai scdzute pentru primii patru
si dacd indicatorul incertitudine este pentru ambii radionuclizi rezonabil de mare.

3.5.1. Analiza comparativd a substantelor radioactive ?*°Ra si Upat

Pentru fiecare indicator, substantele se evalueazd pe o scard de la 1
(potential de risc foarte redus) la 4 (potential de pericol foarte ridicat) si rezultatul
se reprezintd intr-o diagrama plasa, care in final oferd o informare generald asupra
potentialului de risc.

Tabel 3.14
Expresii verbale pentru valorile indicatorului pentru cei 5 indicatori de risc

ecotoxicologic

VALOARE EXPRESIE
1 Scazut
2 Mediu scdzut
3 Mediu ridicat
4 Ridicat

Au fost alese expresiile mediu ridicat si ridicat, si nu foarte ridicat deoarece
in cazul haldelor de steril nu se poate vorbi de activitati mari ale deseurilor din
haldele de steril.

3.5.2. Evaluarea indicatorilor

Obtinerea datelor necesare

Datele necesare pentru evaluarea riscului in cazul haldelor de steril au fost

obtinute in lucarea de fatd prin urmatoatorele cai:

1. Prin experiente de laborator au fost stabilite date privind
mecanismeie geochimice posibile ipoteze care pot controla
comportamentul radionuclizilor 2°Ra si U, in haldele de steril,
mecanisme guvernate de un dispozitiv de procese de transfer.
Examinarea tendintei de migrare a radionuclizilor *°Ra si U,y din

BUPT



104 Partea experimentala - 3

haldele de steril in apele de infiltratie in timp, a fost folosita la
examinarea indicatorului aranjare spatio-temporala. A fost
examinata scala de timp a migrérii radionuclizilor din faza solida
in faza lichidd. In afard de aceasta au fost urmérite fenomenele
de migrare ale metalelor grele prezente in halda de steril pentru a
pune in evidentd comportamentul celor doi radionuclizi in
procesele de migrare. Aceasta a constituit un instrument
important pentru aprecierea indicatorilor de transfer si de
raspandire in spatiu si timp, astfel cd prin determinarile de
laborator pentru aceste cazuri concrete se poate pleca de la o
valoare sigura.

2. Prin cercetari asupa haldei se pot obtine informatii importante
privind transferul (apa de infiltrare, preluarea de catre mediul
geologic, in acest caz argila) si rdspandirea (punctele de
masurare ale apelor de suprafata si de sol in zona considerata).
Au fost stabilite relatiile de interdependentd dintre componentele
determinate: concentratie 22°Ra si Una — timp, volum, adancime,
pH, compozitia apei de infiltrare, granulatia argilei (fig. 3.15-
3.30, 3.48- 3.51).

3. Pentru a obtine date comparabile asupra 2?®Ra si U, privind
evaluarea indicatorilor bioacumulare si actiune biologica s-a
folosit banca de date existenta in literaturd cu privire la zona
studiata [165].

4. S-a determinat coeficientul de distributie care a fost considerat
cea mai buna aproximare pentru estimarea gradului de adsorbtie
a radionuclizilor in material geologic (fig. 3.58 - 3.61).

5. Cu ajutorul metodelor de prelucrare statisticd a datelor
experimentale a fost verificatd veridicitatea datelor obtinute
experimental.

3.5.2.1. TRANSFERUL T

Indicatorul de transfer T poate fi definit ca proportional cu cantitatea
transferata sau eliberatd TaA sau cu logaritmul sdu zecimal Talog,o A, unde A este
cantitatea eliberata calculatd [156].

Indiferent de metoda de cuantificare, cantitatea de substanta eliberata din
sistemele tehnologice in mediu este un indicator al riscului. In contextul profilelor de
risc ecotoxicologic, este privit aici ca cel mai important indicator de risc intrucat este
cel mai independent comparativ cu ceilati patru indicatori.

Pe baza valorilor activitatilor specifice ale radionuclizilor luati in studiu: #**Ra
§i Una, Obtinute in urma masuratorilor efectuate in diverse probe de apd in zona
haldelor de steril studiate, coroborate cu datele existente in literaturd, pentru
haldele din zona Ciudanovita, s-a stabilit domeniul de variatie al celor doi
radionuclizi: 0,056-0,098 Bg/! pentru ??Ra si 0,177-12,92 Bq/! pentru Upa. Prin
combinarea celor doua s-a obtinut un domeniu care apoi a fost divizat in 4 intervale
armonice, rezultdnd 5 puncte de marcare aproximative, utilizate la evaluare: 0,056;
3,272; 6,488, 9,704, 12,92Bq/|. Barele din figura 3.75 aratd valorile indicatorului de
transfer care reprezintd cel mai bine ratele de transfer necesare controlului
translocdrii °Ra si U,a din haldele de steril neprotejate, in conditii reprezentative
pentru populatia din zona.
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TRANSFERT
0.056 3.272 6.488 9.704 12.92

ZZGRa

Unat

Fig. 3.62. Valori indicatore ale ?°Ra si U..c pentru evaluarea ratei de transfer in apele de
suprafata din zona

Barele aratd scala valorilor indicatoare, unde 1 reprezintad transferul cel mai
scizut, iar 4 transferul cel mai ridicat. Transferul pentru 2?®Ra ar putea fi
dimensionat la scazut, ceea ce inseamnd o incertitudine de 1 unitate (scazut).
Transferul de U,, poate fi dimensionat de la scazut la mediu ridicat, ceea ce
fnseamna o incertitudine de 3 unitati (mediu ridicat).

3.5.2.2. ARANJAREA SPATIO-TEMPORALA, S

Domeniul spatio-temporal al radionuclizilor studiati a fost evaluat cu ajutorul
modelelor fizice statice si dinamice prezentate in capitoful 3.3, prin care s-au luat in
considerare diversele procesele care afecteaza starea substantelor cum ar fi:
extractia si adsorbtia-desorbtia. Modelele matematice statice si dinamice obtinute
aici utilizeaza informatie detaliata si estimari ale incertitudinii la

> calculul ratelor de transfer bazate pe proprietati geochimice si chimice ale
haldelor de steril individuale;

» simularea dinamicii radiului si uraniului in timp;

» determinarea parametrilor si proceselor asociate cu incertitudinile modelului.

Au fost studiate urmadtoarele fenomene ce caracterizeaza migrarea
radionuclizilor :

» advectia, pusa in evidentd prin migcarea radionuclizilor la o viteza medie de
curgere a apei de infiltrare;

» difuzia, determinatd de miscarea radionuclizilor in faza lichida, ca urmare a
difuziei moleculare;

» retentia in fazele solide si lichide.

S-a observat ca aceste fenomene diferd la cei doi radionuclizi, depinzand de
conditiile de pH, volumul apei de infiltrare, vitezd de contact, de timpul necesar
elutiei, de adancimea haldelor de steril. Mai mult, fenomenele sunt péana la un punct
reversibile, ducand la intdrzierea migrarii radionuclizilor.

Estimarile raportului de transfer al radiului si uraniului intre apa si mediul
geologic (fig.3.58-3.61) au fost dezvoltate ca o functie de proprietatile geochimice
ale haldei studiate si masuratorile empirice ale raporturilor concentratiei de radiu si
uraniu in apele de infiltratie.

Pentru evaluarea comparativd a indicatorului aranjare spatio-temporald S
este importantd doar considerarea evolutiei proceselor de migrare in timp ale celor
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doi radionuclizi, atdt in apele de infiltratie cat si in mediul geologic. Pe baza
rezultatelor obtinute in capitolul 3.3.3 s-au putut estima corelatiile intre activitatile
specifice ale 22°Ra - U, - timp, in argila de granulatie diferita si apa de infiltrare pe
o durata de trei ani.

in cele mai multe cazuri activitatea specificd in mediul geologic este invers
proportionald cu activitatea specificd in apd, dar exista diferente, cele mai multe
datorate dimensiunii mediului geologic utilizat sau datorita raportului de transfer
ridicat utilizat de la suprafatd la adancimea situarii mediului geologic.

Valorile activitatilor specifice ale 2%°Ra si U, mobilizate in timp in sistemul
Capacitatea de solubilizare a 2?°Ra in apele de extractie este mult mai mic3 decét a
Unat. Argila joacd un rol important in atenuarea distributiei Tn mediu in special a
226Ra si intr-un grad mai mic a Upa.

La estimarea aproximativa a domeniilor spatio-temporale am utilizat valorile
coeficientilor de distributie, care ne ajuta sa stabilim capacitatea de solubilizare in
timp a celor doua elemente. Pentru construirea scalei de valori, valorile Ky au fost
transformate in log naturali. Transformarea este justificatd deoarece valorile K4 din
sol sunt distribuite logaritmic permitand astfel stabilirea domeniului de variatie al
coeficientilor de distributie care este cuprins intre -2,73 si 1,162. Cele S puncte de
marcare aproximative, utilizate la evaluare sunt: -2,73, -1,75, 0,973, 0189 si 1,162.
Figura 3.76 prezinta scala aproximativa care a rezultat, aldturi de logaritmul natural
al coeficientilor de distributie.

ARANJARE SPATIO-TEMPORALA S
- - 0,973 0,189 1,162 Log(Kd)/timp
2,73 1,75
1 2 3 a

ZISRa

Unu

Fig.3.63. Valorile indicatoare obtinute din evaluarea domeniului spatio-temporal. Histogramele
redau domeniul valorilor indicatoare, unde 1 este este cel mai mic si 4 cel mai mare domeniu
spatiotemporal

Valorile indicatoare din fig.3.63 exprima un domeniu spatio-temporal mic
sau mediu mic pentru ?*°Ra (4) cu o incertitudine mediu scdzutd (2) si un domeniu
spatio-temporal de la mediu mic pana la mare pentru U,y cu o incertitudine mediu
ridicata (3).

3.5.2.3. BIOACUMULAREA B

Un pas urmdtor spre analiza globald a efectelor substantelor eliberate
asupra organismelor din mediu §i a interrelatiilor lor este observarea cantitatii de
substantd eliberatd precum si cantitatea care ajunge in plante si in organismele vii.
Datorita faptului ca@ materia vie functioneazd ca un factor de control al proceselor
chimice din scoarta terestra, in functie de compozitia lor chimic3, radionuclizii ajunsi
in natura din activitdtile umane intra in circuite biogeochimice (in cazul organismelor
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vegetale si animale cu viata relativ scurtda si metabolism intens) sau sunt stocati
pentru diverse perioade de timp (trunchiuri de copaci, case mari de animale
rezistente la descompunere) [96].

In acelasi mod in care dependentele cunoscute de observatiile de laborator
si proprietatile mediului sunt exprimate in modele de comportament pentru
evaluarea distributiei spatio-temporale S, se poate construi un model pentru
evaluarea indicatorului de bioacumulare B:

B=Mpio/Mmeaiu (3.22)
unde:
B = bioacumulare;
Muo = cantitatea totald de substantd chimicd prezenta in organisme (g);
Mmediw = Cantitatea totala de substanta chimica eliberata in mediu (g).

Acestd metoda de cuantificare a bioacumularii cuprinde absorbtia din mediul
in care traieste organismul (Meq) Si absorbtia din hrand (Mp,) Si este in acest sens
in corelatie cu una dintre definitile comune ale bioacumularii, dar nu este in
corelatie cu altele care calculeazd doar absorbtia din mediul inconjurator dintre
procesele de bioacumuiare.

Cel mai simplu model rezonabil pentru aproximarea din ecuatia 3.22
presupune urmatoarele ipoteze:

(a) mediul este alcatuit din apa;
(b) substanta nu este transformata in mediu, deci nu se iau in calcul produsi de reactie;
(c) se considera absorbtia si eliminarea din organism.

Daca aceste ipoteze sunt reale, raportul B propus ca indicator de
bioacumulare este proportional cu coeficientul de proportionalitate K, care reprezinta
raportul dintre cantitatea totald de substanta chimica in organismele vii si mediu
(apa). Prin experimentele de modelare am ardtat cd migrarea radionuclizilor este
determinatd de factori interni (proprietdtile radionuclizilor si ale combinatiilor
chimice) si factori externi (concentratie, temperatura, grad de ionizare a apei,
capacitatea de schimb a solului). Radionuclizii patrund in organismele vii prin
suprafetele biologice cu care vin in contact direct sau odatda cu hrana. Cele mai
importante cdi de patrundere sunt: absorbtia din aer sau apd, prin suprafete
biologice (suprafata radacinii, tulpinii, frunzelor, florilor si fructelor macrofile,
tegument la unele organisme animale, branhii la pesti si insecte, plamani la reptile,
pasadri si mamifere) si ingestia de hrana si apa@ contaminate (organisme animale).
Plantele pot extrage prin radacini diverse cantitati de radionuclizi solubili in apa
liberd din sol, mai ales pe cei de care acestia au nevoie in procesul de crestere.
Retinerea radionuclizilor prin raddcini variaza considerabil in functie de forma
chimic3, tipul de sol, conditii climatice si specia de plantd. In solurile acide transferul
radionuclizilor se face mai rapid decat in solurile alcaline datoritd capacitdtii de
schimb ionic mai ridicat3d. Suprafata haldelor fiind un mediu usor acid, transferul
radionuclizlor in plantd se face mai rapid. Pentru plante factorii de concentrare
variazad de la cateva sutimi pentru radionuclizii solubili in sol, la neglijabil in cazul
elementelor transuraniene. Consumarea de catre organismele animale a unor
particule mici de sol, simultan cu iarba, contribuie substantial la contaminarea cu
radionuclizi, cu cca. 20% in cazul ovinelor gi cca. 4 % pentru bovine [62].

Din 19 exemple din 8 referinte bibilografice, asa cum observam in tabelul
3.15, in iarb3, fan si ierburi concentratia de 2®Ra a prezentat valori mai mici decat
ale mediului lor de viata (sol natural, mine de uraniu si deseuri miniere).

BUPT



108 Partea experimentald - 3

Tabel. 3.15
Valori ale factorului de concentrare din diverse locatii
Specdia de plante Factor de ‘ Locul de colectare Referinte
L _concentrare : al probei . bibliografice
iarba 0,135 Siturile minelor de
uraniu
iarba 0,133 Siturile minelor de 67
uraniu
secara 0,710 Sol unifrom 40
contaminat
trifoi 0,480 Sol unifrom 112
contaminat
Ierbuni 0,030 Halde de steril 112
amestecate
pasune 0,018 Halde de steril 111
fan 0,082 Halde de steril 11
ierburi 0,008 Halde de steril 96
Amestec de 0,035 Sol natural 108
ierburi
Amestec de 0,230 Mine de uraniu 96
ierburi
Amestec de 0,280 Deseuri miniere 67
ierburi

Datele variaza in limite largi, minimul si maximul din tabelul 3.15 sunt
pentru factorul de concentrare 0,008 respectiv 0,71. Contaminarea suprafetei solului
cu 22°Ra pare s3 penetreze plantele doar in jur de 10% ca si contaminarea omogena
care inconjoara sistemul radicular [108]. Radiul disponibil este absorbit si transferat
in componentele timpurii ale plantelor in timp ce partea crescutd mai téarziu
suportata cam de acelasi sistem radicular primegte mai putin radiu.

Pentru zona studiatd am luat in discutie urmatoarele categorii de vegetatie,

care cresc in zona haldelor de steril studiate: iarbd, madracine (Cratoegus

pentagyna) si podbal (Tussilago farfara). In vegetatia care creste spontan pe
suprafata orizontald a haldelor s-a constatat un proces ridicat de concentrare a Unat
fata de continuturile din rocile care se gasesc pe halda. Media valorilor gasite in
literaturd pentru aceasta zona este prezentata in tabelul 3.16 [165]:

Tabel 3.16 [165]

Con;muturlle unor elemente din vegeta;ua spontana de pe halda

Iarba 108 0 034
Maracine 20 0,053
Cratoegus
pentagyna

Podbal 150 0,06

Tussilago farfara

Un proces de concentrare a in special a U,y S-a constatat in vegetatia
recoltatd atat la baza haldelor cat si la o depdrtare de 100m de halda.

BUPT



3.5. Evaluarea riscului pentru o halda de deseu radioactiv 109

Tabel 3.17 [165]
Continuturile unor elemente din vegetatia spontana de la baza haldei si la o departare de

100m
© Uhat - Zpa
[ppm] [Ba/g]
Iarba 1,2 0,385
Maracine 0,9 0,542
Cratoegus pentagyna
Podbal 1,6 0,461
Tussilago farfara

Din tabele se constatd ca fiecare tip de vegetatie are capacitati diferite de
asimilare si concentrare. Bioconcentrarea depinde in mare madsura de tipul de
organism. Aceste valori au fost raportate la valorile de fond ale celor doi radionuclizi
in vegetatia din aceea zona. (tabel 3.18 )[165]:

Tabel. 3.18
Valorile de fond pentru ??°Ra si Una
Element < Vegetatie
U ppm=g/t 2
Ra Bg/g 0,008

Domeniul in care evolueaza factorii de concentrare este cuprins intre 0,008 si 2.

BIOACUMULARE B
0,008 0,506 1,004 1,502 2

226Ra

Unat

Fig.3.64 .Valori indicatoare obtinute prin evaluarea bicacumularii, Histogramele prezinta
domeniul valorilor indicatore, unde 1 semnificd valoarea scazutad, iar 4 valoarea ridicata de
acumulare.

Indicatorul de bioacumulare este scizut sau mediu scdzut pentru **°Ra cu o
incertitudine mediu scazutd (2), iar pentru U, indicatorul este mediu scdzut sau
mediu ridicat cu o incertitudine mediu scazuta (2).

3.5.2.4. ACTIVITATEA BIOLOGICA A

Rolul indicatorului activitatea biologicd A este de a estima relatia dintre
substantele acumulate in organisme si efectele lor [157].

Datoritd proprietatilor fizico-chimice ale radionuclizilor, acestia pot fi
metabolizati cu usurintd de organismele vii gi apoi an;u in organe sau sisteme de
organe o perioadad de tlmp, mai mare sau mai micd, pana sunt eliminat;i. in timpul
cat radionuclizii se afld in organismele vii gi emit radiatii nucleare, acestia determina
aparitia unor efecte nocive in structurile fine ale materiei vii.
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Radionuclizii ingerati sau inhalati de catre organismele animale sunt
metabolizati in functie de proprietatile lor fizico-chimice, apoi sunt fixati in diverse
tesuturi sau sunt eliminati. Organismele animale-consumatori primari (bovine si
ovine) sunt considerate a fi cele mai importante organisme fin transferul
radionuclizilor cdtre om. Radionuclizii reuniti de organismul uman, inclusiv de cdtre
om, din plantele consumate, duc la transferul a cel mult 10% din radioactivitatea
prezentd (radionuclizi solubili) in partile comestibile ale plantei. Cdile de patrundere
a radionuclizilor in organismul uman sunt [96]:

» respiratorie, prin inhalarea de aerosoli incarcati radioactiv din atmosferd;
» digestiva, prin ingestia de apa si alimente contaminate.
Se considerd ca radionuclizii odata patrunsi in organism, se comporta astfel [108]:
» metabolizare relativ asemandtoare cu cea a unor elemente cu proprietati
chimice apropiate: 22°Ra cu Ca;
» metabolizare redusd, nespecifica, cu posibilitdti de eliminare rapida din
organismele vii, Upat.

In functie de modul cum sunt metabolizati, cei doi radionuclizi sunt impartiti
astfel: transferabili (radionuclizi solubili in mediul biologic) si care difuzeaza in
organism (22°Ra). Uraniu constituie un caz particular. in mediu biologic, uraniul
ajunge rapid in ion uranil (UO?%*,) care se comportd ca si Ca, dacd nu precipitd la
nivelul tubilor renali. Astfel, in functie de forma chimica de patrundere in organismul
uman, organul critic pentru U,,; poate fi sistemul osos sau rinichiul {108].

ACTIVITATE BIOLOGICA A
100

2%Ra T

Fig.3.65. Valorile indicatoare rezultate din evaluarea activitatii biologice. Histogramele redau
domeniul valorilor indicatoare, unde 1 reprezinta cea mai redusd si 4 cea mai intensa activitate

Conform de Normele Republicane de Radioprotectie [166] 2%°Ra se situeaza
in grupa 1 de toxicitate, iar U,y in grupa 4. U,. este clasificat atat ca agent
radiologic cat si chimico-toxic, fiind o substanta radioactiva pentru care toxicitatea
chimica este factorul in evaluarea riscului. In timp ce uraniul nu produce efecte
acute la concentratii la fel de mici ca si concentratiile cu efect acut ale 2%°Ra,
toxicitatea sa cronica este mare.

Timpul de injumatdtire biologic al U,a este de 100 de zile pe intregul
organism, iar pentru 2?°Ra este de 43,8 ani [166]. Diferentele intre cei doi
radionuclizi rezultd in concentratiile cu efect extern de ansamblu rezultate din
diferentele de bioacumulare si din activitatea biologica.

De exemplu, concetratiile mici de 2°Ra si Un, au un efect foarte mic sau
chiar deloc asupra plantelor, dar ele prezinta un risc mare pentru animale si pentru
om, chiar in cantitati mici.

Dacé ne raportam la un nivelul de excludere egal cu 100 se obtine pentru
indicatorul de activitate biologica atdt pentru *%®Ra cét si pentru U,, 0 dimensionare
intre mediu scazut si mediu ridicat cu o incertitudine mediu scazuta (2).

BUPT



3.5. Evaluarea riscului pentru o halda de deseu radioactiv. 111

3.5.2.5. Incertitudini

Incertitudinile celor 4 evaluari anterioare ale indicatorilor sunt reunite in
tabelul 3.19, aldturi de incertitudinea intregii evaludri pentru cei doi radionuclizi,

prezentata in figura 3.66.

Tabel 3.19

Incertitudinile colectate ale evaluarii transferului T, domeniului spatio-temporal S,
bioacumularii B, activitatii biologice A si incertitudinea rezultata I.

Unat 4 3 2 2 3

INCERTITUDINE I

unat

Fig. 3.66. Valori indicatoare rezultate din evaluarea incertitudinii aferente evaludrii de
ansamblu. Histogramele redau domeniul valorilor indicatore, unde 1 reprezinta cea mai mica si

4 cea mai mare activitate.

3.5.2.6. Alcituirea profilelor ecotoxicologice a *®Ra si U,.. pe baza
celor 5 indicatori

Fig. 3.67 Reprezentarea dimensionald a valorilor indicatorilor pentru studiul de caz a ?* Ra (T -
transfer, S -aranjare spatio-temporald, B-bioacumulare, A-activitate biologica, I -incertitudine)
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Fig.3.68 Reprezentarea dimensionala a valorilor indicatorilor pentru studiul de caz a Una (T -
transfer, S -aranjare spatio-temporald, B-bioacumulare, A-activitate biologicd, I -incertitudine)

Figurile 3.67 3.67 ofera o centralizare a valorilor indicatoare obtinute in
subcapitolele 3.5.2.1 - 3.5.2.5. Conform rezultatelor modelelor statice si
dinamice, doar un procent mic din **°Ra si U,,, va ajunge in mediul
inconjurator. Profilul de risc ecotoxicologic al celor doi radionuclizi este
comparabil, doar in ceea ce priveste efectul biologic ridicat. De exemplu,
concetratiile mici de ??°Ra si U,.. au un efect foarte mic sau chiar deloc
asupra plantelor, dar ele prezinta un risc mare pentru animale si pentru
om, chiar in cantitati mici.

Domeniul spatio-temporal mic si bicacumularea scazuta pentru
226pa face ca acesta si prezinte un grad de risc mai mic ca uraniu. In
acelasi timp, cantitati mari de halde lasate neprotejat si reflectate prin
indicatorul de transfer mare face ca U,,, sa prezinte un risc mai mare.
Acesta ar fi echivalent cu afirmatia ca nu este in mod necesar mai rau sa
contaminezi o zona mare intr-un grad scizut decit si contaminezi o zona
mica intr-un grad mare, daca cantitatea totala de substanta este egala in
ambele cazuri.

3.5.2.7. Dinamica pe termen lung a 2*°Ra si Ut

Modelarea matematica reprezinta o cale de estimare a consecintelor chiar si
peste milioane de ani sau mai mult a radionuclizilor proveniti din deseurile
mineritului uranifer care p&trund in apele subterane. in cazul nostru, pentru
modelarea migrarii 2°Ra si U, din haldele de steril in mediul inconjurdtor, am tinut
seama de concentratiile celor doi radionuclizi in sistemul de ape subterane, de
scenariul de transport (difuzie in apa de infiltrare, adsorbtie si desorbtie pe argile),
de granulatia argilelor. Pentru dinamica pe termen lung a celor doi radionuclizi,
proceselor studiate prin experimente de laborator au fost incorporate intr-un model
predicitv, cu ajutorul unui software WEKA din literatura.

Dependenta concentratiilor ?®Ra si Un. de timp, obtinute cu ajutorul
modelelor fizice dinamice studiate in subcapitolul 3.3.3., au permis determinarea
modelelor matematice de predictie a comportamentului ?°Ra si U, in halda de
steril pe o perioada de 200 de ani. Am luat in calcul acest interval de timp
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raportandu-ne la speranta medie de viata si la faptul cd putem considera un parcurs
de aproape 3 generatii care se succed.

Figurile 3.69 - 3.76 prezintd rezultatele unei solutii numerice, functie de
timp calculate cu ajutorul unui software specializat (Weka - o colectie de algoritimi,
care contine uneite pentru preprocesarea datelor, clasificarea, regresia, sinteza,
reguli de asociere si vizualizare), a ecuatiilor modelului de evolutie a **°Ra si Upa,
incepdnd cu concentratiile de %?°Ra si U, prezente in momentul actual. Graficele
ilustreaza numeric ceea ce ce se va intampla cu un esantion de dimensiune redusa
(ex. 600g), lasat izolat in mediu si spdlat de catre apa de ploaie in mod omogen in
masa sa. Pentru a obtine reprezentativitatea la scard industriald a rezultatelor
extractiilor efectuate pe esantioane de dimensiuni mici se pune intrebarea daca se
poate caracteriza un depozit de milioane de tone de steril prin prelevarea unor
esantioane de probe din mai multe puncte de pe suprafata acestuia. Raspunsurile
posibile pot sa fie urmatoarele:

» Rezultatele necesare pentru previziunea eliberdrii radionuclizilor din haide
pot fi produse doar daci se tine cont de faptul c3 in acelasi esantion ??°Ra si
Un.at pot exista sub mai multe forme fizico-chimice, pentru care
caracterisiticle de extractie cu apa sunt diferite.

» Kd este variabil, sarcina chimica solubilizata in apa joaca un rol fundamental
in echilibrul dintre partea solubild si partea adsorbita reversibil si disponibild
pentru migrare. Aceasta sarcind chimica este determinaté mai ales de
cantitdtile diferitelor sdruri solubilizate. Din acest motiv s-au utitizat tipurile
de scenariu de extractie: cu apa de ploaie sau apa de ploaie putin acida.
in figurile 3.69, 3.71, 3.73, 3.75 este reprezentatd evolutia pe o duratd de

trei ani, a concentratiilor de %?°Ra si U, in conditii de laborator si descrise in
subcapitoul 3.3.3.

Graficele 3.70, 3.72, 3.74, 3.76. reprezintd simutarea comportarii
concentratiilor de 2?°Ra si U..: pe o perioadd de 200 de ani in conditii reale. Punctul
rosu de pe grafice reprezinta finalul experimentului desfasurat in laborator pe o
duratd de trei ani.. Celelalte valori reprezinta predictiile concentratiilor celor doi
radionuclizi pe restul duratei pana la 200 de ani.
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Fig. 3.69 Variatia concentratiei de **Ra cu timpul in modelul
dinamic 111, experimental

BUPT



114 Partea experimentald - 3

33111

Fig. 3.70 Predictia variatia concentratiei de 2?°Ra cu timpul pentru modelul
dinamiclIll, modelare
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Fig. 3.71. Variatia concentratiei de U, cu timpul in modelul
dinamic I1I, experimental
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Fig 3.72. Predictia variatia concentratiei de U, cu timpul pentru modelul
dinamic III, modelare
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Fig. 3.73 Variatia concentratiei de 2**Ra cu timpul in modelul
dinamic IV, experimental
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Fig. 3.74. Predictia variatiei concentratiei de 22°Ra cu timpul in modelul
dinamic IV, modelare
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Fig. 3.75. Variatia concentratiei de U,a: cu timpul in modelul
dinamic 1V, experimental
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Fig. 3.76 Predictia variatiei concentratiei de U, cu timpul in modelui
dinamic IV, modelare

Softul specializat WEKA permite calculul coeficientilor de corelatie in mod
automat. Pentru toate cele 4 cazuri, coeficientii de corelatie sunt R=0,9976
(fig.3.70), R=0,9926 (fig.3.72), R=0,9883 (fig.3.74), R=0,9956 (fig. 3.76).
Concordanta datelor experimentale obtinute pe trei ani cu rezultatele obtinute prin
calcule de modelare este bund, coeficientul de corelatie fiind aproape de unitate. In
consecinta, valorile sunt reproductibile si pot ajuta la evaluarea riscului haldelor de
steril asupra mediului inconjurator.

Calculele aratda ca migrarea radionuclizilor este un proces lent si ca cei doi
radionuclizii vor continua migrarea din halda in cantitdti mici, dar m3surabile. Se
observd o scidere exponentiald, care apoi este urmatd de un regim stationar. 2?°Ra
care este mai putin solubil in apa are un potential mare de sorbtie, deci se va
adsorbi mai bine pe argila. Scaderea in timp a concentratiei de 2?°Ra de la o
concentratie de 20,268 Bq/l, pana la un regim stationar, pentru argila mare (fig.
3.74), iar pentru iar pentru argila de granulatie mica (fig. 3.70) de la o valoare de
23,336 Bqg/! atingand un regim stationar la valori de 0,895 Bq/| si care se mentine
constantd timp de aproximativ 100 de ani explicd incd odatd capacitatea de
adsorbtie a 22°Ra pe argile. Uraniul care la un pH mai mare ca 7 devine foarte solubil
in ap8, are un potential mic de sorbtie in argila si va migra mai rapid, atingdnd un
regim stationar la valori semnificative de 8,18 Bqg/l si 9,08 Bq/!, care se mentin pe
perioade fungi de timp (fig. 3.72, 3.76).

Modelele predictive demonstreaza cd timpul necesar ca o haldd de steril s&
ating3 starea de regim stationar este de citeva sute de ani. Valorile concentratiilor
in viitor vor descreste cu timpul tinzand catre zero.

Pentru cd modelele pot fi numai o aproximare a conditiilor reale de mediu,
predictile sunt asociate cu incertitudinea. Siguranta increderii in concluziile
referitoare la incertitudinea in predictii in modelul de baza poate fi estimat3 si daca
este necesar poate fi redusa.
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4. CONCLUZII

Natura vietii indelungate a unor tipuri de deseuri presupune necesitatea
asigurarii protectiei depozitului de deseuri pentru perioade de sute de mii de ani in
viitor. Volume mari de deseuri radioactive de activitate joasa, au rezultat in urma
activitdtilor de cercetare si exploatare uranifera, depozitate in halde de minereu si
steril. Chiar dacd pe termen scurt, pericolul acestora pentru sanatatea mediului si a
omului pare a fi mic, o serie de studii efectuate in acest sens incep sa dea de gandit.
Unele elemente pot prezenta o capacitate mare de migrare raportata la valorile
observate in cazul rocii steril. Interactiunile hidrogeochimice care controleaza
migrarea deserilor uranifere lixiviate din halda de steril in mediu, sunt deosebit de
complexe si cu multe zone neelucidate. Din cauza varietatii hidrologice si factorilor
climaterici existenti intr-o anumitd zona, fiecare halda trebuie tratata individual.

Tema lucrdrii se inscrie in aceastd directie, aducandu-si contributii la
evaluarea riscului unui depozit de suprafatd relativ la efectele contaminantilor
asupra mediului cu ajutorul unor modele matematice statistice, la optimizarea si
imbundtatirea performantelor metodologiilor de investigare a principalilor
radionuclizi implicati in procesele de dispersie din interiorul haldelor de steril precum
si efectul utilizarii argilei ca strat izolator.

4.1. CONTRIBUTII ORIGINALE

In consecintd, teza de doctorat revendicd urmitoarele contributii majore la
modelarea si simularea fenomenului de disponibilitate la migrarea in mediu a
elementelor radioactive din deseurile depozitate in halde de steril:

» Studiu reprezentativ asupra bazinului de halde uranifere din perimetrul
minier Ciudanovita, din punctul de vedere al gradului de poluare ca rezuitat
al unei activitati de exploatare de peste 40 de ani;

» Pe baza cercetarilor experimentale s-a realizat un studiu obiectiv ce
caracterizeaza proprietdtile hidrogeochimice care controleaza
migrarea radionuclizilor extrasi (lixiviati) din halda de steril in
mediu, incluzind procesele de adsorbtie-desorbtie si neglijand alte
procese fizice ca precipitarea, schimbul ionic sau alte interactiuni
geochimice in sistem. In acest scop s-au efectuat:

o studiul cineticii extractiei 2?°Ra si U,.. din halda de steril
analizatda in apa pura sau apa acidulatd pentru simularea
ploilor acide;

o studii in experimente de extractie statica in vase de agitare
(sistem static);

o studii in regim dinamic, efluentul curgand peste stratul fix de
particula de roca (sistem dinamic).

Aceste studii au fost urmarite durate de timp diferite: de la 1 zi pana la 3
ani;

‘/

S-au stabilit modelele matematice experimentale pe baza relatiilor de
dependenta: activitate specificd a 2%°Ra si Unat — timp, activitate specificd a
226Ra si Una - volum, activitate specificd a 2?®Ra si U,.. - adancime,
activitate specifics a 2%Ra si Una - PH, necesare pentru stabilirea
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proprietdtilor hidrogeochimice ale haldelor de steril care controleaza
procesele de difuzie, adsorbtie - desorbtie. Aceste procese influenteaza
concentratia si extinderea contaminantilor in sit pentru perioade scurte de
timp;

S-au obtinut modele matematice statistice prelucrate cu programul
STATISTICA 6.0, care sunt ecuatii de aproximare a suprafetelor prin
regresie multipld neliniard, selectdnd modeiul de aproximare Quadrat
Surface, coeficientul de incredere setat la introducerea variabilelor fiind de
95%. Testarea de adecvanta a modelelor matematice a condus la o medie a
valorilor erorilor relative de 0,9 % ceea ce permite o apreciere a faptului ca
valorile sunt reproductibile rezultdnd o serie de concluzii, referitoare la
fenomenele de disponibilitate la migrarea in mediu a elementelor radioactive
din haldele de steril;

S-a evaluat prin analiza spectrald de absorbtie atomica continutul in cationi
metalici (Na, K, Ca, Al, Zn, Mn, Fe, Cr, Ni) care au contribuit la explicarea
fenomenelor produse in interiorul haldei de steril. Datele experimentale
referitoare la concentratia metalelor in apele de infiltrare sugereaza
cd prezenta acestora genereaza in haldele de steril pe langa
procesele fizice (precipitare, adsorbtie si fenomene de intarziere) si
reactii chimice. Conform celor observate mai sus se constata ca in
deseurile uranifere piritice, oxidarea piritei si a altor metale
sulfurice este una din problemele considerabile pentru mediu in
evaluarea haldelor de steril abandonate sub conditii climaterice
ploioase.;

A fost studiatd si evaluatd distributia si acumularea ??°Ra si U,y in mediul
geologic (argila);

Au fost calculati coeficientul de distributie si factorul de desorbtie care au
fost considerati cea mai bund aproximare pentru estimarea gradului de
adsorbtie si desorbtie a radionuclizilor in material geologic (argila). Astfel,
chiar dacd nu este complet impermeabila, argila poate incetini
migrarea 2?°Ra si U, din halda de steril in mediu, demonstrand ca
poate fi utilizata ca strat izolator;

S-a alcituit profilul de risc ecotoxicologic al radionuclizilor 2**Ra si Una prin
analiza comparativd a riscurilor ecotoxicologice a acestor substante, cu
ajutorul conceptului de apreciere multidimensionala. In acest sens au
fost urmariti cinci indicatori: Transferul, T, Aranjarea spatio-temporald, S,
Bioacumularea, B, Actiunea biologicd, A si Incertitudinea, I. Conform
rezultatelor modelelor statice si dinamice, doar un procent mic din
226pa si Una: va ajunge in mediul inconjurdtor. Profilul de risc
ecotoxicologic al celor doi radionuclizi este comparabil, doar in ceea
ce priveste efectul biologic ridicat. De exemplu, concetratiile mici de
226pa i U,a au un efect foarte mic sau chiar deloc asupra plantelor,
dar ele prezintd un risc mare pentru animale si pentru om, chiar in
cantititi mici. Domeniul spatio-temporal mic si bioacumularea
scizuta pentru 2*°Ra face ca acesta si prezinte un grad de risc mai
mic ca uraniu. In acelasi timp, cantitati mari de halde lasate
neprotejat si reflectate prin indicatorul de transfer mare face ca U,a
sa prezinte un risc mai mare. Acesta ar fi echivalent cu afirmatia ca
nu este in mod necesar mai rau sa contaminezi o zona mare intr-un
grad scazut decit sa contaminezi o zond mica intr-un grad mare,
daci cantitatea totald de substanta este egala in ambele cazuri;
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> A fost stabilitd dinamica pe termen lung a radionuclizilor **Ra si Un: cu
ajutorul modelelor matematice de predictie a comportamentului
radionuclizilor in halda de steril pe o perioadd de 200 de ani. Valorile
modelului predicitv au fost comparate cu cele experimentale. Pentru toate
modelele predictive, coeficientii de corelatie sunt R=0,9976 (fig.3.70),
R=0,9926 (fig.3.72), R=0,9883 (fig.3.74), R=0,9956 (fig. 3.76). Valoarea
lui R se apropie de 1, ca urmare corelatia aleasd este bund, deci valorile
sunt reproductibile si pot ajuta la evaluararea riscului haldelor de steril
asupra mediului inconjurator. Calculele aratd ca migrarea
radionuclizilor este un proces lent si ca cei doi radionuclizii vor
continua migrarea din halda in cantitati mici, dar masurabile. Se
observd o scadere exponentiald, urmata de un regim stationar.
Activititile specifice mai mici de 2?°Ra comparativ cu ale U, din
starea de regim stationar pe perioade de 100 de ani, arata un
potential de adsorbtie pe argile mai pronuntat a 2?°Ra. Modelele
predictive demonstreaza ca timpul necesar ca o haldd de steril sa
atinga starea de regim stationar este de cativa zeci de ani. Valorile
activitatilor specifice in viitor vor descreste cu timpul tinzand céatre
zero;

» Rezultatele experimentale obtinute au fost valorificate prin comunicare si
/sau publicate in reviste sau volumele unor simpozioane nationale si
congrese nationale si internationale reprezentative;

4.2.CONCLUZII GENERALE

Ca urmare a studiului efectuat se pot formula urmatoare concluzii majore:

<+ Tema abordata este oportuna, de interes general in oferta de stabilire a
riscului unei halde de steril;

+ Datele experimentale comunicate confirma justetea premizelor, obiectivelor
si strategiilor de procesare propuse si realizate,

+ Simularea dispersiei elementelor radioactive a fost realizatd prin modele
fizice dinamice si statice. Modelele fizice statice sunt relativ simple pentru ca
echipamentul necesar, costul pentru realizarea lor sunt mici, iar metodologia
este simpld. Modelele fizice dinamice permit urmdrirea evolutiei
contaminantilor pe perioade indelungate. Prin urmare, rezultatele
experimentelor pe coloana sunt o aproximare rezonabild a curgerii apei prin
suprafata haldelor de steril. Conditiile in care aceste experimente de migrare
sunt realizate ar putea fi simulate Tn conditiile actuale care pot aparea in
geosfera din jurul unei halde. Uneori, fara ca variatia factorilor ce
guverneaza migrarea radionuclizilor sa fie si sd@ poatd fi controlate, studiile
zonelor de migrare nu pot fi foarte bine alese, adeseori producand rezuitate
care sunt dificil, dar nu imposibil de interpretat;

<+ Au fost investigate proprietatile geochimice ale haldelor de steril. Cu toate
ca nu se pot observa modificari in aspectul exterior al haldei, procesele fizice
si chimice conduc la modificdri importante in interiorul lor. Interactia
diferitelor minerale din roca de steril cu apa de infiltrare conduc la fenomene
de extractie, adsorbtie si desorbtie. Rezultatul acestor procese este
modificarea permeabilitatii si porozitatii, modificarea gradului de dizolvare in
apa a radionuclizilor care pardsesc zona haldei prin infiltrare sau spalare
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superficiald. Concentratiile de ?*®Ra si U, sunt dependente de modificarea
pH, volumului de apa de infiltrare, timpului de contact, adancime;

A fost evaluat calitativ continutul in cationi metalici (Na, K, Ca, Al, Zn, Mn,
Fe, Cr, Ni), a cdror prezenta s-a dovedit a fi importantd in aparitia diverselor
procese chimice care au loc. Minereurile din haldad sunt asociate cu metale
sulfidice, cum ar fi pirita si mercasitul. In timpul eroziunii, aceste metale
sulfidice sunt imediat oxidate producand conditii acide pentru haldele de
steril care reprezintd o ingrijorare considerabild pentru mediu, deoarece
conditii acide cauzeaza lixivierea metalelor grele si radionuclizilor. Cu
infiltrarea, produsii de reactie migreaza gradual in jos. Haldele trebuie
acoperite cu un strat de material argilos, si alte soluri. Revegetarea intregii
arii de asemenea trebuie reconsideratda. Aceste actiuni ar putea favoriza
reducerea apei de infiltrare si penetrarea oxigenului. Ca o consecinta,
procesele de oxidare ale piritei ar putea fi reduse in straturile adanci ale
haldei de steril;

S-a realizat un studiu privind procesele de adsorbtie si desorbtie pe mediul
geologic (argila). S-a observat c3 tranzitia ?°°Ra si Una prin procese de
adsorbtie si desorbtie este determinata de tipul de argila (datorat solubilitatii
variabile a argilei si starilor fizico-chimice variabile ale *Ra si U in argil3) si
de intervalul de timp in care apa intra in contact cu argila. Masuratoriie
concentratiilor de radionuclizi in particule de dimensiuni diferite au fost
facute pentru a furniza informatii pertinente cu privire la selectarea
strategiilor de remediere pentru situl studiat. Din valorile experimentale se
observd c3 pe argile de dimensiuni diferite, atdt 2?®Ra cdt si Up, sunt
adsorbiti diferit. Uraniul a fost adsorbit pe argild in proportie de 35%,
comparativ cu radiu unde proportia este de 64%. Procentul de 226Ra adsorbit
pe argild creste de la 64% pentru particule de marime 5 mm la 69% pentru
cele mai mici de 0,5mm, in cazul modelului fizic dinamic, iar pentru modelul
fizic static creste de la 55% la 65%. Efectul a fost explicat ca fiind datorat
suprafetelor de argild de dimensiuni diferite si unui schimb in zonele de
adsorbtie ale suprafetei. Argilele avand structuri cristaline au dimensiunea

0

spatiilor interstitiale d =7-14 A care este superioard razei ionice a Ra%*
0

(1,37 A), explicand astfel capacitatea de adsorbtie a 22°Ra pe argild. in plus
argilele sunt purtdtoare pe muchiile exterioare ale unor sarcini negative care
oferd posibilititi de legdturd pentru cationi. Ra avand razd ionicd micad va
substitui particulele mai mari, mai usor decét pe cele mai mici.

Prin analizarea valorilor coeficientului de distributie Kd se observé o crestere
invariabild a acestora odatd cu descresterea activit3tilor specifice de 22°Ra si
Unat, fenomen care justifica capacitatea argilei de a retine radionuclizii.
Apare o relatie inversa intre raportul Kd si concentratie. Valorile Kd obtinute
ne aratd o solubilizare micd a °®Ra, deci o incetinire in migrarea acestuia,
pe cénd uraniu este mai mobil. Valorile Kd sunt corelate cu capacitatea de
schimb cationic. Ra?* existd ca si cation in domeniul de pH 5-8, iar U(VI) la
un pH mai mare ca 7 exista ca si anion. Din aceastd cauzd, capacitatea de
schimb cationic a 2?°Ra este mai mare decdt a U. Valorile obtinute pentru
factorul de desorbtie pe argild demonstreaza ca desi argila poate incetini
viteza de infiltrare, aproape nici un component al elementului subteran nu
este impermeabil. Daca are destul timp, apa subterana va trece prin argild;
mai departe contaminantii se pot difuza prin argild. Toate aceste
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experimente au intarit argumentele pentru alegerea argilei ca si strat
izolator pentru haldele de steril;

& Alcstuirea profilelor de risc ecotoxicologic a radionuclizilor 2°Ra si U na
prezenti in haldele de steril din zona Ciudanovita prin analiza comparativa si
comunicarea riscurilor ecotoxicologice acestor substante, prin aplicarea
modelului de apreciere multidimensionald a condus la concluzia obtinuta din
rezultatele modelelor matematice statice si dinamice, cd doar un procent
mic din 2%®Ra si U.. va ajunge in mediul inconjurdtor. Profilul de risc
ecotoxicologic al celor doi radionuclizi este comparabil, doar in ceea ce
priveste efectul biologic ridicat. De exemplu, concetratiile mici de %?°Ra si
Unat au un efect foarte mic sau chiar deloc asupra plantelor, dar ele prezinta
un risc mare pentru animale si pentru om, chiar in cantitdti mici. Domeniul
spatio-temporal mic si bioacumularea scézut_é pentru 2%°Ra face ca acesta s3
prezinte un grad de risc mai mic ca uraniu. In acelasi timp, cantitati mari de
halde |dsate neprotejat si reflectate prin indicatorul de transfer mare face ca
Unat S@ prezinte un risc mai mare;

< Pentru dinamica pe termen lung a celor doi radionuclizi, proceselor studiate
prin experimente de laborator au fost incorporate intr-un model predicitv.,
cu ajutorul unui software specializat WEKA. Dependenta activitatilor
specifice ale ?25Ra si U,.x de timp, obtinute cu ajutorul modelelor dinamice
au permis determinarea modelelor matematice de predictie a
comportamentului 22Ra si Unx in halda de steril pe o perioadd de 200 de
ani. Pentru toate cele 4 cazuri, coeficientii de corelatie sunt R R=0,9976
(fig.3.70), R=0,9926 (fig.3.72), R=0,9883 (fig.3.74), R=0,9956 (fig. 3.76).
Concordanta datelor experimentale obtinute pe trei ani cu rezultatele
obtinute prin calcule de modelare este buna, coeficientul de corelatie fiind
aproape de unitate. In consecinta, valorile sunt reproductibile si pot ajuta la
evaluarea riscului haldelor de steril asupra mediului inconjurator. Calculele
aratd ca migrarea radionuclizilor este un proces lent si ca cei doi radionuclizii
vor continua migrarea din halda in cantitati mici, dar masurabile. Se observa
o scadere exponentiald, urmatd de un regim stationar. Activitatile specifice
mai mici de 22°Ra comparativ cu ale U, din starea de regim stationar pe
perioade de 100 de ani, arata un potential de adsorbtie pe argile mai
pronuntat a 22°Ra. Modelele predictive demonstreazs ci timpul necesar ca o
halda de steril sa atinga starea de regim stationar este de cativa zeci de ani.
Valorile activitatilor specifice in viitor vor descreste cu timpul tinzéand catre
zero;

+ Fenomenul de disponibilitate este extrem de complex si necesitd Tn
continuare studii extensive interdisciplinare pentru descifrarea tututor
factorilor care-| caracterizeaza. Influenta mineritului uranifer asupra
mediului si a conservarii straturilor de diversitate biologica fac din subiectul
abordat in aceastd teza un potential promotor al unor viitoare studii de
cercetare stiintifica.
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Activititile specifice ale *Ra [Bq/!] la adadncimea de 0 cm (model fizic static A)

Tabel 5.2.1.

1 0,83 0,81 0,84 0,85
7 3,06 3,23 3,25 3,32
30 17,15 17,22 17,29 17,45
90 19,86 19,93 20,23 20,93
Tabel 5.2.2.
Activitatile specifice ale 22°Ra [Bq/|] la addncimea de 60 cm (model fizic static B)
1 2 3 4
1 0,93 0,93 0,99 0,95
7 8,72 8,93 9,36 11,35
30 20,78 20,77 20,89 20,93
90 23,58 23,79 23,87 24,93
‘Tabel 5.2.3.
Activitdtile specifice ale 2*°Ra [Bq/I] la addncimea de 120 cm (model fizic static C)
1 2 3 4
1 0,94 0,96 0,98 0,99
7 2,93 2,94 2,95 2,97
30 12,32 12,41 12,61 12,89
90 16,45 16,28 16,64 16,62
Tabel 5.2.4.
Activitatile specifice ale U, [Bg/I] la addncimea de 0 cm (model fizic static A)
1 2 3 4
1 0,65 0,63 0,69 0,72
7 0,93 0,96 0,98 1,86
30 7,42 7,97 7,98 8,21
90 18,35 18,57 18,63 18,48
Tabel 5.2.5.
Activitatile specifice ale U,.: [Bq/l] |a adancimea de 60 cm (model fizic static B
1 2 3 4
1 0,758 0,799 0,902 0,962
7 2,358 2,367 2,459 2,460
30 10,24 10,23 10,39 10,48
90 25,58 25,67 25,93 26,23
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Tabel 5.2.6.
Activité;ile specifice ale U [Bg/I] lIa adancimea de 120 cm (model fizic static C)
Timp [zile] / -
Volum{i] 1 2 3 4
1 0,84 0,84 0,92 0,93
7 3,25 3,45 3,69 4,68
30 2,12 3,08 3,52 3,57
90 22,54 22,63 22,73 22,82
Tabel 5.2.7.
Activititile specifice ale 22°Ra functie de timp si pH
( model fizic dinamic I, coloana B)
Activitatea specifici **Ra Timp - pH
_[Bgq/Y] [uni] - :
4,52 1 52
6,86 2 5,4
18,32 3 5,6
18,64 4 5,6
19,25 5 6,0
19,26 6 6,3
18,67 7 6,4
16,32 8 6,2
16,45 9 6,3
14,32 10 6,2
14,67 11 6,1
13,21 12 6,0
Tabel 5.2.8.

Activitatile specifice ale Una functie de timp si pH
( model fizic dinamic I, coloana B)

- SPY Unm Timp pH
[Bg/0] [luni}]

6,57 1 52
10,82 2 5,4
12,35 3 56
10,61 4 5,6
10,28 5 6,0
8,64 6 6,3
8,25 7 6,4
8,63 8 6,2
8,74 9 6,3
8,38 10 6,2
7,63 11 6,1
6,28 12 6,0
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Tabel 5.2.9.
Activititile specifice ale 2°Ra functie de timp si pH
{_model fizic dinamic I, coloana C

[Bqg/1] ftumi]

18,62 1 7,0
19,35 2 7,2
21,36 3 7,4
19,32 4 7,3
19,24 5 8,0
18,30 6 7,9
18,30 7 7,6
17,27 8 7,5
14,32 9 7,5
14,44 10 7,3
13,82 11 7,3
13,25 12 7,2

Tabel 5.2.10.

Activitdtile specifice ale U, functie de timp si pH
( model fizic dinamic I, coloana C)

— [8q/1} _fluni] L
20,31 1 7,0
20,33 2 7,2
18,36 3 7,4
18,22 4 7,3
18,12 5 8,0
17,32 6 7,9
10,32 7 7,6
10,64 8 7,5
8,54 9 7,5
8,32 10 7.3
8,22 11 7,3
8,03 12 7,2

Tabel 5.2.11.

Activitdtile specifice ale 2?Ra functie de timp si pH
( quel»ﬁzic di_namic I, coloqna D_)

19,36 6,5
19,32 6,6
19,01 6,6
18,37 6,7
18,67 7,0
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18,62 6 7,3
18,52 7 7,6
17,86 8 7,4
17,96 9 7,3
17,34 10 7,2
17,24 11 7,1
17,10 12 7,1
Tabel 5.2.12.

Activitatile specifice ale U, functie de timp si pH

( model fizic dinamiq I, coloana D )

ldﬂmahﬂsmuﬁkium - Timp “pH

o [Bgf] - fluni} .
20,01 1 6,5
24,62 2 6,6
23,35 3 6,6
20,81 4 6,7
18,32 5 7,0
17,67 6 7,3
17,87 7 7,6
17,02 8 7,4
16,05 9 7,3
15,94 10 7,2
15,91 11 7,1
15,03 12 7,1

Tabel 5.2.13.

Activititile specifice ale ?°Ra functie de timp si pH
( model fizic dlnamlc II, coloana F)

Activitatea spectﬁd S
. Bgll] ' Lllmil S

22,64 1 5,0

22,3 2 5,0

22,02 3 53

20,21 4 54

20,31 5 5,2

19,31 6 5,6

18,62 7 58

16,32 8 6,0

15,34 9 6,2

15,21 10 6,0

14,02 11 5,9

13,95 12 5,8
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Tabel 5.2.14.

Activitatile specifice ale U,a functie de timp si pH

( model fizic dinamic 1I, coloana F )

Activitatea specificiUne: |  Timp pH
I8q/1] | i} |
18,36 1 5,0
18,42 2 5,0
17,65 3 5,3
17,32 4 5,4
17,33 5 5,2
17,28 6 5,6
17,02 7 5,8
16,96 8 6,0
16,05 9 6,2
16,23 10 6,0
16,04 11 5,9
15,93 12 5,8
Tabel 5.2.15.

Activitdtile specifice ale 2°Ra functie de timp si pH

( model ﬁznc d|nam|c II, coloana G)

[lqﬂ] ~ fluni)

24,69 1 6,4
24,62 2 6,5
22,01 3 6,7
21,08 4 6,8
20,82 5 6,9
20,81 6 7,0
18,32 7 7,3
17,94 8 7,3
17,32 9 7,4
17,62 10 7,6
17,66 11 7,4
17,38 12 7,3

Tabel 5.2.16.

Activitdtile specifice ale U, functie de timp si pH

( .mode‘l ﬁrgi_c;g\inafmvic II, coloana G)

32,62 1 6.4
28,64 2 6,5
20,61 3 6,7
19,31 4 6,8
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19,32 5 6,9
18,99 6 7,0
18,62 7 7,3
18,32 8 7.3
17,32 9 7,4
17,84 10 7,6
17,65 11 7,4
17,28 12 7,3
Tabel 5.2.18.
Activitdtile specifice ale 2%°Ra functie de timp si pH
( model dinamic ﬁz:c II coloana H )
Activitatea specifick
. *™Ra Tlmp pH
{Bg/n {iunt] _
21,32 1 6,2
22,33 2 6,3
20,34 3 6,2
18,64 4 6,3
18,34 5 6,7
18,32 6 6,7
18,37 7 6,8
17,34 8 6,9
17,35 9 7,0
16,47 10 7,2
16,32 11 7,1
16,08 12 7,0
Tabel 5.2.19.
Activitatile specifice ale U,.: functie de timp si pH
(_model dinamic fizic I1, coloana H )
Activitatea specifich Uy Tlmp - pH -
{Bg/1] [lunll g
18,64 1 6,2
19,01 2 6,3
18,03 3 6,2
17,89 4 6,3
17,62 5 6,7
17,02 6 6,7
16,34 7 6,8
15,26 8 6,9
16,28 9 7,0
15,93 10 7,2
15,82 11 7,1
15,55 12 7,0
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Tabel 5.2.20.

Activitdtile specifice ale 2°Ra functie de timp si pH

(_model fizic dinamic I, coloana A )

[Bg/1} : [luni}

22,34 1 7,2
21,55 2 7,3
21,82 3 7,2
18,79 4 7,4
17,02 5 7,5
16,23 6 7,6
16,26 7 7,8
16,08 8 7,6
15,32 9 7,4
14,82 10 7,3
14,63 11 7,1
14,64 12 7,2

Tabel 5.2.21.

Activitatile specifice ale Una functie de timp si pH

(_ model fizic dinamic I, coloana A )

Acﬁvltateaﬁpedﬂsiaﬂ.- - Tmp pM .

- fBg/] [tand] L
44,55 1 7,2
40,34 2 7,3
39,67 3 7,2
37,76 4 7,4
25,39 5 7,5
20,84 6 7,6
19,05 7 7,8
18,07 8 7,6
17,36 9 7,4
17,22 10 7,3
17,34 11 7,1
17,19 12 7,2

Tabel 5.2.22.

Activitdtile specifice ale 2?Ra functie de timp si pH

(_model fizic dinamic II, coloana E

25,32 1 6,9
23,64 2 6,8
21,93 3 6,9
18,94 4 7,0
18,84 5 7,1
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18,72 6 7,2
17,29 7 7,3
16,54 8 74
16,32 9 7,2
15,96 10 7,1
16,24 11 7,0
15,43 12 7.1
Tabel 5.2.23.
Activitatile specifice ale U.x functie de timp si pH
{ model fizic dinamic 11, coloana E
| Activitatea speclﬁciu.... Timp pH
__[Bg/] - o [luni} :
48,64 1 6,9
45,34 2 6,8
36,85 3 6,9
29,53 4 7,0
23,62 5 7,1
21,02 6 7,2
18,34 7 7,3
15,22 8 7,4
15,94 9 7,2
16,26 10 71
16,18 11 7,0
16,05 12 7,1
Tabel 5.2.24
Concentragla Zn in diferite medii i adancimi
adancime ‘| zn[mo/n | TGINSPT | ZG NI
‘[mm] static _Apd Ap# acid¥
100 0,68 0,89 0,76
600 0,75 0,84 0,81
1200 0,82 0,95 0,92
Tabel 5.2.25
Concentratia Mn in diferite medii gi adancimi
100 6,75 8,98 5,45
600 6,97 7,62 10,99
1200 9,46 9,67 9,20
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Tabel 5.2.26
Concentratia Ca in diferite medii si adancimi
Addncime | cafmgs | S3lme/l | C2Lms/l]
[mm] . statle - oy
Apd Ap3 acidd
100 31,82 40,55 45,66
600 25,63 22,37 32,47
1200 84,98 82,36 91,22
Tabel 5.2.27
Concentratia Fe in diferite medii gi adancimi
Adéncime Fe [mg/1] Fe [mg/1] Fe [mg/1]
dinamic dinamic
[mm] static ApS Apé acid
100 70,82 71,97 82,99
600 61,73 53,87 59,60
1200 52,84 40,16 54,68
Tabel 5.2.28
__Concentratia Al in diferite medii si adancimi ’
Addncime | Al tmgll] Adl-[mg{l] :‘ilmgﬁl
[mm] static inamic mam
Ap3 Apd acidd
100 3,62 2,87 3,26
600 3,83 4,17 4,86
1200 6,46 6,25 4,76
Tabel 5.2.29
Concentratia Cr in diferite medii si addncimi
Adincime | crimgsy | G Ima/ll | crlIma/l]
[mm] - static dinamic dinami
100 0,66 0,31 0,25
600 0,86 0,42 0,52
1200 0,82 0,44 0,48
Tabel 5.2.30
__Concentratia Ni in diferite medii si adancimi
Adancime | Nifmg | NiImg/i] | Ni[mg/l]
: = , dinamic dinamic
tmm] Stotic | aps | Aphacids
100 0,12 0,16 0,10
600 0,13 0,12 0,12
1200 0,15 0,14 0,12
Tabel 5.2.31
Concentra;na Na in diferite medii si adancimi
Adancime | Nafmg/y] | M@ [mg/l] | Na[mg/l]
dinamic dinamic
[mm] static " Apd ApS acidd
100 0,65 0,62 0,53
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600 0,43 0,63 0,78
1200 0,52 0,68 0,63
Tabel 5.2.32
Concentratia K in diferite medii si adancimi
s K [mg/1] K [mg/1]
Ad[?n“:']“e K s{ggéu dinamic dinamic
Apd Ap# acidé
100 0,58 0,92 0,72
600 0,43 0,32 0,65
1200 0,41 0,46 0,52
Tabel 5.2.33
Concentratia Ra in diferite medii i adancimi
Adincime | Ra[mgs | R2Ima/ll | Ralmg/i}
: dinamic dinamic
[mm] static Api Ap# acidh
100 20,93 17,03 16,87
600 23,93 24,68 22,89
1200 16,62 29,62 16,97
Tabel 5.2.34
Concentratia U in diferite medii si adancimi
- - U g/ U [mg/i
adancime | umgm | GOSN | GEONN
[mm] static Aps Apd acidi
100 18,64 21,021 20,32
600 26,23 28,43 25,69
1200 22,82 25,93 24,82

Tabel 5.2.35

Activitdtile specifice ale 2?°Ra si Una: in procesele de sorbtie pentru argila de granulatie > Smm
(model fizic static I)

Activitate specifici |  Activitata specifick | Sr2"ametre
**°Ra [Bq/kg uscat] Ui [Bg/kg usqt] [mm]
Arqild necontaminata 32,92 34,59
Argild contaminatd 374,93 309,68 >5
Tabel 5.2.36

Activitatile specifice ale 22°Ra si U, in procesele de sorbtie pentru argila de granulatie <0,5 mm
(model fizic static I)

Activitate specificd Activitate specificd | Granulometrie
225na adsorbit pe Una: adsorbit pe argild | argild
argitd [Bq/ky uscat] {Bg/kg uscat] [mm]
Argild necontaminata 36,82 42,72
Argild contaminata 493,11 289,67 <0,5
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Tabel 5.2.37
Activitdtile specifice ale 2°Ra si Un.: In procesele de desorbtie pentru argila de granulatie > 5mm
el fizic staticl)

Argila (adsorbtie) 374,96 309,68
Argild (desorbtie) 361,72 267,67 >S5

Tabel 5.2.38
Activititile specifice ale 2?°Ra si Unx in procesele de sorbtie pentru argila de granulatie <0,5 mm
_(model fizic static I

Argila (adsorbtie) 493,11 289,67
Argild (desorbtie) 471,89 257,89 <0,5

Tabel 5.2.39
Activitatea spec fica a functi 5i pH in modelul fizic dinamic III

0,09 10 6,8

0,08 20 6,5
0,08 30 6,7
0,12 40 6,9
0,09 50 6,7
0,13 60 6,2
0,15 70 6,3
0,27 80 6,4
0,24 90 6,5
0,38 100 6,3

Tabel 5.2.40

Activitatea specifica a Una, functie de volum si pH in modelul fizic dinamic I1I

0,25 10 6,8

0,28 20 6,5
0,28 30 6,7
0,23 40 6,9
0,26 50 6,7
0,42 60 6,2
0,44 70 6,3
0,46 80 6,4
0,48 90 6,5
0,48 100 6,3
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Activitatea specificd a ?**Ra, functie de volum si pH in modelul fizic dinamic IV

Activitatea specifici ™°Ra

v
[ml]
10
20
30
40
50
60
70
80
90

Activitatea specificd a Una, functie de volum si pH in modelul fizic dynamic IV

Activitatea specificad Una

[Bg/l]

0,14
0,15
0,13
0,18
0,25
0,26
0,45
0,47
0,48
0,47

\"
[mi]
10
20
30
40
50
60
70
80
90
100

Activitatea specificd a ?*°Ra, functie de timp si pH in modelul fizic dynamic III

Activitatea specificd **Ra

{Ba/1}
20,64
23,45
24,49
25,34
24,35
22,32
23,45
20,42
20,04
20,36
19,23
18,40
16,45
15,23

Timp
[tuni}
1

O 0O N O D WN

= e e
H W N = O
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Tabel 5.2.41
PH
6,8
6,7
6,6
6,8
6,7
6,7
6,8
6,8
6,9
Tabel 5.2.42
PH
6,8
6,7
6,6
6,8
6,7
6,7
6,8
6,8
6,9
6,5
Tabel 5.2.43
pH
5,0
5,1
5,1
5,2
5.3
5,5
55
5,5
5,6
5,6
5,9
6,0
6,3
6,4
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12,68
12,45
11,98
10,89
10,23
9,45
8,97
8,62
8,59
8,58
8,76
8,62
8,28
8,18
7,83
7,80
6,79
6,63
6,62
5,67

15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34

Tabel 5.2.44

Activitatea specificd a Una, functie de timp_ sl pH m modelul fizic dlnamnc 111

Aﬁmmuﬂn~

[Bg/1]
48,93
44,87
39,65
38,32
37,87
37,83
36,23
34,74
32,23
32,78
31,95
31,46
30,83
30,63
30,63
30,12
29,67
29,65
28,96

zgomua\mhwmugg
2

I S o S S S S S S S Y
O oo NGO H WN

6,5
6,7
6,8
7,1
6,7
7,2
7,4
7,9
7,5
7,7
8,0
8,3
8,3
8,3
8,3
8,4
8,2
8,4
8,4
8,5

5,0

51

51

5,2

5,3

5,4

5,5

5,5

5,6

5,6

5,9

6,0

6,3

6,4

6,5

6,7

6,8

7,1

6,7
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28,87 20 7.2
28,63 21 7,4
28,35 22 7,9
25,72 23 7,5
23,83 24 7,7
23,56 25 8,0
22,35 26 8,3
22,05 27 8,3
21,99 28 8,3
19,84 29 8,3
18,20 30 8,4
16,34 31 8,2
14,8 32 8,4
12,12 33 8,4
11,98 34 8,5
Tabel 5.2.45
Activitatea specificd a ??°Ra, functie de timp si pH in modelul fizic dinamic IV
Activitatea specificd Z°Ra Timp pH
[Bq," [tunt)}
20,42 1 6,9
20,04 2 7,0
20,36 3 7,1
18,83 4 7,2
18,63 5 7,5
18,53 6 7,5
18,42 7 7,6
17,65 8 7.8
16,64 9 7.9
15,37 10 7.8
15,68 11 8,2
13,23 12 8,4
12,95 13 8,2
11,24 14 8,4
10,23 15 8,4
9,64 16 8,3
9,65 17 8,5
8,45 18 8,6
8,67 19 8,7
7,76 20 8,7
7,67 21 8,7
7,62 22 8,7
6,89 23 8,5
6,87 24 8,5
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6,98 25 8,5
6,86 26 8,6
6,62 27 8,6
6,53 28 8,6
6,67 29 8,7
6,49 30 8,7
6,47 31 8,5
6,57 32 8,5
5,58 33 8,5
4,47 34 8,6
Tabel 5.2.46

Activitatea specifica a Una, functie de tlmp si pH in modelul fizic dinamic IV
!mﬂﬂtnEaSPOGMKﬁlku 13“’ pH
[Ba/1} . Puni]- o
47,93 1 6,9
40,34 2 7,0
39,48 3 7,1
39,23 4 7,2
39,15 5 7,5
38,73 6 7,5
38,35 7 7,6
38,04 8 7,8
37,83 9 7,9
37,68 10 7,8
37,70 11 8,2
37,02 12 8,4
36,95 13 8,2
36,88 14 8,4
36,50 15 8,4
35,87 16 8,3
35,63 17 8,5
30,89 18 8,6
29,72 19 8,7
26,83 20 8,7
27,41 21 8,7
26,74 22 8,7
23,83 23 8,5
19,44 24 8,5
17,45 25 8,5
16,32 26 8,6
16,45 27 8,6
15,67 28 8,6
14,01 29 8,7
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13,42 30 8,7
12,67 31 8,5
11,53 32 8,5
10,52 33 8,5
10,12 34 8,6
Tabel 5.2.47
Activitdtile specifice ale **°Ra §i U, in procesele de adsorbtie pentru argila de granulatie < 0,5
mm
_(model fizic dinamic II1)
Activitate specifici Activitate Granulometrie
26 . specifica Una
Ra adsorbit pe v argild
| argild [Bq/kg uscat] "'[‘,gu‘" pro ":;;ﬂ" {mm]
Argild necontaminata 32,93 34,59
Argilda contaminata 863,43 493,11 <0,5
Tabel 5.2.48

Activitdtile specifice ale ?°Ra si Ua: In procesele de adsorbtie pentru argila de granulatie > 5mm
(model fizic dinamic IV)

Activitate speciﬁ wy . sAct_lvcit;t':Je Granulon:lietrie
226Ra [Bq/kg uscat] pecific Une argi
[Bg/kg uscat] [mm]
Argild necontaminata 36,85 42,7
Argild contaminata 657,44 372,12 > 5mm
Tabel 5.2.49
Valorile coeficientului Kd pentru ?°Ra si U, functie de timp in modelele fizice dinamice III si IV
model
fizic ;
dinamic | Kd pt. Un., model | Kd pt. *°Ra, model | Kd pt. >*°Ra, model Timp
vi fizic dinamic V fizic dinamic VI . fizic dinamic V [zile]
0,011 0,00 0,01 0,01 2
0,023 0,01 0,03 0,03 4
0,034 0,01 0,04 0,04 6
0,041 0,09 0,08 0,06 8
0,056 0,05 0,08 0,07 10
0,079 0,06 0,09 0,09 12
0,094 0,09 0,11 0,11 14
0,108 0,17 0,13 0,13 16
0,123 0,12 0,18 0,14 18
0,136 0,13 0,16 0,16 20
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