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Esipuhe

Kansallinen ydinjatehuollon tutkimusohjelma KYTz2o010 on ollut kdynnissa vuo-
sina 2006-2010. Tutkimusohjelma on jatkanut julkishallinnon koordinoituja ydin-
jatehuollon tutkimusohjelmia, jotka kdynnistyivat vuonna 1989. KYT2o010-tutki-
musohjelmaa ovat edeltdneet seuraavat tutkimusohjelmat: JYT vuosina 198g-
1993, JYT2 vuosina 1994-1996, [YT2001 vuosina 19g97-2001 ja KYT vuosina 2002-
2005. Vastaavasti reaktoriturvallisuuden puolelta on ollut kdynnissé erilliset
tutkimusohjelmat.

Tassa KYTzo1o-tutkimusohjelman loppuraportissa esitetdan tutkimusohjelman
tavoitteet, organisointi ja tutkimushankkeet. Loppuraportin on toimittanut tyo- ja
elinkeinoministerio, jossa yhteyshenkilona toimii Jaana Avolahti. Toimitustyohon on
osallistunut Heikki Leinonen Carrum Oy:std. Lukujen 4, 5 ja 6 toimittamiseen ovat
osallistuneet myos Sateilyturvakeskuksesta Marko Alenius (luku 4.1), Esko Eloranta
(luku 6), Rainer Laaksonen (luku 4.2), Katriina Labbas (luku 5) ja Paula Ruotsalainen
(luku 6) sek# Fortum Power and Heat Oy:sté Ilpo Kallonen (luku 4.3).

Hankekohtaiset tiivistelmét ovat tutkimushankkeiden vastuuhenkil6iden laati-
mat.

Helsingissd huhtikuussa 2011
Tyo- ja elinkeinoministerié
Energiaosasto
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1 Johdanto

Kansallinen ydinjatehuollon tutkimusohjelma KYT2010 kédynnistyi vuonna 2006.
Tutkimuskausi paattyi vuoden 2010 lopussa.

KYTzo010-tutkimusohjelman laht6kohdat perustuvat ydinenergialakiin (990/1987).
Ydinenergialain mukaan tutkimustoiminnan tarkoituksena on varmistaa, etta viran-
omaisten saatavilla on riittavasti ja kattavasti sellaista ydinteknista asiantunte-
musta ja muita valmiuksia, joita tarvitaan ydinjatehuollon erilaisten toteutustapo-
jen ja menetelmien vertailuun.

Ydinenergialaki korostaa viranomaisten tutkimustarpeita. Tutkimusohjel-
man sisilléssa pyrittiin etsim#dn kansallisen osaamisen kannalta keskeisia tutki-
muskohteita, jotka olisi selvitettdva niiden tdrkeyden takia. Ydinjatehuollon val-
mistelutoihin, toteutukseen tai viranomaistarkastukseen suoranaisesti kuuluvat
aiheet on rajattu tutkimusohjelman ulkopuolelle, joskin viranomaistarpeita palve-
levista tutkimuksista voi samanaikaisesti olla hyotyd myos ydinjatehuoltovelvol-
lisille. Talla tutkimusalueen rajauksella on pyritty siihen, etta tutkimusohjelmaan
osallistuminen ei vaarantaisi ydinjdtehuollon toimijoiden (esim. STUK ja Posiva)
riippumattomuusodotuksia.

KYT2o010-tutkimusohjelmassa on ollut tavoitteena rahoittaa sellaista tutkimusta,
joka vahvistaisi ydinjatealan kansallista osaamispohjaa turvallisuuden arvioinnin
kannalta, strategisesta ndkokulmasta ja yhteiskunnallisen hyvéaksyttavyyden tar-
kastelun kannalta. Tavoitteena on ollut myds osallistua ydinjatehuollon kannalta
olennaisen kansallisen tieteellisen ja teknisen osaamisen sdilymisen ja kehitta-
misen varmistamiseen. T4lt4 osin uuden tutkijapolven perehdyttdmista aihepiiriin
on pidetty tarkeana.

Lisdksi KYT2o010-tutkimusohjelman tavoitteena on ollut toimia viranomaisten,
ydinjateorganisaatioiden ja tutkimuslaitosten vilisend keskustelu- ja tiedonvéli-
tysfoorumina. N&in on pyritty luomaan edellytyksia rajallisten tutkimusresurssien
tehokkaalle hyddyntamiselle, jotta yksittaisiin tutkimushankkeisiin voidaan saada
riittdvan monipuolinen ja poikkitieteellinen tutkimusryhmé. Tehokkaalla tiedon-
vaihdolla on voitu vahentda mahdollista paallekkaista tutkimusta ja koordinoida esi-
merkiksi kansainvélisid hankkeita.

KYTz2o010-tutkimusohjelmassa on ollut mahdollista toteuttaa hankkeita myds
VYR:n ja muiden suomalaisten tai ulkomaisten rahoittajien yhteisrahoituksella. Esi-
merkiksi EU-hankkeisiin osallistumista varten tarvitaan useimmiten myds kansal-
lista osarahoitusta.



2 TutRimusohjelman organisointi

2.1 Tavoitteet ja niiden saavuttaminen

Tutkimusohjelman keskeiset aihepiirit ovat 1) ydinjatehuollon strategiset selvityk-
set, 2) ydinjatteiden loppusijoituksen turvallisuuden arviointi ja 3) yhteiskuntatie-
teelliset selvitykset. Ydinjatteiden loppusijoituksen turvallisuuden arvioinnissa on
kolme osa-aluetta, jotka ovat tekniset vapautumisesteet, kalliopera ja pohjavesi seka
radionuklidien vapautuminen ja kulkeutuminen.

Tutkimusohjelmaa tdsmentava evastys, jonka johtoryhma on laatinut vuosittain,
otettiin k&yttdon vuonna 2007. Evéstykselld on tismennetty ennen kaikkea ydinjat-
teiden loppusijoituksen turvallisuuden arvioinnin aihepiiria. Tutkimusohjelman lop-
pukautena on painotettu teknisten vapautumisesteiden merkitysta. Evastyksessa on
esitetty myo0s yleisid tavoitteita. Esimerkiksi vuonna 2010 hankkeiden arvioinnissa
painotettiin tavoitetta saattaa kdynnissa olevat hankkeet loppuun ennen tutkimus-
kauden loppumista.

Tutkimushankkeiden arviointikriteerit ovat olleet 1) kohdistuminen ja hyddynnet-
téavyys, 2) verkottuminen ja integroituvuus, 3) koulutusvaikutus, 4) tieteelliset ansiot
ja 5) KYT-hankkeissa tai muissa yhteyksissa osoitettu tuloksellisuus. Arviointikritee-
rien painokertoimet on julkaistu hankehaun yhteydessa.

Kohdistumista on arvioitu ydinenergialain tutkimusrahoituksen myodntamiselle
asettamien tavoitteiden mukaan ja suhteessa tutkimusohjelman johtoryhmén vuo-
sittaiseen evastykseen. Hyddynnettdvyyttd on arvioitu ensisijaisesti ydinjatehuollon
turvallisuusarvioinnin kannalta kuitenkin niin, ettd my6s muuta mahdollista hyotya
loppukayttsjalle on voitu arvioinnissa perustella.

Verkottuminen ja integroituvuus ovat tarkoittaneet, ettd tutkimushankkeilta
on odotettu verkottumista alan toimijoiden kesken, koottuja yhteisid hankkeita ja
ehyita kokonaisuuksia.

Koulutusvaikutuksessa on otettu huomioon seki kvantitatiivinen vaikutus (vii-
tokset, diplomityo6t, gradut) etta kvalitatiivinen vaikutus, jolla tarkoitetaan asiantun-
temuksen luomista Suomeen ydinjatehuollon keskeisille osaamisalueille.

Tieteellisind ansioina on otettu huomioon julkaisut ja posteriesitykset tms. Kva-
litatiivisessa tarkastelussa on kiinnitetty huomiota mm. tutkimuksen luonteeseen
(kokeellinen tutkimus, perustutkimus, mallinnus), innovatiivisuuteen (uudenlaiset
koejarjestelyt, uudet tekniikat) ja laajuuteen (esim. niytteiden laajuus).

Tuloksellisuudessa on arvioitu hankkeen etenemistd. Uusien hankkeiden koh-
dalla on otettu huomioon muissa tutkimusyhteyksissa aikaansaadut tulokset.

Tutkimuskaudella on ollut kdynnisséd yhteensé 44 tutkimushanketta, jotka ovat
olleet joko erillisia ja uusia hankkeita tai ne ovat olleet jatkoa aiemmin kaynnissa
olleille hankkeille. Tutkimushankkeet ovat ensisijaisesti liittyneet ydinjatehuollon
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turvallisuuden arviointiin. Koko tutkimuskauden on ollut kdynnissé seitsemén han-
ketta, jotka ovat liittyneet padosin radionuklidien vapautumiseen ja kulkeutumi-
seen. Myos tutkimushanke erotus- ja transmutaatiotekniikasta on ollut kdynnissa
koko tutkimuskauden. Yhteiskuntatieteellinen tutkimus on saanut rahoitusta vuo-
desta 2008 lahtien.

Tutkimushankkeita on ollut kdynnissa seuraavasti: 19 tutkimushanketta vuonna
2006, 18 tutkimushanketta vuonna 2007, 20 tutkimushanketta vuonna 2008, 19 tut-
kimushanketta vuonna 200g ja 24 tutkimushanketta vuonna 2010. Hankeluettelo
on liitteena.

Tutkimuskaudella Valtion ydinjatehuoltorahasto ohjasi rahaa tutkimushankkei-
siin yhteensa noin 7 miljoonaa euroa. Vuosittain tutkimukseen kaytettiin yli mil-
joona euroa.

TaulukKo 1. VYR-rahoituksen jakautuminen aihepiireittain.

Tutkimusalue/tuhat euroa | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010
Strategiset selvitykset 201 171 75 98 112
Tekniset vapautumisesteet 100 306 444 686 787
Kallioperé ja pohjavesi 345 236 276 461 358
Radionuklidien vapautuminen ja kulkeutuminen 425 493 606 330 384
Yhteiskuntatieteelliset selvitykset 60 70 20
Yhteensa 1071 1206 1461 1645 1661

Tutkimuskauden alussa radionuklidien vapautumisen ja kulkeutumisen tutkimuk-
seen kéytettiin 40 % tutkimusrahoista. Tutkimuskauden loppupuolella painopiste
siirtyi teknisiin vapautumisesteisiin.
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Kuva 1. VYR-rahoituksen jakautuminen aihepiireittain.
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Tutkimusohjelman tutkimusprojektit ovat julkaisseet yhteensa 230 tieteellista artik-
kelia tai raporttia tms. Lisdksi yksi tietokanta on valmistunut. Julkaisujen nimet on

raportoitu tutkimusohjelman vuosikatsauksissa.' 2 *

TaulukRo 2. Julkaisujen lukumaarat aihepiireittdin 2006-2010.

Julkaisut aihepireittain/kpl | 2006 | 2007 | 2008 | 2000 | 2010
Strategiset selvitykset 6 10 4 0 8
Tekniset vapautumisesteet 3 7 15 25 13
Kalliopera ja pohjavesi 18 7 0 5 14
Radionuklidien vapautuminen ja kulkeutuminen 12 14 22 16 12
Yhteiskuntatieteelliset selvitykset 4 7 8
Yhteensa 39 38 45 53 55

KYT Kansallinen ydinjatehuollon tutkimusohjelma 2006-2010. Vuosikatsaus 2006.
KYT Kansallinen ydinjatehuollon tutkimusohjelma 2006-2010. Vuosikatsaus 2007.
KYT Kansallinen ydinjatehuollon tutkimusohjelma 2006-2010. Vuosikatsaus 2008.
KYT Kansallinen ydinjatehuollon tutkimusohjelma 2006-2010. Vuosikatsaus 2009.

rON =
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Tutkimusohjelman tutkimusprojekteissa on valmistunut opinnéytteitd yhteensa 27.
Tutkimusprojektit ovat raportoineet myos kdynnissa olevista opinnaytetdista, joita
ei ole huomioitu luvuissa.

TaulukRko 3. Opinnaytteiden luRkumaarat aihepiireittdin 2006-2010.

Opinnaytteet aihepiireittain/kpl | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010
Strategiset selvitykset 0 1 0 3 0
Tekniset vapautumisesteet 1 1 5 0 3
Kallioperé ja pohjavesi 1 0 0 2 1
Radionuklidien vapautuminen ja kulkeutuminen 2 0 4 0 3
Yhteiskuntatieteelliset selvitykset

Yhteensé 4 2 9 5 7

KYT2o10-tutkimusohjelmassa ovat olleet mukana seuraavat tutkimusorganisaatiot:
VTT, Aalto-yliopiston teknillinen korkeakoulu, Helsingin yliopiston Radiokemian
laboratorio, Geologian tutkimuskeskus, Jyvéaskyldn yliopisto, Itd-Suomen yliopiston
Kuopion kampus, Numerola Oy.

2.2 Tutkimusohjelman arviointi

Tutkimusohjelman arviointi toteutettiin 29.10.-2.11.2007. Arviointiryhma kavi lapi
tutkimusohjelman asiakirjoja ja haastatteli tutkimusohjelman johtoryhmaén ja tuki-
ryhmén jasenid ja varajiasenid, muita avainhenkil6ité ja tutkimusprojektien projek-
tipaallikoita. Tuloksissa esitettiin yleiset johtopaatckset, vastaukset arviointikysy-
myksiin, haasteet ja suositukset. Arvioinnista on julkaistu erillinen raportti minis-
terion julkaisusarjassa®.

Tutkimusohjelman johtoryhmaé ké&vi arvioinnin tuloksia jarjestelmaéllisesti 1api
sekd loppuvuonna 2007 ettd alkuvuonna 2008. Vuonna 2008 johtoryhméa paatti
useista kehittdmistoimenpiteistd, jotka liittyvat toimintatapoihin, tutkimusprojek-
tien seurantaan, ydinjdtehuollon koulutukseen, osaamiskeskuksiin ja turvallisuus-
analyysimenetelmiin.

Tutkimusprojektien valintaa varten laadittiin ja otettiin kdytt66n toimintaohjeis-
tus®. Tutkimusprojektien seurantaa varten kdynnistyi vuonna 2008 kummitoiminta,
johon ovat kuuluneet vapaamuotoiset kummivierailut kunkin hankkeen luona.
Raportoinnin kehittdminen on siirtynyt seuraaville ohjelmakausille.

5 Apted, M., Papp, T. & Salomaa, R. 2008. KYT2010 Review Report. Publications of the Ministry of Employment and
the Economy, Energy and Climate 2/2008, 26 s.
6 Varjoranta, T. 2009. KYT2010-toimintaohje. http://www.ydinjatetutkimus.fi/tiedostot, 10 s. + liitteet
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Tutkimusprojektien valintaa varten otettiin kdyttoén jo vuonna 2007 johtoryh-
maén evastys. Vuonna 2008 evastyksessd maariteltiin erityisesti vaihtoehtoihin liit-
tyvid tutkimustarpeita yksityiskohtaisemmin kuin aiemmin.

Ydinjatehuollon kansallista koulutusta ja osaamiskeskuksia késiteltiin erityis-
kysymyksind tyoryhmissa vuosina 2008-2009g. Tyoryhmaéselvityksena kartoitettiin
ydinjatehuollon koulutusmahdollisuudet ja -tarpeet. Selvityksen perusteella johto-
ryhma suositteli jatkoselvityst4, johon kuului ns. pilot-hankkeena toteutettu ydinja-
tehuollon raataloity kurssi. Osaamiskeskusselvityksessd méaariteltiin ydinjatehuol-
lon tutkimuksen organisointia.

Vuorovaikutuksen lisddmiseksi toteutettiin teemaseminaareja ja puolivilisemi-

naari.

2.3 Tutkimusohjelman hallinnointi

Tutkimusohjelman tyoskentely on perustunut tutkimusohjelman johtoryhmén, kah-
den tukiryhmé&n, koordinaattorin ja tutkimushankkeiden keskindiseen yhteistyo-
hon ja tydonjakoon. Tutkimusohjelman johtoryhmé on kokoontunut sddnnéllisesti
3-4 kertaa vuodessa. Tutkimusohjelman tukiryhmat ovat kokoontuneet 1-2 kertaa
vuodessa.

Johtoryhmé on vastannut tutkimusohjelman strategisista linjauksista ja toimi-
nut tutkimusohjelman hallintoa ja tutkimuksen yleisid suuntaviivoja koordinoivana
elimena. Johtoryhmé on ohjannut tutkimusohjelman suunnittelua ja seurannut tut-
kimustulosten laatua. Johtoryhmé on laatinut vuosittain suositukset ministeridlle
VYR-rahoituksen suuntaamisesta ydinjatehuollon tutkimukseen.

Tukiryhma on arvioinut vuosittain yksityiskohtaisesti hanke-esitykset ja laatinut
arvionsa pohjalta johtoryhmalle vuosittaisen rahoitusesitysluonnoksen. Tukiryhma
on seurannut tarkoituksenmukaista sisdistd tyonjakoa noudattaen tutkimushank-
keiden etenemisté. Teknistieteelliselld tutkimuksella ja yhteiskuntatieteellisella tut-
kimuksella on toiminut omat tukiryhmat.

Tutkimusohjelman koordinaattorina on toiminut vuosina 2006-2008 Carrum Oy
ja vuosina 2009-2010 tyo- ja elinkeinoministerié.

Tutkimusohjelman johtoryhmaan nimitettiin edustajat tyo-ja elinkeinoministe-
riostd, Siteilyturvakeskuksesta, Teknologian kehittamiskeskuksesta (Tekes) ja ydin-
jatealan organisaatioista. Tutkimusohjelman puheenjohtajana on toiminut Tero Var-
joranta (Sateilyturvakeskus). Muut johtoryhmén jasenet ovat olleet Pia Salokoski
(Tekes), Harriet Kallio (Fortum Power and Heat Oy, 10.1.2008 asti), Sami Hautakan-
gas (Fortum Power and Heat Oy, 10.1.2008 ldhtien), Jari Tuunanen (Teollisuuden
Voima Oyj, 10.1.2008 asti), Veijo Ryhdnen (Teollisuuden Voima Oyj, 10.1.2008 14dh-
tien), Juhani Vira (Posiva Oy), Anne Vaétiinen (ty6- ja elinkeinoministerio, 22.8.2006
asti), Jaana Avolahti (tyo- ja elinkeinoministerio, 22.8.2006 ldhtien).
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Varajasenind ovat olleet Kaisa-Leena Hutri (Sateilyturvakeskus), Piia Moilanen
(Tekes), Ilpo Kallonen (Fortum Power and Heat Oy), Anneli Reinvall (Teollisuuden
Voima Oyj), Tiina Jalonen (Posiva Oy) ja Jorma Aurela (tyo-ja elinkeinoministerio).

Johtoryhméa on nimennyt jasenet tukiryhmiin S&teilyturvakeskuksesta, tyo- ja
elinkeinoministeristd, Fortum Power and Heat Oy:std, Posiva Oy:std ja Teollisuu-
den Voima Oyj:sta.

2.4 Yhteydenpito

2.4.1 Seminaarit

KYTz2o010-tutkimusohjelman tiedonvaihtoa varten jarjestettiin yhteensa kahdeksan
seminaaria. Tutkimusohjelman aihepiireja kasiteltiin kuudessa temaattisessa semi-
naarissa. Niissa keskityttiin yhteen aiheeseen kerrallaan ja esitettiin sithen liitty-
vid nakokulmia tutkimuslaitosten ja tulosten loppukayttédjien kannalta. Tutkimus-
ohjelmaa ja kaikkia sen aihepiirejad sekd tutkimushankkeita késiteltiin ohjelmakau-
den puolivélissa ja lopussa jarjestetyissd seminaareissa. Téllaisia seminaareja jar-
jestettiin kaksi.

Seminaareista tiedotettiin useille sidosryhmille. Tilaisuudet olivat avoimia kai-
kille asiasta kiinnostuneille. Seminaareihin osallistui yleensd 30-60 henkilda ja
osanottajia oli myos tutkimusohjelman ulkopuolelta. Luettelo seminaareista on esi-
tetty taulukossa 4.

TaulukRo 4. KYT2010-tutkimusohjelman seminaarit.

Seminaarin aihe Aika Paikka

Kalliohydrogeologia 17.11.2006 Geologian tutkimuskeskus, Espoo

Tekniset vapautumisesteet 8.5.2007 Teknillinen korkeakoulu, Espoo
Kalliokulkeutuminen 15.2.2008 Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio
The Long Term Diffusion (LTD) 8.5.2008 Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio
Ohjelmakauden puolivaliseminaari 26.9.2008 Diana auditorio, Helsinki

Bentoniitti ja tayteaine 29.9.2009 VTT, Espoo

Kapselikupari 29.4.2010 Aalto-yliopisto, Teknillinen korkeakoulu, Espoo
Ohjelmakauden p&atésseminaari  18.3.2011 Séhkotalon auditorio, Helsinki

2.4.2 Kummitoiminta

Tutkimushankkeiden seurantaa varten tutkimusohjelmassa otettiin kayttoon ns.
kummitoimintajérjestelm4, joka aloitti toiminnan vuonna 2008. Jokaisella tutkimus-
hankkeella oli kummiryhma4, johon viranomaiset ja ydinjatealan organisaatiot nime-
sivat edustajansa. Ryhmé seurasi ja ohjasi hankkeen etenemistd olemalla yhtey-
dessa hankkeen toteuttajiin ja vierailemalla tutkimuslaitoksissa. Tavoitteena on
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ollut kuulla tutkijoiden mielipiteitd, késityksid ja toiveita seka tuoda esille loppu-
kéayttajien tarpeet ja toiveet hankkeiden sisaltdon ja suuntaukseen liittyen.

Vuonna 2008 kummivierailuja tehtiin eri tutkimuslaitoksiin 13. Vuonna 2009
kummivierailuja tehtiin 16 ja vuonna 2010 vierailuja tehtiin 22.

2.4.3 Muu yhteydenpito

Tutkimusohjelman kotisivut (wwwydinjatetutkimus.fi) on ollut pa4asiallinen yhtey-
denpito- ja tiedonvélitysvaline. Kotisivuilla on saatavana kaikki tutkimusohjelman
julkaisema materiaali.

Tutkimusohjelma on julkaissut vuosittain vuosisuunnitelmat ja vuosikatsaukset.
Osavuosikatsauksia on laadittu vuosina 2006-2008 (3/vuosi). Johtoryhmén kokous-
ten paatoksista on laadittu tiedotteet.
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3 Ydinjatehuollon strategiset
selvitykset 2006-2010

Tutkimusohjelmassa strategisilla selvityksilla tarkoitetaan selvityksi4, jotka liittyvat
ydinjatehuollon toteutuksen vaihtoehtoihin, ydinpolttoainekiertoon tai asiantunte-
muksen varmistamiseen. Myos yleiset turvallisuuskysymykset, joihin liittyvat esi-
merkiksi séteilysuojelulliset ndkokohdat, kuuluvat kyseisiin selvityksiin.

Ydinjatehuollon vaihtoehtojen selvittdmisen tavoitteena on ollut tukea ydinjate-
huollon toteutusvarmuutta. Selvityksilld on pyritty myods varmistamaan osaamis-
pohjaa ydinjatehuollon toteuttamisessa ja seuraamaan vaihtoehdoista kaytavaa kes-
kustelua ja kehitystd. Tutkimusohjelman kauteen on liittynyt kansainvélinen kes-
kustelu alueellisista polttoainekiertokeskuksista ja ydinsulkuvalvonnan tehosta-
misesta sekd jalleenkasittelysta. Ydinpolttoainekierron ja ydinjatehuollon perus-
linjauksiin liittyvid kysymyksia ovat olleet myos esimerkiksi tulevaisuuden vaihto-
ehtoihin kuten erotteluun ja transmutaatioon tai pitkdaikaisvarastointiin liittyvat
selvitykset.

Tutkimusohjelmassa on rahoitettu neljaa hanketta, joista yksi on ollut kdynnissa
koko tutkimuskauden. Muut hankkeet ovat olleet yksi- tai kaksivuotisia. Strategiset
selvitykset ovat lisdnneet yleistietamysta ydinjatehuollosta ja sen toteutusvaihtoeh-
doista. Hankkeissa on seurattu kansainvélistd kehitysté tai osallistuttu kansainva-
lisiin ohjelmiin. Ydinjatehuollon asiantuntemuksen varmistamisesta on ollut kayn-
nissa myos erillinen hanke, jonka yhteydessa on toteutettu pilot-kurssi ydinjatehuol-
lon erityiskoulutuksen varmistamiseksi.

Hankkeissa on tehty yhteistyota erityisesti suomalaisten organisaatioiden kes-
ken. Hankkeet ovat toimineet yhteistydssa verkostona. Pilot-kurssin toteuttami-
sessa oli mukana alan keskeisia toimijoita.
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4 Teknisten vapautumisesteiden
tutkimus tutkimusohjelmassa
2006-2010

Teknisten vapautumisesteiden tutkimus liittyy tutkimusohjelmassa pa&osin loppu-
sijoituksen turvallisuuden arviointiin. Teknisin4 vapautumisesteina on tutkittu kap-
selia ja bentoniitista valmistettua puskuria ja bentoniittiraaka-ainetta. Tutkimus-
ohjelmassa on ollut kdynnissd myods muuta teknisiin vapautumisesteisiin liittyvaa
tutkimusta.

4.1 Kapselitutkimus

Loppusijoituskonseptin pitkdaikaisturvallisuuden tulee perustua toisiaan tay-
dentdvien vapautumisesteiden aikaansaamiin turvallisuustoimintoihin, ja loppu-
sijoituskapseli on KBS-3-konseptin tarkein yksittdinen vapautumiseste. Loppu-
sijoituskapselin tdrkein turvallisuustoiminto on kéytetyn ydinpolttoaineen pit-
kaaikainen eristiminen ympéristostd. Valtioneuvoston asetus 736/2008 ydin-
jatteiden loppusijoituksen turvallisuudesta ja Sateilyturvakeskuksen YVL-ohje-
luonnokset D.3 ja D.5 asettavat vaatimuksia mm. loppusijoituskapselin suun-
nittelulle, valmistukselle, turvallisuustoiminnoille, toimintakykytavoitteille ja
pitkdaikaisturvallisuudelle.

Kéytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituksen pitkaaikaisturvallisuuden kannalta
seka loppusijoituskapselin mekaaninen kestéavyys ettd kemiallinen kestévyys ovat
tarkeita tarkastelu- ja tutkimuskohteita. KYTzo1o-tutkimusohjelmassa on ollut
kéynnissa useita loppusijoituskapselin pitkdaikaiskestavyyteen ja turvallisuustar-
kasteluun liittyvid hankkeita: kolme hanketta, joiden tutkimusaihe on liittynyt lop-
pusijoituskapselin mekaaniseen kestavyyteen ja nelja hanketta, joiden tutkimusaihe
on liittynyt loppusijoituskapselin kemialliseen kestavyyteen.

Valtioneuvoston asetuksessa 736/2008 ja YVL-ohjeluonnoksessa D.5 todetaan,
ettd pitkaaikaisturvallisuutta koskevien séteilyturvallisuusvaatimusten tayttymi-
nen seka loppusijoitusmenetelmén ja loppusijoituspaikan soveltuvuus on osoi-
tettava turvallisuusperustelulla. Valtioneuvoston asetuksessa todetaan turvalli-
suusperustelun luotettavuudesta mm., etta turvallisuusperustelussa kaytettavien
lahtotietojen ja mallien on pohjauduttava korkealaatuiseen tutkimustietoon ja
asiantuntija-arviointiin. KYT2o10-tutkimusohjelmassa toteutuneet loppusijoitus-
kapselin mekaaniseen ja kemialliseen kestavyyteen liittyvat hankkeet ovat viran-
omaisndkemyksen mukaan tuottaneet omalta osaltaan korkealaatuista riippuma-
tonta tutkimustietoa, jota voidaan hyodyntda viranomaisen tekemassa tarkastus-
ja arviointityossa.
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4.2 PusHKuriin ja tunnelitdyttdon littyva
bentoniittitutkimus

Suomessa toteutettavaksi valittu loppusijoituskonsepti (KBS-3) perustuu turvalli-
suussdannoston edellyttdmédn toisiaan tadydentéavien vapautumisesteiden muodos-
tamaan syvyyssuuntaiseen puolustukseen.

Kapseli on tarkein vapautumiseste ja sitd suojaa ja sen eristdd ymparistosta toi-
nen vapautumiseste eli bentoniitista valmistettu puskuri. Toiminnalliset viranomais-
vaatimukset ja toimintakykytavoitteet puskurille on esitetty ydinjétteen loppusijoi-
tusta koskevassa valtioneuvoston asetuksessa 736/2008 ja Sateilyturvakeskuksen
YVL-ohjeluonnoksessa D.5.

Puskurin tarkeimmét tavoitteet ovat ensinnékin suojata kapselia mekaanisesti ja
kemiallisesti pienid kallioliikuntoja ja ulkoapéin tulevia kemiallisia rasitteita taikka
mikrobitoiminnan aiheuttamia haittoja vastaan. Toisaalta puskurin tavoite on eris-
taa kapseli ymparistostddn seka vahentaa ja hidastaa kapselin epatodennékoisen
vaurioitumisen seurauksena tapahtuvaa radionuklidien kulkeutumista puskurin
lapi 1ahikallion ja kallioperdn kautta maanpinnalle.

Puskuri on osa moniestejarjestelmaé ja sen vuorovaikutukset ja yhteistoiminta
toisaalta kapselin ja toisaalta loppusijoitusreikda ympéardivan 1ahikallion seka tun-
nelitdyton kanssa on myos hallittava materiaalien ja teknisten ominaisuuksien
tasolla eri aikoina. Puskurin lisdksi myos loppusijoitustunnelin tdyttomateriaaleissa
ja muissa louhittujen tilojen sulkurakenteissa tultaneen kdyttdmaan bentoniittia tai
muita paisuvahilaisia savia.

Posiva, STUK seka alan tutkimusyhteisot ja asiantuntijat ovat tunnistaneet ben-
toniitin mineralogisiin ja teknisiin ominaisuuksiin liittyvid merkittavia lisdtiedon
tarpeita. Puskurin toimintakykytavoitteiden saavuttamisen osoittaminen edellyt-
taa kyseisten asioiden selvittdmistad. KYT-ohjelmassa on keskitytty myds néiden asi-
oiden selvitykseen ja tutkimukseen laajasti. Myds STUK on osallistunut ohjelman
tavoitteiden asettamiseen ja hankkeiden seurantaan vaihtelevassa maéarin.

KYT-tutkimusohjelmassa tehty tyo on tuottanut ja tuottaa jatkossakin viran-
omaistarpeisiin soveltuvaa rinnakkaista ja tdydentdvaa, soveltavaa ja perustutki-
musta sisdltavad tietoa. Tamén bentoniittiin liittyvan tutkimustyon yhteydessa on
koulutettu aihepiiriin myos uusia osaajia, on verkotuttu kansallisesti seka kehitetty
kansallisia tutkimusvalmiuksia. Tyo jatkuu seuraavassa ohjelmassa edelleen ja laa-
jempana kokonaisuutena.

4.3 Muut teknisiin vapautumisesteisiin liittyvat
tutkimustavoitteet

Loppusijoituksen turvallisuuden tutkimuksessa matala- ja keskiaktiivisen jatteen lop-
pusijoitus on ollut tutkimusohjelmassa mukana. Tavoitteena on ollut muun muassa
sulkurakenteina toimivien terdsbetonirakenteiden kéyttédytymisen ennustaminen.

19



Tutkimusohjelmassa on ollut mukana yksi aihepiirin hanke, joka on luonut val-
miuksia soveltaa ja kehittdd malleja terdsbetonin ikd&dntymismekanismien vuoro-
vaikutuksille. Malleja voidaan hytdyntaa arvioitaessa terasbetonirakenteen ikaan-
tymistd voimalaitosjatteen loppusijoitusolosuhteissa.
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5 Kalliopera ja pohjavesi
tutkimusohjelmassa 2006-2010

Kalliopera- ja pohjavesitutkimus liittyy tutkimusohjelmassa loppusijoituksen turval-
lisuuden arviointiin. Ydinjatteiden loppusijoittamisen pitkaaikaisturvallisuuden on
turvallisuusvaatimusten mukaan perustuttava toisiaan tdydentdvien vapautumises-
teiden aikaansaamiin turvallisuustoimintoihin.

Kalliopera toimii luonnollisena vapautumisesteen4, jos kallioperalle asetetut toi-
mintakykytavoitteet tayttyvat. Kallioperdn pitda olla loppusijoituskapselin lahialu-
eella vakaa ja tiivis sekd pohjaveden virtaaman tulee olla vahainen. Loppusijoitusti-
loja ympérodivassa kallioperdsséa on oltava vahainen pohjaveden virtaus seka pelkis-
tdvat ja muutoinkin suotuisat pohjavesikemian olosuhteet. Loppusijoituspaikaksi
soveltumattomuutta osoittavia seikkoja voivat olla mm. kallion lujuuteen néhden
epatavallisen suuret kalliojannitykset ja pohjaveden poikkeuksellisen haitalliset
ominaisuudet, kuten pelkistyskyvyn puute. Loppusijoitussyvyys on valittava pitka-
aikaisturvallisuuden kannalta edullisesti niin, ettd otetaan huomioon kallioperan
geologiset rakenteet sekd vedenjohtavuuksien, pohjavesikemian ja kallion jannitys-
lujuussuhteen muutokset syvyyden myota.

Suunnitellulla loppusijoituspaikalla on oltava riittdvan suuria ja ehyité kalliotila-
vuuksia, joihin loppusijoitustilat voidaan rakentaa. Loppusijoitustiloja rakennetta-
essa on madritettava ja luokitettava niitd ymparoivan kallion sellaiset rakenteet ja
muut ominaisuudet, joilla voi olla merkitystd pohjaveden virtauksen, kallioliikunto-
jen tai muiden pitkdaikaisturvallisuuteen vaikuttavien seikkojen kannalta.

Maanalaisia loppusijoitustiloja louhittaessa ja rakennettaessa on kallioperédn sai-
lytettava mahdollisimman hyvin pitkdaikaisturvallisuuden kannalta tarkeat ominai-
suudet. Kaytetyn polttoaineen loppusijoituksen toteutuksessa on kéytettava kallio-
rakentamismenetelmid, joilla rajoitetaan louhintahairigita loppusijoitustiloja ympa-
roivassa kalliossa.

Viranomaistarve kallioperé- ja pohjavesitutkimushankkeisiin KYT2o10-tutkimus-
ohjelmassa perustuu valtioneuvoston asetukseen 736/2008 ydinjatteiden loppusijoi-
tuksen turvallisuudesta ja YVL-ohjeisiin. KYTz2o10-tutkimusohjelman hankkeet kal-
lioperé- ja pohjavesitutkimusten osalta ovat olleet perusteltuja viranomaisnakokul-
masta.

KYTzo10-tutkimusohjelman kalliopera- ja pohjavesitutkimushankkeet ovat tuot-
taneet uutta osaamista ydinjitetutkimukseen ja odotettavissa on myds opinnéy-
tet6itd, mika on ollut puiteohjelman tavoitteiden mukaista. Viranomaisen nako-
kulmasta KYT2o010-tutkimusohjelman hankkeiden tuli mm. tuottaa tietoa, joka on
riippumatonta ja jota voitaisiin hyddyntda luvanhakijoiden ja -haltijoiden tekeméan
tyon arvioinnissa. Hankkeiden tulokset ovat hyodynnettavissd myos loppusijoituk-
sen toteutuksessa.

21



6 Radionuklidien vapautuminen
ja Rulkeutuminen
tutkimusohjelmassa 2006—-2010

Radionuklidien vapautumisen ja kulkeutumisen tutkimus liittyy tutkimusohjel-
massa loppusijoituksen turvallisuuden arviointiin. Ydinjatteiden loppusijoittamisen
pitkdaikaisturvallisuuden tulee turvallisuusvaatimusten mukaan perustua toisiaan
tdydentévien vapautumisesteiden aikaansaamiin turvallisuustoimintoihin siten, etta
yksittdisen toiminnon vajavuus tai ennustettavissa oleva geologinen muutos ei vaa-
ranna pitkdaikaisturvallisuutta (Valtioneuvoston asetus 736/2008; YVL D.5). KBS-
3-konseptissa kallioperd muodostaa luonnollisen vapautumisesteen nuklidien kul-
keutumiselle. Kallioperalle asetetaan turvallisuustoiminnot, jotka liittyvat mm. poh-
javesikemiaan ja radioaktiivisten aineiden liikkumisen rajoittamiseen pidattamalla
nuklideja kiven pinnoille ja huokosiin (YVL D.5).

Radionuklidien vapautumisen ja kulkeutumisen tarkasteleminen on keskeinen
osa loppusijoituksen turvallisuuden arviointia. Tarkastelut liittyvat skenaarioihin,
joissa loppusijoitustilassa olevat ydinjatekapselit ovat vaurioituneet siten, etta niista
péasee vapautumaan radionuklideja puskuriin ja ympéaroivaan kallioon. Valtioneu-
voston asetuksessa 736/2008 ydinjatteiden loppusijoituksen turvallisuudesta on
erikseen sdddetty enimmaisarvot tallaisissa tilanteissa sallittaville vuotuisille maan
pinnalla tapahtuville sateilyvaikutuksille usean tuhannen vuoden ajanjaksolla. Kyse
on ajanjaksosta, jonka aikana ihmisille aiheutuva sateilyaltistus voidaan riittdvan
luotettavasti arvioida. Tamé&n ajanjakson jalkeiselle elinympéaristoon tapahtuvalle
vapautumiselle on méaaritelty tietyt nuklidikohtaiset enimmaéisarvot. Ne pohjautu-
vat vapautuvien radioaktiivisten aineiden maarien pitkan ajan keskiarvoihin. Niiden
asettamisessa on noudatettu periaatetta, ettd loppusijoituksesta aiheutuvat sateily-
vaikutukset voivat olla enimmilld4n vastaavansuuruiset kuin maankamarassa ole-
vista luonnon radioaktiivisista aineista aiheutuvat siteilyvaikutukset ja ettd laaja-
alaiset sateilyvaikutukset jaavat merkityksettoméan pieniksi. Sateilyturvakeskus
asettaa kunkin radionuklidin osalta erikseen kyseiset raja-arvot, jotka on esitetty
esimerkiksi Sateilyturvakeskuksen YVL-ohjeluonnoksessa D.5.

Loppusijoitettavasta jatteestd vapautumisesteiden lapi elinympéaristoon vapautu-
vien radioaktiivisten aineiden méarien ja niistéd aiheutuvien sateilyannosten méarit-
tdminen muodostaa tdrkedn osan turvallisuusperustelusta.

KYTz2o010-tutkimusohjelmassa oli ldhes 15 hanketta, joista saatiin suoraan tai
vélillisesti radionuklidien vapautumiseen ja kulkeutumiseen liittyvia tuloksia ja joh-
topaatoksid. Nailld on paitsi kansallista, myds kansainvilistd merkitysta, silléd jois-
sakin hankkeissa on tehty uraauurtavaa tutkimustyotd. Hankkeiden avulla suoma-
laiset tutkijat ovat padsseet mukaan kansainvalisiin tutkimuksiin. Viranomaisille
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tulokset antavat monipuolista vertailuaineistoa kiteisen kallioperdn olosuhteista ja
ominaisuuksista. Hankkeiden avulla on luotu uutta osaamista, hankittu uusia lait-
teita sekd opinndytettiden kautta koulutettu uusia osaajia alalle. KYT2o10-tutkimus-
ohjelman hankkeet radionuklidien vapautumisen ja kulkeutumisen tutkimiseksi
ovat olleet perusteltuja viranomaisnakokulmasta.
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/7 Yhteiskuntatieteelliset
selvitykset tutkimusohjelmassa

2006-2010

Yhteiskuntatieteellisten selvitysten tarkoitus tutkimusohjelmassa on tukea suo-
malaista ydinjatehuollon lupakasittely4, johon liittyy yhtena osa-alueena kysymys
myos ydinjatehuollon ja erityisesti kdytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituslaitok-
sen hyvaksyttavyydesta. Ydinjatehuoltoon liittyva yhteiskuntatieteellinen tutkimus
on ollut vuodesta 2008 lahtien yksi sisallollinen painopiste, joka on tuotu esille tut-
kimusohjelman johtoryhmén laatimassa evastyksessa.

Tutkimusohjelmassa rahoitettiin vuosina 2008-2010 yhteiskuntatieteellista tut-
kimushanketta, jossa seurattiin muutoksia suhtautumisessa loppusijoitukseen ja
selvitettiin ydinjatteen loppusijoitusta koskevia tiedonhankintatarpeita ja -keinoja
Eurajoella ja sen naapurikunnissa. Tutkimusohjelman hanke kattoi myods Eurajoen
naapurikuntien asukkaiden késitykset, kun taas aikaisemmissa tutkimuksissa paéa-
paino on ollut erityisesti Eurajoen kunnan asukkaiden kasityksissa.

Tuloksia voidaan kéyttda osana paatdksentekoa ja vertailevassa arvioinnissa,
silld samaan aikaan on tehty ldhes vastaavanlaisia tutkimuksia muiden tahojen
toimeksiannosta. Yhteiskuntatieteellinen selvitys lisdd osaltaan myds kansainva-
lista tietdmysta siitd, kuinka ydinjatteen loppusijoituksessa on Suomessa onnis-
tuttu eteneméan ja miten laajasti kansallisesti ja paikallisesti hyvéaksyttyd toiminta
on. Yhteiskuntatieteellinen tutkimus on kansainvélisesti merkittdvaa ja verkostoi-
tunutta. Yhteiskuntatieteellisen tutkimuksen tuloksia julkaistaan myos kansainva-
lisissd alan tiedejulkaisuissa.
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8 Tiivistelmat hankkeista

8.1 Suomalainen erotus- ja
transmutaatiotekniikan tutkimus

Markku Anttila, VIT

ORGRANISRAATIO

Projekti oli kdynnissd koko KYT2o1o-tutkimusohjelman ajan. Se perustui VIT:n
ja Helsingin yliopiston kemian laitoksen radiokemian laboratorion (HYRL) yhteis-
tyohon. Lahtokohtana oli seurata alan kansainvilistd kehitysta ja valittda siité tie-
toa kotimaisille toimijoille seka kehittdd omaa kaytdnnon osaamista. VIT keskittyi
transmutaatiotekniikkaan ja HYRL erotustekniikkaan.

TRANSMUTAATIOTEKNIIKAN TUTKIMUS

Transmutaatiotekniikan mahdollisten hyttyjen ja haittojen arviointi edellyttaa
kykya laskea erilaisten ydinpolttoainekiertojen materiaalitaseita seka niiden kéyt-
toonottovaiheessa etté teoreettisessa tasapainotilanteessa.

Transmutaatiolaitosten reaktorifysikaalisen laskentakyvyn
kehittdminen

VTT:sséd on pyritty viime vuosina kehittdmaan kyky simuloida nopeiden natrium-
jadhdytteisten reaktorien kayttojaksoja. Siksi hankittiin ensin OECD/NEA:n tieto-
pankista ERANOSz2.0-ohjelma ja vuonna 2010 tehtiin CEA:n kanssa lisenssisopimus,
joka antoi VTT:lle ohjelman uusimman version (ERANOS2.2) kiyttdoikeuden. Pro-
jekti on tukenut ERANOS-ohjelman kayttodnottoa, vaikkakin pddosa tydsta on tehty
muun rahoituksen turvin. VIT:ssd on myds muita nopeiden reaktorien laskentaan
soveltuvia ohjelmia kuten Monte Carlo -tekniikkaan perustuvat Serpent ja MCNP5/
MCNPX. VTT:ssa kehitetty Serpent soveltuu hyvin myos koko reaktorisyddmen las-
kuissa tarvittavien moniryhméavakioiden laskentaan.

Projektissa on tehty myos kirjallisuustutkimukset kriittisten (nopeiden) reakto-
rien reaktorifysikaalisista laskentamenetelmista ja alikriittisyyden mittausmene-
telmistd. Kumpaakin kysymysta on selvitetty erittdin laajasti kiihdytinavusteisten
alikriittisten reaktorien (ADS) tutkimus- ja kehitysohjelmissa. Yleisesti hyviksytty
ldhtokohta on, ettd alikriittisten systeemien laskentaan voidaan kayttaa kriittisten
reaktorien analysointiin kehitettyja menetelmid. ADS:n ulkoisen neutronildhteen
laskentaan on myos luotu riittdvan tarkat ohjelmat. Tietokoneohjelmien tarvitse-
mien ydinvakioiden laskentaan ja mittaamiseen on kéytetty huomattavasti voimava-
roja. Myo0s luotettavien menetelmien kehittdmisessa ADS-syddamen alikriittisyyden
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mittaamiseen on edistytty, ainakin teoreettisesti. Menetelmien arviointia vaikeuttaa
edelleenkin riittavan edustavien koelaitosten puute.

Sivuaktinidien polttaminen kevytvesireaktoreissa

Ns. sivuaktinidit (neptunium, amerikium ja curium) vaikuttavat merkittivésti kor-
kea-aktiivisen ydinjatteen ominaisuuksiin 70-8o vuoden jagdhtymisen jilkeen. Siksi
on tutkittu erilaisia mahdollisuuksia viahentds niiden kertymistd. Reaktorifysikaa-
lisesti jarkevin vaihtoehto on polttaa niitd nopeissa reaktoreissa. Niiden laaja kéyt-
toonotto on kuitenkin vield kaukana tulevaisuudessa. Siksi on tutkittu myds erilaisia
mahdollisuuksia kayttdd myos kevytvesireaktoreissa sivuaktinideja sisdltdvaa polt-
toainetta tai niista valmistettuja séteilytyskohtioita. Laskennallisesti voidaan osoit-
taa, ettd neptuniumin ja amerikiumin kertymista on mahdollista rajoittaa. Curiumin
sateilyttdminen kevytvesireaktorien termisessé spektrissa voi tuottaa entistd han-
kalampia radionuklideja. VTT:n omat alustavat laskut CASMO- ja SIMULATE-3-oh-
jelmilla antoivat samansuuntaisia tuloksia. Tutkimusta on tarkoitus jatkaa. Sita var-
ten vuoden 2011 alussa hankittiin Studsvik Scandpower, Inc. -yhtitltd SIMULATE-3-
versio, joka soveltuu perusversiota paremmin téllaisiin laskuihin.

YDINPOLTTORINEKIERTOJEN ANALYSOINTIMENETELMAT
Ydinpolttoainekiertojen ajasta riippuvaan analysointiin on viime vuosina kehi-
tetty useita tietokoneohjelmia, joista osa on vapaasti saatavilla, osa tutkimuskes-
kusten omaan kayttoon kehitettyja ja osa kaupallisia. Projektissa tehtiin té&llai-
sista ohjelmista kirjallisuustutkimus. Sen ja myds aiemmin tehtyjen ohjelmavalinto-
jen (ERANOS) perusteella pasdyttiin neuvottelemaan CEA:n ja Arevan kehittiméan
COSI6-ohjelman saamisesta VIT:n kdyttoon. Vuoden 2011 alussa vaikuttaa silt4, etta
COSI6-paketista saadaan sellainen versio, jolla voidaan analysoida siirtymista kevyt-
vesireaktoreista nopeisiin (natriumjiéhdytteisiin) reaktoreihin.

EROTUSTEKNIIKAN TUTKIMUS

Erotustekniikan kehityksen seuranta

KYT2010-tutkimusohjelman kahtena ensimmaisend vuotena HYRL jatkoi erotustek-
niikan kehityksen seurantaa. Erityisen huomion kohteena oli edelleen sekundaari-
jatteen kertyminen ja kasittelymenetelmat. Ensin tutkimuksen kohteena oli pyro-
kemiallinen erotustekniikka ja sitten hydrometallurgiset ryhmaerotusmenetelmat,
kuten Ranskassa kehitetty GANEX, joissa aktinidit erotetaan kaytetysta ydinpoltto-
aineesta yhtena ryhména.

Metalliantimonaattien kadytté aKtinidien ja lantanidien erottamiseen
ydinjateliuoksista

Transmutoitavien radionuklidien erottaminen kaytetystéd ydinpolttoaineesta tuot-
taa nestemaisid jatteitd, joiden puhdistamiseen jadnnosnuklideista voidaan kayttaa
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selektiivisia epadorgaanisia adsorbentteja. Metalliantimonaatit (MeSb) ovat seka-
metallioksideja, joiden adsorptioon vaikuttaa metallin (Me) kemiallinen luonne ja
maara (Me/Sb-suhde). Radiokemian laboratoriossa on valmistettu suuri joukko eri-
laisia MeSb-yhdisteitd. N4ista valittiin edustava MeSb-joukko, jolla tutkittiin ***Eu:n
ja ?**Am:n erotusta typpihaposta. Useilla MeSb-yhdisteilld todettiin adsorptiota
mittaavan jakaantumiskertoimen (K,) korkeita arvoja. Jatkotutkimuksiin valittiin
WSbSi ja SbSiO, joilla tutkittiin pH:n, mineraalihappojen ja nuklidierottelussa kay-
tettavien metallikomplekseja muodostavien orgaanisten happojen vaikutusta adsor-
bentin kykyyn ottaa ja luovuttaa europiumia ja amerikiumia. SbSiO:n tutkimuksissa
otettiin mukaan lantanideista cerium, *#*Ce.

WSbSi- ja SbSiO-materiaaleilla *#*Ce:n, ***Ewn ja *#*Am:n Kd-arvot olivat erittdin
korkeat (105-10°% ml/ g) pH-alueella 1-3. Samoin kaikilla kompleksinmuodostajilla oli
pitoisuusalue, jossa niiden adsorptio WSbSi:iin ja SbSiO:iin oli 1ahes maksimaalinen.
WSbSi:lla tehty kolonnikoe osoitti, ettd prosessointikapasiteetti hivenainepitoisuuk-
sissa oli erittdin korkea. Siten sekd WShSi ettd SbSiO soveltuvat hyvin sekundéaris-
ten jatelivosten puhdistamiseen. WSbSi:n valinta perustui sen kykyyn ottaa myos
cesiumia ja strontiumia. SbSiO:n valinta perustui sen erittdin korkeaan ***Eu:n ja
#Am:n Ky-arvoon. Molemmista adsorbenteistd ***Eu ja ***Am erottuivat parhaiten
toisistaan eluoitaessa 2 M orto-fosforihapolla tai 0,3-0,4 M typpihapolla. Orgaanis-
ten happojen seka desorptio ettad nuklidien erottelukyky jai vahaiseksi, vaikka ero-
tustekijoissa todettiin selvia eroja. Cerium kayttaytyi lahes identtisesti amerikiumin
kanssa. Toisaalta optimiolosuhteissa antimonisilikaattiin ladatun Ln/An-aktiivisuu-
den huono desorptio on etu radioaktiivisen jatteen puhdistusmateriaalille, jos se lop-
pusijoitetaan sellaisenaan.

TIEDONVALITYS

Projekti jarjesti vuonna 2006 seminaaritilaisuuden, jossa prof. Janne Wallenius
selosti kehittyneiden reaktorien ja erityisesti transmutaatiolaitosten (ADS) kan-
sainvélistd t&k-tilannetta. Samana vuonna kirjoitettiin myds lyhyt yhteenveto laa-
jasta, monivuotisesta NEA-tutkimuksesta, jossa vertailtiin kehittyneitad ydinpoltto-
ainekiertoja myos ydinjatehuollon ndkékulmasta. Muuten tiedonvalitys on tapahtu-
nut kansallisissa seminaareissa ja kursseilla. Projektissa kerattya asiantuntemusta
on kaytetty hyvédksi myds muutamissa Posiva Oy:n tilaustoissa.
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8.2 Ydinjdtehuollon teknistieteelliset perusteet
(TEPE)

Kari Rasilainen, VIT

Hanke toimi vuosina 2006-2007 ja on osa jo aiemmin alkanutta pitkajanteista ydinjéte-
huollon turvallisuusanalyysimetodiikan kehitystyta. Konkreettisesti hankkeessa on
panostettu (1) kdytetyn polttoaineen loppusijoituksen turvallisuusanalyysimetodiikan
kehittamisti tukeviin kansainvélisiin ja kansallisiin yhteistyhankkeisiin; (2) paleohyd-
rogeologisten tutkimusten hyddyntdmisté loppusijoituksen turvallisuusperustelussa
(safety case) edistavaan kotimaiseen yhteistyohon, (3) ydinjitehuollon kustannus-
riskianalyysiin ja (4) ydinpolttoainekierron yleisiin séteilyturvallisuustarkasteluihin.

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Osahanke 1

On osallistuttu suomalaisen ydinjitehuollon kannalta keskeisten OECD/NEAn ydin-
jatetyoryhmien RWMC (Radioactive Waste Management Committee) ja IGSC (Integ-
ration Group for the Safety Case) tyoskentelyyn. Tyo on kattanut kokoustyoskente-
lyn lisdksi Suomen vuotuisten maaraporttien valmisteluun osallistumista (RWMC)
seka tydryhmien jarjestdmiin suomalaisittain relevantteihin workshoppehin osallis-
tumista. Kotimaassa osahanke on osallistunut aktiivisesti ydinturvallisuusneuvotte-
lukunnan (YTN) ydinjatejaoston toimintaan sekd EU-projektin ERICA (Environmen-
tal Risk from Ionising Contaminants: Assessment and Management) kansallisen lop-
pukéayttdjairyhméan kokouksiin.

Osahanke 2
On osallistuttu aktiivisesti paleohydrogeologisten tutkimusten hyédyntamista tur-
vallisuusperustelussa (safety case) edistavasan kotimaiseen yhteistyohon. Yhteis-
tydssd ovat olleet mukana lahinna VTT, Teknillinen korkeakoulu (TKK, nyttemmin
Aalto-yliopisto) ja Helsingin yliopiston radiokemian laboratorio (HYRL).

Osahankkeen paatavoitteena on ollut pohtia, miten kiteisessa kallioperédssa teh-
tyja USD tutkimuksia (Uranium Series Disequilibrium) voidaan hyddynt4a suomalai-
sessa turvallisuusperustelussa (safety case). Perushavaintojen ja turvallisuusperus-
telun valissd on nimittdin osaamisvyohyke, jolla kartutetaan ymmarrysta kalliope-
ran redox-kayttaytymisests ja vasta tadtd ymmaéartamysta on sitten mahdollista hyo-
dyntaa turvallisuusperustelun esim. kallioperdd, massavirtoja, prosesseja ja vaihto-
ehtoisia turvallisuusargumentteja tarkastelevissa osakokonaisuuksissa. Yksittaiset
USD-havainnot on kytkettdva tihdn laajempaan osaamisvydhykkeeseen ennen kuin
niitd voidaan hyddyntéa turvallisuusperustelussa.

Eri tutkimuspaikoilta otetuille vesindytteille mitattuja uraanisarjan radioaktiivi-
sia epitasapainoja, esim. aktiivisuussuhde U-234/U-238 on pyritty hyodyntamaan
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paikoilla vallinneen virtaussysteemin karakterisoinnissa (Suksi et al. 2006). Palmo-
tun uraaniesiintymén vesinéaytteille tehdyissa tutkimuksissa havaittiin myos, etta
U-234:n suora alfa-rekyyli kiteisesta kivesta veteen ei todennakoisesti riitd yksin
selittdmaan vedessd mitattuja epdtasapainoja (Rasilainen et al. 2006). Alfa-rekyyli
on fysikaalinen vapautumismekanismi ja em. havainto tarkoittaa, ettd vapautumi-
sen, joka selittaisi vedesta mitatut epatasapainot, on oltava luonteeltaan kemiallinen
(olettaen ettd vapautumisreaktio on luonteeltaan joko fysikaalinen tai kemiallinen).
Alfa-rekyyli epdileméatts tapahtuu, mutta merkittdvampi U-234:n vapautuminen olisi
luonteeltaan kemiallinen prosessi ja vedessa mitattu radioaktiivinen epatasapaino
edustaa fysikaalisen ja kemiallisen vapautumisen yhteisvaikutusta.

Yhteistyossa Helsingin yliopiston radiokemian laboratorion (HYRL) kanssa on val-
misteltu laboratoriokoetta, jolla matkitaan jadkauden hapellisen sulamisveden syn-
nyttdméan redox-muutoksen aiheuttamaa uraanin mobilisaatiota.

Osahanke 3
Osahankkeessa on sovellettu Monte Carlo-simulointia ydinjatehuollon kustannus-
riskien tarkasteluissa. Hankkeessa on laadittu ydinjatehuollon kustannusriskimalli,
jolla on laskettu alustavia tuloksia (Forsstrém 2006). Tulokset liittdvit yhteen kus-
tannukset ja epdvarmuuden syventéen riskien ymmarrysté ja edesauttaen vastuu-
méaidrdarvion madrittdmistd. Osahankkeen perustavoite oli selvittda ja demonstroida
riskianalyysimenetelméan kaytettavyyttd kustannusriskitarkasteluissa.
Osahankkeessa on toteutettu myds VIT:n vuotuinen lausunto kauppa- ja teolli-
suusministeridlle (KTM, nyttemmin ty6- ja elinkeinoministerié TEM) ydinjatehuol-
lon kustannusarvioista, jotka ydinjatehuoltovelvolliset olivat vuosittain toimitta-
neet ministerioon.

Osahanke 4

Osahankkeessa on osallistuttu strategisiin, erilaisten ydinpolttoainekiertojen radio-
logisiin vaikutuksiin keskittyviin kansainvélisiin ja niitd tukeviin kansallisiin hank-
keisiin. Yhteistyossd Markku Anttilan (VTT) kanssa on laadittu raportti "Kehitty-
neet polttoainekierrot ja ydinjatehuolto” (Anttila & Rasilainen 2007). Raportissa arvi-
oidaan esim. OECD/NEA:ssa aihepiiristd laaditun tyéryhmaraportin (OECD 2006)
suomalaisittain kiinnostavimpia osia, joissa on mm. laadittu graniittiseen kalliope-
radn oletetun loppusijoituksen turvallisuusanalyysi erilaisten kehittyneiden poltto-
ainekiertojen tuottamille jatteille. N&aita kiteisen kallioperdn loppusijoituksen tur-
vallisuusanalyyseja on verrattu kdytetyn polttoaineen loppusijoituksen vastaavaan
turvallisuusanalyysiin.

TULOSTEN MERKITYS YDINJATEHUOLLON TUTKIMUKSEN
KANNALTA

Tulosten merkitys ydinjatehuollon kannalta vaihtelee osahankkeittain. Osahank-
keessa 1 pystyttiin viestittdmaan kansainvalisen keskustelun teemoja Suomeen ja
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vastaavasti Suomen ydinjatehuollon tilannetta OECD/NEA:n asiantuntijaryhmille.
Osahankkeessa 2 on pohjustettu tapaa hyodyntda paleohydrogeologisia tutkimuk-
sia, esim. USD-tutkimuksia loppusijoituksen turvallisuusperustelun relevanteissa
osissa. Osahankkeessa 3 kehitettiin ydinjatehuollon kustannusriskimalli. Osahank-
keessa 4 arvioitiin OECD/NEA:n piirissa tehdyn kehittyneiden ydinpolttoainekierto-
jen jatehuoltoa tarkastelevaa raporttia suomalaisin silmin.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT
Tutkimuksen menetelmié ovat olleet kokoustyoskentely, selvitykset ja matemaatti-
nen mallinnus.
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8.3 Tilannekatsaus uraanikaivosjatteiden
Rehittyneistd huoltomenetelmista

Vesa Suolanen, VIT

KESKEISET TULOKSET

Tutkimuksessa on tarkasteltu uraanikaivostoiminnassa syntyvien kaivosjatteiden -
sivukiven ja rikastusjatteiden - huoltomenetelmia pohjautuen nykyisin kéaytossa tai
suunnitteilla oleviin ratkaisuihin.

Rikastusjatteiden eristdmismenetelmien pa&tyypit ovat maanpééllinen, maan-
alainen tai vedenalainen loppusijoitus. Maan alle louhitun tai esimerkiksi vanhan
kaivosonkalon hyodyntaminen on pitkdn aikavélin stabiiliusehdon nojalla hyvak-
syttava ratkaisu. Rikastusjétteiden kasittelyyn ja tilojen mahdolliseen lisderistyk-
seen on varauduttava ennen rikastusjatteiden sijoittamista tiloihin. Rikastusjatteet
tulee kiinteyttda sopivalla teollisella menetelmalla ja sijoittaa eristettyyn tilaan tai
kuiluun, josta ei ole yhteytta elolliseen luontoon. Kaikissa tapauksissa tulee estia
rikastusjatteiden eroosio seka toisaalta liukeneminen ja kulkeutuminen pintavesiin

tai maaperaan (kuva 2).
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Uraanikaivostoiminnasta tyontekijdille aiheutuvat siteilyannokset ovat yksildan-
noksina taustaséteilyn tasolla eli noin 3 mSv vuodessa tyontekijaad kohden. Vaes-
tolle aiheutuva normeerattu kollektiivinen annos on noin 1 manSv/GWa (kuva 3).

Kuva 3. Uraanin louhinnasts, rikastuksesta ja Raivosjatteistd vaestolle aiheu-
tuva Rkollektiivinen annos 1000 MW:n voimalaitoksen vuodessa tuottamaa
energiamadaraa (manSv/GWa) ja tarvittavaa polttoainemdaraa (200 tU/vuosi)
kohden (OECD/NER & IAER).

manSv per GWa
Malminrikastusjatteet*
0,3
\
Malminrikastus
/

0,05

N

Louhinta

*) padston kesto 5 vuotta 1.1

TULOSTEN MERKITYS JA HYODYNNETTAVYYS

Tutkimuksessa on tarkasteltu uraanikaivosten eri jatehuoltomenetelmien soveltu-
vuutta, kun tavoitteena on pyrkia kustannustehokkaasti minimoimaan toiminnasta
pitkalla aikavalilld aiheutuvat siteilyannokset. Uraanikaivosjéatteiden kasittelyyn ja
loppusijoittamiseen valittavien menetelmien tulee perustua toiminnallisesti tarkas-
teltuna kestaviin ratkaisuihin.

KAYTETYT MENETELMAT

Tutkimus on toteutettu soveltavan kirjallisuustutkimuksen menetelmin. Keskeisina
lahdemateriaaleina on kaytetty Kansainvilisen atomienergiajarjeston (IAEA), Talo-
udellisen yhteistyon ja kehityksen jarjeston ydinenergiatoimiston (OECD/NEA) seki
Yhdistyneiden kansakuntien ionisoivan sateilyn vaikutusten tieteellisen komitean
(UNSCEAR) aineistoja.
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8.4 Opetuksen Roordinointi: Ydinjdtehuollon
yliopisto- ja tdydennyskoulutuksen Koordinointi

Mira Markovaara-Koivisto, Aalto-yliopisto

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Hankkeen tavoitteena oli tehd& luonnossuunnitelma kansallisen tason ydinjatehuol-
lon koulutuksen siséllosta ja tehda kooste koulutuksen mahdollisista sisdllontuot-
tajista ja rahoitusldhteista.

Ty6 alkoi 11.6.2010 ty6- ja elinkeinoministeriéssd (TEM) kokoontuneen tyoryh-
man méirittiessa tehtdvan tyon sisaltoa. Tyoryhmédn kuului Jaana Avolahti (TEM),
Kaisa-Leena Hutri (STUK), Marjatta Palmu (Posiva Oy), Mira Markovaara-Koivisto ja
Jussi Leveinen (Aalto-yliopisto). Kokouksessa paétettiin, ettd koulutussuunnitelma-
luonnos raportoidaan kirjallisessa muodossa hankkeen raportin osana.

Seuraavaksi jarjestettiin kokous, jossa tydryhméan kutsuttiin lisdksi my6s edus-
tajia eri organisaatioista, jotka voisivat mahdollisesti osallistua kurssin siséllén tuot-
tamiseen. Fortum Power and Heat Oy:t4 edusti Sami Hautakangas, Fennovoima Oy:t4
Juhani Hyvéarinen, TVO:ta Anssu Ranta-aho, VTT:ta Kari Rasilainen ja Aalto-yliopis-
toa Mikael Rinne. Sisdllontuottajille kerrottiin tarkemmin koulutuksen tarkoituk-
sesta, sen suunnitellusta sisdllostd ja mahdollisesti jo vuonna 2010 jarjestettavasta
lyhyemmasta pilot-kurssista.

Pilot-kurssin sisdllon raamit maarasi alustava koulutussuunnitelma, mutta tar-
kempi sisdltéo madraytyi sen mukaan, minka aiheisia luentoja sisallontuottajilla oli
tarjottavana nain lyhyelld varoitusajalla. Luennoista saatiin koottua osapuolia tyy-
dyttava 2 paivan kokonaisuus. VIT lupautui jarjestdméan kurssilaisille n. 4 tunnin
opastetun kierroksen Otaniemen laboratoriotiloissaan ja tutkimusreaktorillaan.

Ydinjatehuollon pilot-kurssin osallistujaméaéara rajoitettiin 21 osallistujaan opaste-
tun kierroksen tilarajoitteen vuoksi. Kurssia mainostettiin sisdllontuottajien organi-
saatioissa, ja 21 ilmoittautuneesta kaikkiaan 20 péaasi osallistumaan kurssille.

Kurssi jouduttiin jakamaan kahteen erilliseen paivaan luennoitsijoiden aikataulu-
jen takia. Ensimmaéinen luentopaiva jarjestettiin Aalto-yliopistolla 23.11.2010. VIT:n
laboratoriokierros jarjestettiin keskiviikkona 1.12.2010 klo 13.30-17.00 ja toinen
luentopéivé torstaina 2.12.2010. Kurssin lopuksi tehtiin kurssikysely, johon kaikki
osallistujat vastasivat.

Kurssi on jatkossa suunniteltu jarjestettdvidksi vuosittain Aalto-yliopistolla.
Tavoitteena on pidentaa kurssi 5 paivaan, jotta luennoilla voidaan késitelld kaikki
koulutussuunnitelmaluonnoksessa listatut aiheet. Kurssi tullaan toteuttamaan muu-
tamassa osassa sille osallistumisen helpottamiseksi.

Hankkeen aikana keskusteltiin koulutuksen tulevaisuuden rahoitusmahdolli-
suuksista:

. KYT2014-0hjelma
. Kurssin siséllon tuottaminen YK-mallisena talkootyon4 eri toimijoiden toimesta
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. Koordinoinnin kulujenlaskutussuoraankurssilaisialdhettéviltd organisaatioilta
. Opiskelijoilta perittava osallistumismaksu, joka on suhteessa opiskelijan koti-
organisaation ko. koulutuksessa talkoilla tuottamaan luentomaaraan.

TULOSTEN MERKITYS JA HYODYNNETTAVYYS

Hankkeen aikana suunniteltiin ja toteutettiin 2,5 paivan mittainen Ydinjatehuollon
pilot-kurssi. Kurssin jarjestelyn ja kurssipdivien aikana kurssikoordinaattori Mira
Markovaara-Koivisto kerasi kokemusta téllaisen kurssin jarjestdmisesta kaytan-
nossa sekd kurssikyselyn avulla opiskelijoiden mielipiteita kurssin onnistumisesta.
Naitad kokemuksia kéytetdan hyvaksi jatkossa tutustuttaessa tulevia asiantuntijoita
ydinjatehuollon alalle.

Hankkeen aikana kerrottiin 20 ydinjatehuollon uudelle asiantuntijalle ydinjate-
huollon perusteista, toimijoista ja lainsdddédnndstd. Koulutuksen aikana osallistujat
tutustuivat toisiinsa, luennoitsijoihin sekad heiddn edustamiinsa organisaatioihin.
Osallistujille jaettiin kurssin paatteeksi alalle verkottautumisen tueksi erdanlainen
kéasitekartta kaikista osallistujista, luennoitsijoista, suunnitteluryhmalaisisté ja hei-
dén sijoittumisestaan ydinjatehuollon alalle.

Erdaana merkittavana hankkeen tuloksena voidaan pitda myos koulutuksen suun-
nitteluryhmé&n kokoamista ja heidan mielipiteiden huomioon ottamista koulutuksen
sisaltoa mietittdessa. Koulutuksen jatkuessa vuosittain jarjestettavan kurssin mer-
keissa koulutussuunnitelmaa voidaan muokata ja laajentaa uusilla jasenilla. Myos
luentoja pitdvien organisaatioiden listaa on laajennettava tulevaisuudessa kurssin
sisdllon laajetessa. Lisdksi kurssin jarjestamisestd on ilmoitettava laajemmin, jotta
saadaan kaikki alan uudet asiantuntijat mukaan koulutukseen.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

Koulutuksen suunnittelussa ei kéytetty varsinaisia tutkimusmenetelmis, mutta
luonnoskoulutussuunnitelma laadittiin asiantuntijoiden yhteissuunnittelulla. Suun-
nitelman osan toimivuutta kokeiltiin pilot-koulutuksella ja pilot-kurssin arvioinnissa
kéaytettiin Aalto-yliopiston kurssipalautteen pohjalta laadittua raataloitya ja struk-
turoitua kyselylomaketta.
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8.5 Kuparikapselin pitkaaikaiskestavyys

Juhani Rantala, Jorma Salonen, Pertti Auerkari, Stefan Holmstrom, VIT
Tapio Saukkonen, Aalto-yliopisto

Projektissa on tutkittu muutoksia OFP-kuparin perusaineessa ja FSW-hitsissa pitka-
aikaisten virumiskokeiden jalkeen, jotka on suoritettu matalassa lampotilassa (150-
175°C) ja alhaisella jannityksella (35-120 MPa). Havaitut muutokset 30 ooo tunnin
(3,4 vuotta) kokeen jialkeen 175°C:ssa moniaksiaalisissa (CT) koesauvoissa rajoit-
tuvat levenneisiin toipumisvydhykkeisiin kuormitetuilla raerajoilla ja kiihtyvaan
virumiskoloutumiseen (kuva 4), jota havaittiin ensin 15 ooo tunnin koeajan jalkeen
hitsausliitoksen loven karjessa. Virumiskoloutuminen néyttad korreloivan yhdiste-
tyn paikallisen venymaé- ja jannitystilan kanssa loven kirjen edessa. Tulokset CT-
kokeista ja aikaisemmista nimellisesti yksiaksiaalisista mutta vikoja siséltdneista
koesauvoista viittaavat siihen, ettd moniaksiaalisuus vaikuttaa ratkaisevasti elin-
ikaan ja lyhentaa sita. Vertailun vuoksi 10 400 h (1,2 vuotta) testatuissa puhtaissa
OFHC-kuparin CT-sauvoissa havaittiin nopeasti kehittyvaa raerajasaroilyd, saron
haarautumista ja alhaista murtovenyma4, kun taas OFP-kuparissa virumisvenymaét
ovat toistaiseksi pysyneet korkeina.

Pisin yha kaynnissi oleva OFP-kuparin yksiaksiaalinen virumiskoe (150°C/120
MPa) on ollut kidynnissi jo 75 ooo tuntia (8,5 vuotta). Vaurion mallintamisen kan-
nalta on huomionarvoista, ettd pisimmé&n yksiaksiaalisen kokeen keskeytysten yhte-
ydessé on jo havaittu yleista mikrosaroilya (kuva 5). Pienten luonnollisten FSW-hitsi-
vikojen lyhentdma eliniké osoittaa lovivaikutuksen tuottamaa heikkenemisté edet-
tdessad kohti pidempid murtoaikoja. Koetulokset tukevat virumismallien kehitysta
ja niitd on hyodynnetty kapselin ennustetun lampétilahistorian perusteella tehdyn
elinikdennusteen taustatietona. Ennuste on laadittu kolmelle eri jannitykselle kayt-
téen yhdistettya Wilshire- ja LCSP-virumismallia OFP-kuparille (kuva 6). Ennustettu
suurin sallittu (vakio) jannitystaso kapselin 100 ooo vuoden eliniille on 140 MPa.

Hitsatun OFP-kuparin CT-sauvan yhdistetyssa korroosio- ja virumiskokeessa
hapellisessa simuloidussa Olkiluodon pohjavedessa (9o°C) havaittiin voimakasta
yleista korroosiota kahden millin syvyyteen saakka 4400 tunnin koeajan jalkeen
(kuva 7). Mit44n naytt6d paikallistuneesta korroosiosta siron kirjessa ei ole tullut
esiin. Jatkotyotd on ehdotettu raportoidun jannityskorroosion lampétilariippuvuu-
den selvittdmiseksi hapettomissa pohjavesiolosuhteissa.

Tuloksista voidaan johtaa merkittavia johtopaatcksia loppusijoitusolosuhteiden
kannalta. Aiempi oletus kapselin alhaisesta jannitystasosta ei ehké pida paikkaansa,
koska SKB:n suunnitteluraportissa on esitetty hyvin korkeita jannityksia jopa pit-
kien ajanjaksojen jalkeen. Riippumatonta vertailutulosta varten kapselin jannitysa-
nalyysia ehdotetaan uusittavaksi kdyttden VIT:n virumismallia ja keskittyen hitsin
alueeseen. Lisdksi moniaksiaalisuuden vaikutus tulee selvittad suhteessa vaitettyyn
lovilujittumiseen ja havaittuun elinidn lyhenemiseen.
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Kuva 4. Raerajakolotiheys Kitkatappihitsatussa OFP Kupari CT-sauvassa |Iam-
potilassa 175°C/35 MPa referenssijannitykselld; 15000 tuntiin saakka Kokoti-
heys on ollut havaitsemisarajan alapuolella.
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Kuva 5. Pintasargja yksiaksiaalisen virumiskoesauvan pinnalla , testattu
75134 h 150°C:ssa.
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Kuva B. Kapselin I1d8mpodtilahistoria ja ennustettu elinikdosuus Kolmella jan-
nitystasolla loppusijoitusolosuhteissa Rayttden Kuivan bentoniitin ole-
tusts; katRkoviiva edustaa Konservatiivista elinidn laskennassa kaytettya
IdBmpotilahistoriaa.

== e|3mpotila laskennassa
e | 3mp Otilahistoria
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Kuva 7. Yleistd Korroosiota CT-sauvassa 4400 tunnin jdlkeen S0°C:ssa simu-
loidussa Olkiluodon pohjavedessa.
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8.6 YdinjateRkapselin deformaatiomekanismit

Kati Savolainen, Aalto-yliopisto

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET
Kalibrointikéyra paikallisen deformaatioasteen méérittdmista varten FE-SEM/EBSD-
laitteistolla on valmis (Kuva 8).

Kuva 8. Kalibrointikdyra paikallisen deformaatioasteen maarittdmistad varten
OFP-Ruparilla.
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Plastisen deformaation paikallistumista kuparisen ydinjatekapselin eri osissa (taottu
kansimateriaali, pursotettu putkimateriaali, elektronisuihkuhitsi EB ja kitkatappi-
hitsi FSW) on tutkittu isoilla, koko hitsausliitoksen sisaltavilla naytteilla ja opti-
sella venymamittauslaitteistolla. Huomattiin, ettd FSW-hitsin lujuus ja murtoveny-
maé ovat perusaineiden luokkaa, kun taas EB-hitsin lujuus ja erityisesti murtoveny-
maé ovat selkedsti heikompia. EB-hitsi murtui vaihdellen joko hitsin keskelta suuren
raekoon takia tai kannen puoleiselta sularajalta jyrkdan raekokogradientin takia ja
FSW-hitsi murtui oksidipartikkelijonon kohdalta. Naytteiden jannitys-venymakay-
rat ovat kuvassa 9.
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Kuva 9. Kuparisen ydinjdtekapselin eri osien vetokokeiden
jdnnitys-venymakayrat.
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In situ -aineenkoetusta FE-SEM/EBSD/EDS-laitteistolla on tehty tutkittaessa defor-
maation paikallistumista mikrorakenteen tasolla. On havaittu, ettd koeteknisista
syistd johtuen suuri osa kokeista kannattaa tehda valomikroskopiaa ja optista veny-
méamittauslaitteistoa kayttden ja kayttaa in situ -elektronimikroskopiaa tarkoissa
mittauksissa, joita tarvitaan julkaisuihin. Tuloksia kdytetddn hyvaksi useimmissa
projektin artikkeleissa ja raporteissa.

Vedyn vaikutusta kuparikapselin mekaanisiin ominaisuuksiin on tutkittu teke-
malla vetokokeita vetyvaratuilla néytteilla seka sisdisen kitkan ja termisen desorp-
tion menetelmilld. Kuvassa 10 on eri olosuhteissa vetyvarattujen OFP-kuparinayt-
teiden tyypillinen vedyn TDS-spektri. Kuvassa 11 on toimitustilaisen ja vetyvaratun
OFP-kuparin jannitys-venymékayrat. Tuloksista ndhdaén, ettd vetyvarattujen nayt-
teiden aineenkoetus ilmassa ja katodisen vetyvarauksen aikana liuoksessa johtaa
suunnilleen samaan murtovenyméan - kuparin sitkeys ei alene vedyn vaikutuksesta.
Jannitys-venymékéayrista voidaan havaita kuparin deformaation tapahtuvan kuiten-
kin alemmalla jannityksella (ns. flow stress pienenee) vedyn vaikutuksesta.
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Kuva 10. Eri olosuhteissa vetyvarattujen OFP-Ruparindytteiden TDS-spektrit.
Vedyn Kokonaisma&arad on mitattu LECO-menetelmalld (ppm).
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Kuva 11. Toimitustilaisen ja eri olosuhteissa vetyvarattujen OFP-Kuparindyt-
teiden jdnnitys-venymakayrat.
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TULOSTEN MERKITYS YDINJATEHUOLLON TUTKIMUKSEN
KANNALTA

Taméan tutkimusprojektin tutkimustuloksilla on suuri merkitys kuparisen ydinja-
tekapselin vauriomekanismien ja elinidn ymmaéartdmisen kannalta. Kuparikapselin
hitsausliitokset ovat merkittavia epdjatkuvuuskohtia (mikrorakenteellinen elasti-
nen ja plastinen epajatkuvuus, korkeat jadnnosjannitykset ja voimakas jannityskon-
sentraatio seka mahdollisten hitsausvirheiden vaikutus). Hitsausliitosten mikrora-
kenteita ei ole aiemmin karakterisoitu moderneilla orientaatiomikroskopian mene-
telmilla (FEGSEM/EBSD) eika nanoindentaation avulla mikrorakenteen paikallisten
elastisten ja plastisten epdjatkuvuuskohtien 16ytdmiseksi. Ndiden uusien menetel-
mien kaytto on valttdmatonts, jotta erilaiset mahdolliset deformaation paikallistu-
misen mekanismit ymmarretdan syvallisesti ja niiden merkitys kuparikapselin elin-
ian arvioimisessa voidaan tieteellisesti ottaa huomioon. Kuparikapselin mikrora-
kenteellisten epajatkuvuuskohtien ymmaéartdminen on myos erityisen tarkeda arvi-
oitaessa kuparikapselien virumisen- ja jannityskorroosionkestavyytta. Kuparin ylei-
sessi korroosiossa syntyvan vedyn on esitetty absorboituvan kupariin ja haurasta-
van kuparikapseleita ja mahdollisesti johtavan nopeaan ennenaikaiseen murtumi-
seen. On erittdin tarkeda tuntea vedyn absorptio, liukoisuus ja diffuusio kuparissa,
jotta vedyn vaikutukset voidaan tieteellisesti sulkea pois sekd haurausmekanismien
ettd virumismekanismien yhteydessa.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

. Elektronisuihku- (EB) ja kitkatappihitsaus (FSW)

. Pyyhkaisyelektronimikroskopia ja energiadispersiivinen rontgenspektrosko-
pia (SEM/EDS)

. Elektronitakaisinsirontadiffraktio (electron backscatter diffraction, EBSD)

. Optinen mikroskopia

. Mekaaninen aineenkoetus (vetokokeet, kovuusmittaukset, nanoindentaatio)

. Optinen venymamittaus

. Mekaaninen spektroskopia (sisidinen kitka)

. Sdhkokemiallinen vetyvaraus

. Vedyn terminen desorptio (thermal desorption spectroscopy, TDS)
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8.7 Kuparin Rorroosionopeuden mittaaminen
Raasufaasissa loppusijoituksen alkuvaiheessa

Jari Aromaa, Aalto-ylipisto

Hankkeessa tutkittiin kuparin korroosionopeutta kaasufaasissa ja liuosmuuttujien
vaikutusta korroosioon loppusijoituksen alkuvaiheessa. Alkuvaiheessa tapahtu-
van korroosion on oletettu olevan luonteeltaan vesiliuoksessa tapahtuvaa korroo-
siota. Tana aikana kuparin yleinen korroosio voi aiheuttaa 1-2 mm suuruisen ohe-
neman. Kirjallisuuden perusteella korroosionopeudet ovat luokkaa o,1 pm/vuosi
atmosfaarissi, 2-3 pm/vuosi bentoniitissa ja enimmilld4n 20 pm/vuosi upotusra-
situksessa. Bentoniittipuskurin turpoamisen jalkeen yleista korroosiota ei pitaisi
enaa tapahtua.

Ennen bentoniittipuskurin turpoamista kiinni kuparikapseliin niiden vélilld on
ohut kaasutila. Taméan tutkimuksen lahtokohta oli, ettd alkuvaiheessa korroosio voi
olla samanlaista kuin ilmastollinen korroosio. Haihtuminen ja tiivistyminen tuotta-
vat néytteen pinnalle nestefilmin, joka kdynnistda korroosion. Ilmastollisessa kor-
roosiossa reaktionopeudet saattavat olla suurempia kuin vesiliuoksessa, koska
aineensiirtoilmiot kondensoituneessa nestefilmissa ovat nopeampia kuin upotuk-
sessa liuokseen. Liuoksen haihtuminen ja tiivistyminen kaasufaasissa voivat myos
johtaa epapuhtauksien rikastumiseen kapselin yldosan pinnalle. Epdpuhtauksien
rikastumisella voi olla vaikutusta yleisen korroosion, pistekorroosion ja jannitys-
korroosion etenemiseen. Oletusten mukaan hapettoman ympéariston ei pitéisi aihe-
uttaa kuparin yleista korroosiota. Riittavan korkea pH passivoi kuparin pinnan. Sul-
fidi-ionit passivoivat kuparin hapettomissa olosuhteissa. Kloridi-ionit taas saattavat
aiheuttaa korroosion voimistumista. Pinnalle muodostuneet paikalliset vauriot voi-
vat toimia piste- tai jannityskorroosion alkukohtina. Korroosiotutkimukset tehtiin
suljetun reaktorin kaasufaasissa kayttamalla kvartsikidemikrovaakaa, joka kykenee
erottamaan nanogrammojen painonmuutoksen.

KESKEISET TULOKSET

Tutkimuksessa selvitettiin kuinka kvartsikidemikrovaaka soveltuu korroosiomit-
tauksiin kaasufaasissa. Mittauksissa padstiin painonmuutosten analyysissa tark-
kuuteen, joka vastaa korroosionopeutta o,1 pm/vuosi. Laitteen mittaustarkkuus ja
analyysimenetelm4 todettiin riittaviksi pienten korroosionopeuksien mittaamiseen.
Korroosioympériston hallintaan rakennettu reaktoriratkaisu oli toimiva.

Kokeissa tutkittiin atmosfasrin, sen hapettavuuden, liuoksen koostumuksen ja
kuparipinnan hapettumisen vaikutusta korroosionopeuteen. Pinnalle kasvaa atmos-
faarissa reaktiotuotekerros, jonka paksuus on suuruusluokkaa 50-700 nm. Aluksi
tapahtuu nopea logaritmisen nopeuslain mukainen painon nousu, jota seuraa line-
aarinen painon muutos ajan funktiona. Alkuvaiheen painon nousu tapahtuu muuta-
man kymmenen minuutin aikana. Tdmén jalkeen reaktiotuotekerros pysyy joissakin
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tapauksissa stabiilina, joissakin tapauksissa se alkaa liueta ja joissakin tapauksissa
hapettua edelleen.

Puhdas, juuri valmistettu kuparipinta hapettuu kuivassa kaasufaasissa nopeasti.
Painon nousu on 2-4 pg. Tdmén jélkeen ndyte saavuttaa vakiotilan. Puhtaalla, tisla-
tulla vedella tuotetussa kosteassa kaasufaasissa hapettumakerroksen muodostumi-
nen nakyy kuivaan ilmaan verrattuna selvasti suurempana painon nousuna, luok-
kaa 20-25 pg. Kostean kaasufaasin tuottavana perusliuoksena kaytettiin synteet-
tista Allard-pohjavetta. Kokeissa muutettiin Allard-veden kloridipitoisuutta, happa-
muutta sekd ammonium- ja sulfidi-ionien pitoisuutta.

Tislatun veden aikaansaaman kosteuden ja kondenssin kanssa kuparin korroo-
sionopeus ilmassa oli 1ampétilassa 40-60°C noin 10-20 pm/vuosi, mutta lampoti-
lassa 8o °C vain 4-8 pm/vuosi. Typella tehdyissd hapettomissa olosuhteissa kupari
ei aina liuennut vaan muodosti reaktiotuotteita, mika nékyi painon kasvuna. Hapet-
tomissa olosuhteissa painon muutos vaihteli korroosion aikaansaamasta ohene-
masta 1 pm/vuosi oksidikerroksen kasvuun 3-4 pm/vuosi. Happikuplitus veteen
tuotti niin hapettavat olosuhteet, ettd oksidikerroksen kasvu jatkuu voimakkaana,
yli 30 pm/vuosi.

Allard-veden sisaltamien suolojen vaikutus néakyy tislattua vettd suurempina kor-
roosionopeuksina kun atmosfairind on ilma. Ilma-atmosfairissd korroosionopeus
oli 10-70 pum/vuosi. Typpiatmosfaarissa veden koostumuksella ei ollut merkitysti ja
painon muutos vaihteli chenemasta 1 um/vuosi oksidikerroksen kasvuun 3-4 pm/
vuosi. Kun Allard-veden kloridipitoisuutta kasvatettiin, niin kaasufaasissa painon
pieneneminen hidastui ja muuttui painon nousuksi kloridipitoisuuden ollessa yli
1000 mg/l. Upotusrasituksessa kloridin vaikutus oli pdinvastainen ja kuparin kor-
roosionopeus kasvoi kloridipitoisuuden kasvaessa. Allard-vedessd, jonka kloridipi-
toisuus oli vililla 2-20 g/l ja 1ampétila 8o °C, korroosionopeus oli vililla 1-100 pm/
vuosi. Sulfidi- tai ammoniumionien lisddminen tai pH:n laskeminen eivat merkitta-
vésti vaikuttaneet painonmuutokseen.

Pinnan hapettumisella ja reaktiotuotekerrosten muodostumisella on vaikutus
korroosion etenemiseen. Puhtaalla kuparilla alussa tapahtuu logaritmisen nopeus-
lain mukainen painon nousu, jota seuraa lineaarinen painon muutos. Téta lineaa-
rista vaihetta on kaytetty korroosionopeuksien vertailussa. Hapettumakerroksesta
ennen korroosiokoetta on analysoitu kuparioksidia CuO. Ohuilla oksidikerroksilla
painonmuutoksen kayttdytyminen on samanlaista kuin puhtaalla kuparilla. Pak-
summilla hapettumiskerroksilla painonmuutos ajan funktiona ei aina noudata line-
aarista nopeuslakia. Kun oksidikerroksen paksuus ennen korroosiokoetta on luok-
kaa 30 nm, niin painonmuutos voi alkaa noudattaa parabolista nopeuslakia. Line-
aarista vaihetta ei naissa kokeissa ndhty. Hieman hapettuneelle pinnalle voidaan
kayttada samoja menetelmid korroosionopeuden arviointiin kuin puhtaalle kupa-
rille. Voimakkaammin hapettuneelle pinnalle on sovellettava ilmeisesti ilmastol-
lisessa korroosiossa ja korkealdmpotilakorroosiossa kaytettdvia hapettumisen
nopeuslakeja. Kaasufaasissa ndytteen pinnalle hapetettu oksidikerros ei vaikuttanut
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korroosionopeuteen verrattuna puhtaaseen kuparipintaan. Upotusrasituksessa
ohut, ilmeisesti vain osittain pinnan peittdva oksidikerros sai aikaan saman kor-
roosionopeuden kuin milla puhdas kuparipinta syopyi. Paksummat oksidikerrokset
eivat syopyneet upotusrasituksessa.

TULOSTEN MERKITYS

Loppusijoituksessa olosuhteet ovat aluksi hapettavat ja muuttuvat pelkistaviksi
hapen kuluessa pois suljetusta tilasta. Kosteassa atmosfaarissg, kun kaytetaan tislat-
tua vettd, naytteen paino ei muuttunut hapettomissa olosuhteissa, hapettavissa olo-
suhteissa paino laski ja hyvin hapettavissa olosuhteissa paino kasvoi. Kun ympéaris-
tona oli Allard-vesi, niin trendi oli sama. Tulokset vahvistavat osaltaan sita perusole-
tusta, ettd hapettomissa olosuhteissa kuparin korroosiota ei merkittavasti tapahdu.

Veden koostumus vaikuttaa korroosionopeuteen kun ympdaristéssid on happea.
Typpikuplitetussa hapettomassa ymparistossa painon muutos tislatun veden kanssa
oli -0,04...0,1 ng/cm?/s ja Allard-veden kanssa -0,1...0,03 ng/cm?/s eikd painonmuu-
toksilla ole eroa. Ilmakuplitetussa liuoksessa eli hapettavissa olosuhteissa painon
muutos tislatun veden kanssa oli -0,1...-0,6 ng/cm?/s ja Allard-veden kanssa -0,05-
2 ng/cm?/s. Hapettavissa, kosteissa olosuhteissa Allard-veden kanssa ohenema oli
enimmillddn kolminkertainen verrattuna tislattuun veteen. Kloridipitoisuuden kas-
vattaminen hidasti korroosiota kaasufaasissa mutta voimisti upotusrasituksessa.
Hieman happamat olosuhteet tai sulfidi- tai ammoniumionien lisdédminen eivét vai-
kuttaneet korroosioon kaasufaasissa. Happea sisdltdviassa atmosfdaarissa liuoksen
kondensoituessa kuparin pinnalle painon muutoksesta lasketut korroosionopeu-
det voivat olla kymmenid mikrometreja vuodessa. Hapettomassa tilassa korroosio-
nopeudet ovat korkeintaan muutama mikrometri vuodessa. Kapselin korroosioym-
périston ja erityisesti kloridien vaikutusta korroosionopeuteen olisi aiheellista tut-
kia lisaa.

Kapselin ulkopinta ehtii hapettua ennen sen sijoittamista loppusijoitustilaan.
Talla pinnan oksidikerroksella voi olla vaikutusta korroosionopeuksiin. Erityisesti
ohut oksidikerros, joka ei peitd tdysin pintaa, vaikuttaa nopeuttavan korroosiota
hapettavissa olosuhteissa. Oksidikerroksen ja muiden loppusijoituksen aikana muo-
dostuvien reaktiotuotekerrosten vaikutusta korroosion nopeuteen olisi aiheellista
tutkia lisaa.

Tarkasteltaessa maéritettyja korroosionopeuksia on muistettava, ettd ne ovat
lyhyiden, korkeintaan 1-3 vuorokauden mittaisten kokeiden tuloksia. Korroosio-
nopeudet ovat todennékoisesti suurempia kuin mita pitkaaikaisessa, vuosia kes-
tavassa korroosiossa saadaan. Lasketut korroosionopeudet ovat olleet suurimmil-
laan yli kymmenkertaisia verrattuna bentoniitissa mitattuihin korroosionopeuk-
siin ja samaa suuruusluokkaa kuin upotusrasituksessa mitatut korroosionopeu-
det. Taman tutkimuksen perusteella ei kuitenkaan voida sulkea pois mahdolli-
suutta, ettd yleisen korroosion nopeus voi olla hapettavissa olosuhteissa arvioi-
tua suurempi.
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TUTKIMUSMENETELMAT

Tutkimuksessa kaytettiin Stanford Research Systems SRS200 -kvartsikidemikrovaa-
kaa. Kvartsikidemikrovaa'an toiminta perustuu resonanssitaajuuden muuttumiseen,
kun naytekiteen paino muuttuu. Tutkimuksessa kaytetylle laitteistolle esitetdan
yleisesti massan mittaustarkkuudeksi suuruusluokka 10 ng/cm?. Puhtaalle kupa-
rille tehdyissa mittauksissa alussa tapahtuu nopea logaritmisen nopeuslain mukai-
nen painon nousu, jota seuraa lineaarinen painon muutos ajan funktiona. T4t4 line-
aarista vaihetta kéaytettiin korroosionopeuksien vertailussa. Mittaustuloksista las-
kettiin trendina lineaarinen painonmuutos ajan funktiona, jota hyodynnettiin edel-
leen korroosionopeuden laskemisessa. Lineaariset painonmuutokset voitiin todeta
tasolla 10 ng/cm?/s. Mittauksissa p#éstiin painonmuutosten analyysissi tarkkuu-
teen, joka vastaa korroosionopeutta 0,1 pm/vuosi.

Kokeet tehtiin laittamalla kuparilla pinnoitettu kvartsikidendyte reaktorissa
atmosfaériin, joka muodostui kun reaktorissa oleva koeliuos hoyrystyi. Naytteet
valmistettiin sdhkosaostamalla puhdasta kuparia kuparisulfaatti-rikkihappoliuok-
sesta kvartsikiteen pinnalle noin 5 pm paksuinen kerros. Puhdas kupari ei koostu-
mukseltaan vastaa kapselien fosforiseostettua kuparia, mutta télla ei oletettu ole-
van merkitysté tutkittavien yleisen korroosion ilmididen kannalta.

Kokeita varten tehty reaktori perustui lampdévaipalliseen suljettuun kaasutiivii-
seen lasiastiaan. Reaktoria kuumennetaan lampohauteen avulla. Reaktorin pohjalla
on vakiom#ara hoyrystyvia liuosta ja kvartsikidemikrovaa'an mittausanturi on reak-
torin yldosassa kaasufaasissa. Atmosfadrin hallinta jarjestettiin kuplittamalla ilmaa,
happea tai typped pohjalla olevaan liuokseen ja johtamalla kaasu vesilukon kautta
pois reaktorista. Reaktoriratkaisu oli toimiva olosuhteiden hallitsemiseen.

Kokeet perustuivat kvartsikidemikrovaa'alla mitattuun painonmuutokseen ajan
kuluessa. Tulokset tulkittiin kuvassa 12 esitetyn esimerkin perusteella. Kuvan 12
lineaarisen alueen kulmakerrointa, painon muutos ajan funktiona, kaytettiin kor-
roosionopeuksien laskemiseen.
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Kuva 12. Korroosiokokeiden tulkinnan periaate.

Nopeuslaki muuttuu

mitatut pistest
—— logaritminen kasvu, am = a+blog(t)
- - - - lineaarinen muutos, am = a-bt

60 80
t/ min
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8.8 Sulfidien aiheuttama Kuparin
jdnnityskorroosio

Timo Saario, VIT

TAUSTA

Kuparikapseli on ydinjatteiden loppusijoituskonseptissa keskeinen tekninen vapau-
tumiseste. Jannityskorroosio on vaurioitumismekanismi, joka potentiaalisesti voi
vaurioittaa kaikkia loppusijoituskanistereita suhteellisen lyhyessa ajassa.

Vuonna 2007 julkaistun japanilaisen tutkimuksen mukaan puhtaalla kuparilla
esiintyy jannityskorroosiota myos hapettomissa olosuhteissa sulfidi-ionien (S%)
lasnaollessa. Sulfideja kulkeutuu loppusijoitusolosuhteissa kuparikapselin pin-
nalle kolmen eri prosessin kautta: 1) pohjaveden mukana, 2) bentoniitti/kallio raja-
pinnalta sulfaatteja pelkistdvien bakteerien (SRB) toiminnan tuloksena kohon-
neena pitoisuutena ja 3) SRB toiminnan tuloksena bentoniitin siséltimé&n pyriitin
pelkistymistuotteena.

Pohjavedessa sulfidi-pitoisuudet ovat melko pienid, normaalisti 1-3 mg/l. Bak-
teeritoiminnan tuloksena bentoniitti/kallio-rajapinnassa syntyvai sulfidipitoisuu-
den maksimiarvoa ei tarkasti tunneta, mutta arvot voivat olla huomattavan kor-
keita, jolloin diffuusion ajava voima bentoniitin 14pi (konsentraatiogradientti) muo-
dostuu pohjavettda huomattavasti suuremmaksi. Bakteeritoiminnan tuloksena ben-
toniitissa syntyva sulfidipitoisuus tunnetaan bentoniitin tiheyden funktiona. Koetu-
losten mukaan sulfideja syntyy bakteeritoiminnan tuloksena jopa tdysin kompak-
toidussa bentoniitissa. Skenaarioissa, joissa bentoniitin tiheys paikallisesti pienen-
tyy (mm. piping, eroosio-korroosio) tulee mahdolliseksi sulfidin nopeutunut passy
kuparipinnan lahelle.

Hankkeen tavoitteena oli arvioida sulfidien aiheuttamaa kuparikapselien janni-
tyskorroosioriskid loppusijoitusolosuhteissa. Tekniset tavoitteet olivat:

1 Arvioida bakteeritoiminnan tuloksena syntyva sulfidipitoisuuden maksimiarvo
bentoniitti/kallio-rajapinnassa.

2 Kehittaa diffuusiomalli ja laskennallinen arvio kuparikapselin pintaan pdase-
van sulfidin konsentraatiosta kolmelle eri skenaariolle.

3  Kehittdd koejdrjestely jannityskorroosiokokeisiin sulfidipitoiselle vesiliuokselle.

4 Maadrittas kokeellisesti sulfidin minimimaéré, joka Olkiluodon tyyppisessa poh-
javedessa viela aiheuttaa jannityskorroosiota puhtaassa kuparissa (CuOFP).

PAATULOKSET

1) Osana t4ta projektia tehdyssa kirjallisuusselvityksessa osoitettiin, ettd bento-
niitti/kallio -rajapinnassa bakteeritoiminnan tuloksena syntyvén sulfidin maksimi-
konsentraatio neutraalissa pH:ssa voi olla 400-450 mg/l. Jos pH on korkeampi, voi
sulfidipitoisuus olla tatd huomattavasti korkeampi. Pohjavedessa sulfidipitoisuus on
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tyypillisesti 1-3 mg/1. Bakteeritoiminnan tuloksena bentoniitissa itsessdin syntyva
sulfidipitoisuus on erittdin matala.

2) Projektissa kehitettiin molekyylidiffuusioon ja advektioon perustuva diffuusio-
malli sulfidin kulkeutumiselle (bentoniitin tiheyden funktiona) kompaktoidussa ben-
toniitissa. Skenaarioissa, joissa bentoniitin tiheys on paikallisesti pienentynyt (esim.
"piping” tai eroosio-korroosio) ja advektio on mahdollista, on sulfidin kulkeutuminen
kuparikapselin pintaan helpompaa. Maksimiarvot sulfidivuolle havaittiin advektio-
tapauksissa, joissa sulfidin konsentraatio bentoniitti/kallio-rajapinnassa asetettiin
tasolle 450 mg/l. Ndissi tapauksissa maksimivuo saavutti arvon 200 coo mgm=-a™.
Kehitettya diffuusiomallia voidaan kéyttas arvioitaessa eri skenaarioissa kuparikap-
selin pintaan kohdistuvaa sulfidivuota.

3) Projektissa kehitettiin koejirjestely, jolla voidaan simuloida kuparikapselin lop-
pusijoitusolosuhteissa kohtaamia mekaanisia ja kemiallisia kuormituksia. Koejar-
jestelya kayttden tutkittiin huoneenlampétilaisen sulfidipitoisen Olkiluoto-tyyppi-
sen pohjaveden vaikutusta kuparikapselin rakenneaineeseen, CuOFP-materiaaliin.
Esivasytettyja ja kuormitettuja CT-koesauvoja altistettiin pohjavedelle, johon lis&t-
tiin 10, 100 tai 200 mg/1 sulfidia. Jannityskorroosion esiintymisté ei voitu aukotto-
masti todentaa. Sen sijaan murtopinnan pyyhkaisyelektronimikroskooppitutkimuk-
sissa (SEM/EDS) todettiin, etta rikki/sulfidi ja vihemmaéassd mé4rin myés muut poh-
javeden osaslajit olivat tunkeutuneet materiaaliin saron kérjen etupuolelle tunkeu-
tumisnopeuden ollessa yli 1 mm viikossa (Kuva 13). Leikattujen ja kiillotettujen koe-
palojen optinen metallografia osoitti, etta rikkii/sulfidia sisaltavid sulkeumia esiin-
tyi kaikissa suunnissa eiké ainoastaan saron tasossa, vaikkakin sulkeumien pinta-
alaosuus oli yleensa suurin sarétason lahella.

Tutkimustulos, jonka mukaan pohjaveden osaslajit voivat tunkeutua (diffuusion
avulla) kiinteddn CuOFP- materiaaliin huoneenldmpétilassa nopeudella yli 1 mm
viikossa on tdysin uusi. Taman ilmién mahdollisia vaikutuksia CuOFP-materiaalin
mekaanisiin ominaisuuksiin selvitetdan KYT2014-tutkimusohjelman osana toteu-
tettavassa erillisessa projektissa.
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Kuva 13. Murtopinta naytteests, jota on altistettu viiden viikon ajan sulfi-
dipitoisessa (200 mg/l) pohjavedessad huoneenldmpétilassa. Muuntunut alue
(sadron karjen etupuolella eli “esivasytys ilmassa” -alueen oikealla puolella
kuvassa), jossa nakyy mustia laikkuja (sulkeumia) ei altistuksen aikana ollut
Rosketuksissa veteen. Muuntunut alue on tullut ndRyviin vasta altistuksen
jdlkeen, Run sar®a on Kasvatettu ilmassa jalkivasytyksella.

« Jalkivasytysilmassa ____,

o T

e St

gEscn L AR R NN R AR
Mekaaninen ‘ Esivasytys ‘ Muuntunut
lovi ilmassa alue
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8.9 Kuparin Korroosio hapettomassa vedessa

Antero Pehkonen, Aalto-yliopisto

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Sekd Suomessa ettd Ruotsissa tullaan ydinvoimalaitosten radioaktiivinen jate lop-
pusijoittamaan kuparikapseleihin. Kuparin on uskottu olevan kemiallisesti riitta-
van kestdva materiaali niin, ettd se kestéisi 100 ooo vuoden loppusijoituksen, jossa
ajassa varastoidun jatteen sateily on samaa luokkaa kuin taustasateily. Tiedetdén,
ettd kupari ei ole téysin syopyméaton loppusijoituksessa, vaan ettd se syopyy hie-
man loppusijoituksen alkuvaiheessa, noin 2000 ensimmaisen vuoden aikana, jonka
jalkeen kuparin pinta mita ilmeisimmin passivoituu ja korroosionopeus laskee erit-
tdin alhaiselle tasolle.

Hultquist ja Szakéalos /1-4/ ovat kuitenkin esittaneet, etta kupari syopyisi, toisin
kuin tdhén asti on uskottu, myos hapettomassa vedesséa esim. reaktion Cu + yH,O -
H,CuOy + (2y-x)Hags mukaisesti. Uusia yhdisteitd on perusteltu korroosiotuotteiden
SIMS-analyysin H/O-suhteella.

Téassa projektissa pyritdan puolueettomasti joko vahvistamaan tai kumoamaan
tulokset, joiden perusteella kupari voisi syopyad hapettomassa vedessa vetya kehit-
tden. Eraat muutkin tutkimusryhmat ovat tutkineet kuparin korroosiota hapetto-
missa olosuhteissa. Hultquist et al. mukaisia tuloksia ei kukaan ole kuitenkaan
saanut.

Vuonna 2010 projektin tulokset on tarkemmin kuvattu hankkeessa tehdyssa
diplomityodsséd Corrosion of copper in oxygen free conditions /5/. Ty6ssa on koottu
aiheesta loydetty kirjallisuus ja tehty termodynaamisia tarkasteluja kuparin kayt-
taytymisestd hapettomissa vesissd. Termodynaamisessa tarkastelussa on havaittu,
ettd kuparin reaktio vedyn kanssa on mahdollista tislatussa vedessa vain sellaisissa
dariolosuhteissa, joita ei loppusijoitusolosuhteissa pitdisi esiintya. Téllaiset dariolo-
suhteet tarkoittavat esim. lampétilaa yli noin 150 °C.

Hultquistin ja Szakalosin esittamat tulokset ovat ristiriidassa ilmeisen hyvin tun-
netun kuparin korroosiotietouden kanssa. Joko heiddn esittdménsa tulokset ovat
vadrid tai kuparin korroosioreaktioiden termodynamiikasta puuttuu tietoa. Projek-
tin termodynaamiset tarkastelut osoittavat, ettd kupari voi korkeassa lampotilassa
syopya vain, jos liuenneen kuparin pitoisuus pohjavedessé on erittdin alhainen;
kun pitoisuus esim. lampétilassa 150 °C nousee yli pitoisuuden luokkaa 10% mg/l,
kuparin liukeneminen loppuu. On siis huomattavaa, etta vaikka termodynaami-
sesti korroosioreaktio olisikin mahdollista, vasta kinetiikka ma&rda reaktio- ja
korroosionopeuden.

Vety voi hapettomassa vedessd syntya laboratoriokokeissa, joissa mm. reaktori-
materiaalina on kaytetty ruostumatonta terdsté, myos muilla tavoilla.

1 Ruostumattoman terdksen rauta ja kromi reagoivat veden kanssa tuottaen hie-
man vetya.
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2  Veden osittaisen hajaantumisen my6ta syntyneet H*-ionit yhdistyvét lisdten
vedyn kehittymistd, kuparin pinnan toimiessa katalysaattorina.

3  Kuparissa on valmistus- ja muokkausprosessien jaljilta vety4d, joka vapautuu
hiljalleen.

Projektissa on rakennettu kaksi koelaitteistoa. Koelaitteistot on rakennettu ruostu-

mattomasta terdksestd AISI 316L. Koelaitteiston suunnittelussa on pyritty mahdolli-

simman ldhelle Hultquistin koelaitteistoa. Tdhdn padsya on vaikeuttanut puutteelli-

set tiedot Hultquistin laitteistosta.

TULOSTEN MERKITYS YDINJATEHUOLLON TUTKIMUKSEN
KANNALTA

Tutkimuksessa tehtyjen termodynaamisten tarkastelujen perusteella Hultquistin
esittdmd kuparin korroosiotuote (HxCuOy) voi esiintya vain sellaisissa olosuhteissa,
joita ei loppusijoituksessa tdmé&n hetken tiedon perusteella esiinny.

Vaikka esitetty kuparin korroosioreaktio tapahtuisikin ydinjatteen loppusijoituk-
sessa, pysahtyy reaktio termodynamiikan perusteella suhteellisen nopeasti pinnalle
muodostuneiden korroosiotuotteiden passivoidessa pinnan. Ndin kuparin syopymi-
nen hapettomissa loppusijoitusolosuhteissa ei mitéd ilmeisimmin aiheuta sellaisia
korroosiovaurioita, jotka aiheuttaisivat vakavaa siteilyd ympéaristoon.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

Tutkimuksessa on rakennettu kaksi identtistd koelaitteistoa, joista toinen on ldhe-
tetty maaliskuun 2011 alussa Studsvik Nuclear AB:lle. Kuvassa 14 on periaatekuva
laitteistosta ja kuvassa 15 Hultquistin laite seka kuvassa 16 téssé projektissa raken-
nettu laite. Laitteiston kaikki ne osat, jotka ovat kosketuksessa laitteen sisdpinnoil-
taan kaasujen tai vesihoyryn kanssa, on ruostumatonta terasta AISI 316. Kennoon
asetetaan kokeissa lasiastia, johon lisdtaan vesi seka kupari. Reaktiotuotteen mah-
dollisesti syntyva vety kulkeutuu Pd-kalvon 1api kennon yldosaan, jossa on tyhjid
(luokkaa 10 bar). Pd-kalvon l4pi ei kulkeudu muut kaasut eiki vesi. Yldosassa vedyn
aiheuttama paineen muutos mitataan herkalld paineanturilla.

Kun kokeita tehdddn korkeammassa lampdétilassa, kennoa lammitetdan sahko-
vastuksella. Jotta veden kondensoituminen Pd-kalvon alapinnalle voidaan estdé,
lammitetdan myos laippaa, jossa Pd-kalvo on.

Tutkimuksessa tehdddn kokeita seké tislatussa puhtaassa vedessd ettd simu-
loidussa pohjavedessa lampétiloissa 20 °C ja 6o °C.
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Kuva 14. Kaaviokuva Koelaitteistosta.
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Kuva 16. Koelait

Viitteet

1
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8.10 Bentomap: Bentoniitti ja tunnelin
tayteainetutkimuksen osaamistason Kartoitus

Elisa Rautioaho, B+Tech Oy
Leena Korkiala-Tanttu, Aalto-yliopisto

Ydinjatteen loppusijoituksessa kaytettdvan bentoniitin ja muiden téyteainemateri-
aalien osaaminen Suomessa on toistaiseksi ollut pirstaleista. Bentoniittitutkimus
on perustunut padasiassa Posivan ja SKB:n yhteistyoprojekteihin. Suomalaiset asi-
antuntijat ovat myds osallistuneet joihinkin kansainvélisiin yhteistydprojekteihin.
Tutkimukset ovat kuitenkin olleet luonteeltaan yksittaistutkimuksia, eivatka ne
ole muodostaneet kokonaisvaltaista aiheen osaamista tai aiheen riittdvaa hallin-
taa. Bentomap-kartoitus luotiin vastaamaan kokonaisvaltaisen osaamisen tarpee-
seen. Kartoitukseen sisiltyi state-of-the-art- eli yhteenvetoraportin (Rautioaho et al.
2009) ja bentoniittiaiheisen tietokannan laatiminen. Raporttia ja sen tietokantaa voi-
vat kéyttdd sekd viranomaiset ettd asiantuntijat. Liséksi sitd voidaan kayttda kou-
luttamisessa. Kartoituksen toinen merkittéva tehtdva oli osoittaa bentoniittiosaami-
sen puutteet ja luotettavuus. Bentomap-kartoituksessa esitetyn kaltaista kokonais-
valtaista osaamista tarvitaan loppusijoituslaitoksen rakennuslupahakemuksen val-
mistelussa ja sen arvioinnissa. Kaiken kaikkiaan kartoituksen tuloksia voidaan tule-
vaisuudessa kayttdda myos bentoniittitutkimuksen suuntaamiseen.

Bentomap-kartoituksen rahoituksesta vastasi KYT-ohjelma. Kartoitus aloitettiin
kevaalla 2007 ja saatiin padtokseen huhtikuussa 200g9. Ensimmaéisena vuonna koot-
tiin ja luokiteltiin suuri osa materiaalista (tutkimusraportit, artikkelit ja julkaisut).
Vuosien 2008 ja 200g aikana tietokantaan tehtiin lisdyksia, tietokantaa arvioitiin ja
laadittiin yhteenvetoraportti. VIT johti ja koordinoi kartoitusta. VIT:n asiantunti-
joiden lisdksi tietokantaa arvioivat Paula Keto Saanio & Riekkola Oy:sta sekd Antti
Lempinen Marintelilta. Kartoituksen koordinaattorina VTT:114 toimi Leena Korkiala-
Tanttu, ja muut projektiin osallistuneet tutkijat VTT:114 olivat Elisa Rautioaho, Erkko
Pyy ja Rainer Laaksonen.

Kartoitus kattoi erityisesti bentoniittimateriaalien termo-hydro-mekaanisen osaa-
misen, mutta myos muihin tayttomateriaaleihin ja kytkettyihin prosesseihin liitty-
vaa tutkimusta liitettiin mukaan. Tietokanta on laadittu niin, ettd sen ytimen muo-
dostaa SKB:n ja Posivan tekema bentoniitti- ja tdyteainetutkimus. Laaja avainsana-
haku suoritettiin VIT:n elektronisissa tietokannoissa, kuten Compendex-, Insepc-,
NTIS-, Elsevierin Scopus- ja Science Direct -tietokannoissa. Naiden ohella kaytet-
tiin my®os Scirus- ja Google Scholar -tietokantoja. Lisdksi ldhteina toimivat EU-pro-
jektit, kuten Febex-projekti ja Marie Curie -ohjelma, tiedejulkaisujen artikkelit seka
konferenssipaperit. Tietokantahaut rajattiin aluksi viimeiseen kymmeneen vuoteen
(vuodesta 1997 vuoteen 2008). Ensimmaisen vuoden arvioinnin jalkeen ehdotettiin
kuitenkin, etta kartoitus laajennettaisiin kattamaan myos osan vanhemmasta tut-
kimuksesta, joten tutkimuksia lisattiin sen mukaisesti. Tietokantaa on paivitetty
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jatkuvasti vuosina 2007-200g, ja se kattaa nyt raportteja aina vuodesta 1982 vuoteen
2009 saakka. Tietokanta luotiin Microsoft Excel ja Access -ohjelmilla. Yhteenveto-
raportti laadittiin tietokantaan siséltyvien julkaisujen arvioinnin pohjalta. Raportti
keskittyi kokeellisissa tutkimuksissa kasiteltyihin puskuri- ja tdyteainemateriaalien
termo-hydro-mekaanisiin ominaisuuksiin.
Kaksivuotisen Bentomap-kartoituksen tavoitteena oli tiivistettyna:
. kartoittaa ja luokitella puskuri- ja tdyteaineelle tehdyt tutkimukset,
. arvioida tdmé&n perusteella niiden kayttokelpoisuutta Suomen olosuhteissa,
. laatia tietokantapohjainen julkaisurekisteri, johon siséltyy myos tehtyjen tut-
kimusten arviointi,
. laatia erillinen yhteenvetoraportti, johon kerataan tulokset tutkimusten katta-
vuudesta, kdyttokelpoisuudesta, mahdollisista puutteista ja rajoituksista seka
. luoda laajempi ndkemys seké kansallisesta ettd ulkomaisesta bentoniittipus-
kurin ja tunnelin tayteaineiden tutkimuksen tilasta.
Bentomap-tietokanta sisdltda yli 200 julkaisua, jotka kisittelevat bentoniittia ja tay-
teaineita seka niiden termisié (T), hydraulisia (H), mekaanisia (M), kemiallisia (C),
kaasupitoisuudesta johtuvia (G) ja joissain harvoissa tapauksissa myos biologisia (B)
ominaisuuksia tarkastelevia tutkimuksia. Kartoitus on kattanut seké pienen mitta-
kaavan laboratoriokokeita ettd tdyden mittakaavan kokeita aidoissa syvan loppusi-
joitustilan olosuhteissa seka ndiden kokeiden ja muiden mahdollisten skenaarioiden
mallinnusta. Tutkimusartikkeleista tietokantaan keréttyyn tietoon sisaltyy materi-
aalien karakterisointia, menetelmékuvausta seké selvitystd artikkelien kayttokel-
poisuudesta tai rajoituksista. Mallinnusanalyysi kuvailee ldhdetietoja ja reunaeh-
toja yhdessa tulosten luotettavuuden kanssa. Lukuisista tutkimuksista keratty tau-
lukko koostuu seuraavista kategorioista: tutkimusaihe, kirjoittajat, julkaisuvuosi,
julkaisijan ja julkaisun tiedot, avainsanat, tutkitut materiaalit, jaottelu laboratorio-
tai mallinnustutkimuksiin, tutkimuksen skaala, menetelmét ja mallit, tutkitut omi-
naisuudet, pitkdn aikavalin ominaisuudet, rajoitukset, edustavuus, tulokset ja joh-
topaatokset, jatkotutkimuksen tarpeet, karakterisointi, luotettavuus, tulosten arvi-
ointi, kayttokelpoisuus ja kommentit. Kaikkia kategorioita ei kuitenkaan ole kay-
tetty kaikille tutkimuksille johtuen tiedonsaantiin, arviointiin ja resursseihin liitty-
vista rajoitteista.

Yhteenvetoraportti keskittyy puskuri- ja tdyteainemateriaaleille, erityisesti bento-
niitille, suoritettuun kokeelliseen termo-hydro-mekaaniseen tutkimukseen ja osaa-
miseen ja jattda Bentomap-tietokantaan kootun mallinnustyon suurimmaksi osaksi
tarkastelun ulkopuolelle. Raportissa on lueteltu lukuisia tutkimuksia ja niiden tulok-
sia tiivistetyssd muodossa kattaen useiden bentoniitti- ja savimateriaalien, mukaan
lukien Friedland-saven ja FEBEX-, Asha- ja erityisesti MX-8o-bentoniitin, tarkeim-
méat THM-ominaisuudet. Tarkastellut termiset ominaisuudet ovat lammédnjohtavuus,
ominaislampokapasiteetti ja l1ampolaajenemiskerroin. Hydraulisiin ominaisuuksiin
liittyvat tulokset kasittelevat puolestaan hydraulista johtavuutta seka vedenpidéatys-
kéayrad, ja tutkittuihin mekaanisiin ominaisuuksiin siséltyvéat lujuus, muodonmuutos,

56



reologiset ja paisuntaominaisuudet. Raportissa kokeellisia tuloksia seuraavat seka
yksittaisiin tutkimuksiin ettd Bentomap-tietokantaan laajemmin pohjautuvat johto-
paatokset. Raportissa on esitetty myos arviointia, kattavuutta, rajoituksia ja mahdol-
lisia puutteita osaamisessa seka vilitetty laajempi kuva bentoniitin ja téyteaineiden
tutkimuksen kansallisesta ja kansainvélisestd osaamistasosta.

Jotain yleisid johtopdatoksid voidaan vetdda Bentomap-tietokannan ja yhteenve-
toraportin kartoittamasta osaamisesta. Puskuri- ja tdyteainemateriaaleista mm.
MX-8o- ja FEBEX-bentoniittia sekd Friedland-savea on tutkittu erityisen kattavasti
viime vuosina. Artikkeleissa ja raporteissa on tarkasteltu kokeellisesti mekaanisia
ja hydraulisia parametreja yleisesti ottaen laajemmin ja perinpohjaisemmin kuin ter-
misid parametreja. Siitd huolimatta tietoa lampotilan ja vesipitoisuuden vaikutuk-
sista useisiin bentoniittien ominaisuuksiin on melko hyvin saatavilla. Ydinjdtteen
loppusijoitustiloissa saattaa materiaalivalinnan kannalta olla huomionarvoista, etta
samoja soveltuvia mineralogisia perusominaisuuksia ja siten samankaltaisia sulke-
misominaisuuksia saattaa esiintyd hyvin erilaista geologista alkupera4 olevilla ben-
toniittimateriaaleilla. Suolapitoisuuden vaikutusta joihinkin tarkeisiin puskuri- ja
tdyteainemateriaalien ominaisuuksiin on kuvattu ldhinna pienemmille konsentraa-
tioille kuin 3,5 % ja yhdentyyppiselle suolalle (natrium- ja kalsiumkloridien sekoitus).

Yhteenvetoraportissa on kuvattu myds joitain aiheita, joita ei ole joko tutkittu
kovin laajasti tai joiden katsotaan tarvitsevan enemmaén tutkimusta Bentomap-tie-
tokannan mukaisen nykytietimyksen mukaan. Néaihin aiheisiin lukeutuvat bento-
niitin pitkdaikaisominaisuudet, ajan vaikutus sulkeutumiseen ja turvallisuustoimin-
toihin, saturaation eteneminen puskurissa ja tunnelin tiyteaineessa, kanavoitumi-
nen ja eroosio ja korkeampien suolapitoisuuksien vaikutus seka vaikutukset, jotka
aiheutuvat koeskaalasta ja pienen mittakaavan kokeiden skaalaamisesta tdyteen
mittakaavaan.

Viitteet
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8.11 Lahialueen termo-hydro-kemiallinen
mallinnus (LAHITHC)
Bentoniittipuskurin kemiallinen
jddkausieroosio (GLASE)

Markus Olin, VIT

JOHDRANTO

Tiivistelmé&ssé esitetddn kahden hankkeen yhteenveto. Vuosina 2007-2008 kéyn-
nissi oli Lihialueen termo-hydro-kemiallinen mallinnus (LAHITHC) ja vuonna 2008
Bentoniittipuskurin jaddkausieroosion mallinnus (GLASE).

Ydinjatteen loppusijoitustilan 1dhialueen kehityskulun méaraytymisessa on ilmi-
oiden valisilla kytkennoilld keskeinen sija. Tama korostuu loppusijoitustilan sulke-
misen jalkeisend suhteellisen lyhytkestoisena ajanjaksona, jolloin lampétilan, poh-
javeden virtauksen ja kemian gradientit sekd materiaalien mekaaniset vaikutuk-
set ovat suurimmillaan. Tutkimus on kohdistunut termo-hydro-mekaanisten (THM)
ilmididen ymmartdmiseen puristetun bentoniitin saturoitumisvaiheen kestoon liit-
tyvan epavarmuuden vuoksi. Toisaalta ldmpétilan, pohjaveden liikkeiden ja kemian
kytkeville termo-hydro-kemialliselle (THC) mallinnukselle Suomessa oli ominaista
sen tietotason seké kehitystyon vaatimattomuus. Suomalaiset ydinjatehuollon toi-
mijat olivatkin tunnistaneet reaktiivisessa kulkeutumismallinnuksessa tarkean
kehitystarpeen.

Bentoniittipuskurin saturoitumiseen liittyvien epavarmuuksien liséksi sen toi-
mintakyvyn sdilyminen on osoitettava myos odotettavissa olevista geokemiallisista
muutoksista huolimatta. Termisen vaiheen aikana mahdollinen bentoniitin minera-
loginen muuntuminen kiihtyy kohonneen lampotilan vaikutuksesta. Bentoniitin pit-
k&aikaistoimintakyvyn kannalta olisi siten ensiarvoisen tarkeda tunnistaa mekanis-
mit, jotka voivat johtaa sen heikentymiseen.

Eras huoli liittyy liukoisen silikan kerdantymiseen bentoniittiin, miké voi saos-
tuessaan aiheuttaa materiaalin sementoitumista. Tallin bentoniitti haurastuu ja
menettda sille ominaiset plastiset ja paisumisominaisuutensa. Sementin rapautu-
mistuotteet voivat aiheuttaa ongelmia myds bentoniitin pitkdaikaispysyvyyden kan-
nalta liuottaen sen toimintakyvyn kannalta olennaista montmorilloniittimineraalia,
josta bentoniitin edulliset padstoesteominaisuudet ovat padosin peréiisin.

Myos loppusijoitustilaa ympéaroivan kallioperdan pohjaveden koostumuksen vaiku-
tus bentoniitin mineralogiseen muuntumiseen tulisi tuntea nykyistd tarkemmin. Esi-
merkking tastd on kuparikapselin korroosiokestévyyden kannalta tarkeiden ainei-
den, kuten sulfaatin, joka mikrobitoiminnan vaikutuksesta voi muuttua kuparia syo-
vyttdvddn muotoon, saostuminen bentoniitin kuumaan paghan.

LAHITHC-hankkeen tavoitteena oli luoda aiempaa selkeampi késitys puskuri-
bentoniitin kemiallisesta muuttumisesta (esim. mineraloginen muuntuminen,
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huokosveden kemia) ja toimintakyvysta loppusijoitustilan sulkemisen jélkeisessa
termisessa vaiheessa vaihtelevissa pohjavesiolosuhteissa. Pyrkimyksena oli kehit-
taa laskentamalli, joka saumattomasti yhdistad kemialliset olosuhdemuutokset lop-
pusijoituskapselin lammontuottoon ja bentoniitin saturoitumiseen. Malliparametrit
pyrittiin tarkistamaan ja asettamaan kayttden hyvéksi aiheesta julkaistuja tutkimuk-
sia. Vuosien 2006 ja 2007 aikana luotuja valmiuksia hyvaksikayttden oli pitemmalla
tdhtaimelld tavoitteena luoda mahdollisimman todenmukainen koko loppusijoitus-
tilan ladhialueen termiset, hydrauliset ja kemialliset ilmiot integroiva mallikuvaus.

GLASE-hankkeen tavoitteena oli luoda aiempaa selkedmpi kéasitys puskuribento-
niitin kemiallisesta muuttumisesta ja siitd seuraavasta eroosiosta jadkauden aikai-
sissa vaihtelevissa pohjavesiolosuhteissa; erityisesti laimean pohjaveden taipumuk-
sesta muuntaa bentoniittia kolloidaaliseksi. Pyrkimyksena oli kehittaa laskenta-
malli, joka mahdollisimman saumattomasti yhdistaa fysikaalis-kemialliset olosuhde-
muutokset bentoniitin muuttuessa. Malliparametrit pyrittiin tarkistamaan ja asetta-
maan kayttden hyvaksi aiheesta julkaistuja tutkimuksia.

MENETELMAT

Mallinnustyokaluna kaytettiin THC-ilmiot yhdistavaa kaupallista PetraSim-ohjelmis-
toa, jossa graafinen kayttoliittymé ohjaa TOUGH2- ja TOUGHREACT-laskentamoduu-
leja.

Ensi vaiheessa bentoniitin saturoitumiseen ja kemialliseen kayttdytymiseen liit-
tyvat malliparametrit pyrittiin asettamaan kayttaen hyvéksi julkaistuja tutkimuksia,
joissa alkutilassaan osittain saturoituneen bentoniittipuskurin yli on asetettu vakio-
lampétilaero. Bentoniitin kylmaé paata on kyllastanyt tunnetun kemiallisen koostu-
muksen omaava vesiliuos. Tyypillistd asiaankuuluville kokeellisille systeemeille on
niiden suhteellisen lyhyt ajallinen kesto. Mallin kehityksen tdssa vaiheessa pyrittiin
olemaan aktiivisesti yhteydessd THC(M)-mallinkehitysté harjoittavien kansallisten
ja kansainvalisten tahojen kanssa.

Seuraavaksi asetettuja malliparametreja kéyttden pyrittiin loppusijoitustilan ben-
toniittipuskurin THC-kayttaytyminen mallintamaan koko termisen vaiheen keston
yli. Télloin bentoniitin kuuman paédn lampétilareunaehtona mallissa kaytetaédn lop-
pusijoituskapselin todellista, ajallisesti alenevaa lampétilaa. Mallilaskujen tulok-
sena saadaan bentoniitin lampdétilan, saturoitumisasteen ja kemiallisten ominai-
suuksien (esim. mineralogia, liukoiset aineet) ajallinen ja paikallinen jakauma.

TULOKSET

GLASE-hankkeessa tehtiin kattava englanninkielinen kirjallisuustutkimus glasiaa-

lieroosiosta (T)HC-mallinnuksen nakokulmasta (Liukkonen 2008). Kirjallisuusselvi-

tyksen pohjalta on aloitettu jadkausieroosion mallinnus, jonka tulokset julkaistiin

TOUGH-kokouksessa San Franciscossa suullisessa esityksessé syksylla 200g.
LAHITHC -hankkeessa aloitettiin mallien (EQ3/6, PetraSim ja COMSOL Multiphy-

sics) kayton opiskelulla. Aku Itila kévi PetraSimin (ja TOUGH ja TOUGHREACT)
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kayttajakurssin lokakuussa USA:ssa. Projektissa valmisteltiin my6s kaytetyn ydin-
polttoaineen loppusijoituksen toimintakykyanalyysia tukevaa mallinnusta. Téassa
tarkoituksessa perehdyttiin COMSOL Multiphysics koodin kaytettavyyteen ja
aiheesta laadittiin VTT:1l4 yhteispaperi COMSOL konferenssiin 4.-6.10.2008. Yhteis-
paperin ansiosta VTT:114 jarjestettiin COMSOL-kurssi ydinjdtehuollon aihepiirista
4.-5.2.2009.

Projektissa kdynnistyi Aku Itdlan diplomitydn tekeminen bentoniitin THC-mallin-
nuksesta. Diplomity6 oli mallinnuspainotteinen, joten mallinnettavaksi aineistoksi
tarvittiin konkreettinen koeaineisto. Hankkeessa neuvoteltiin Ruotsissa Aspn kal-
liolaboratoriossa menossa olevan LOT-kokeen (Long Term Test of Buffer Material)
mittausaineiston kéayttdmisesta diplomitydssa. Suomessa LOT-tyohon on osallistuttu
perinteisesti Posivan rahoituksella, Ruotsissa tyosté vastaavat SKB ja Clay Techno-
logy. Kaikki osapuolet suhtautuivat asiaan myonteisesti ja lupa aineiston kayttdmi-
seen saatiin.

JOHTOPAATOKSET JA TULOSTEN HYODYNNETTAVYYS

Reaktiivisella kulkeutumismallinnuksella voidaan nykyistd yhtendisemmin arvioida
vaihtelevista termo-hydro-(geo)kemiallisista olosuhteista aiheutuvia loppusijoitusti-
lan 1&hialueen ilmigita sekd niiden vaikutuksia bentoniittipuskurin toimintakykyyn
ja viime kadessa koko loppusijoituksen pitkdaikaisturvallisuuteen. Olosuhdemuu-
tokset voidaan ulottaa kattamaan jddkausivaihteluista aiheutuvan kallioperassé vir-
taavan ionikéyhédn ja mahdollisesti happipitoisen jaatikén sulamisveden vaikutus
normaalisti hapettomaan loppusijoitustilaan.

Tyo0 loi uutta osaamista ja kasvatti nuorta tutkijasukupolvea Suomen ydinjate-
huollon tarpeisiin. Seka viranomaisia ettd luvanhakijoita hyddyttavassa tydssa luo-
dut valmiudet palvelevat laajemmin jatkohankkeissa suoritettavaa pitkajanteista
tutkimusta, jossa pyritdan luomaan koko loppusijoitustilan ldhialueen kytketyt THC-
ilmiot mahdollisimman todenmukaisesti integroiva mallikuvaus.

Projektin tulokset olivat valittoméasti hyddynnettévissd osana loppusijoitusti-
lan toimintakykyanalyysid. Projektissa saavutettavat valmiudet luovat edellytyk-
sid kokeellisen ja mallinnustydn saumattomampaan yhdistdmiseen ja ovat sellaise-
naan kaytettdvissd aiempaa haastavampien THC-ongelmien ratkaisemiseen. Valmi-
udet palvelevat laajemmin KYT:n jatkohankkeisiin kaavailtua todenmukaiseen lop-
pusijoitustilan lahialueen integroituun termo-hydro-kemialliseen mallikuvaukseen
tdhtaavaa tutkimusta.

Viitteet

Liukkonen M. 2008. Literature study of the glacial erosion of the bentonite buffer - Theoretical backg-
round for modelling. 33 p., VTT-R-11267-08.

60



8.12 Bentoniittipuskurin Rytketty
kayttaytyminen (PUSKURI)

Markus Olin, VIT

JOHDRANTO
Kiinnostus bentoniittipuskurin mallinnukseen on ollut kasvussa viime vuosina Suo-
messa. Alalle on tullut useita uusia nuoria tutkijoita, jotka ovat lahes poikkeuksetta
olleet joko juuri maisteritason tutkinnon suorittaneita tai sitten ovat tehneet opin-
néytetyonsa erilaisissa bentoniittihankkeissa. Useimmilla heistd on nyt kdynnissa
jatko-opinnot.

KYT2010-ohjelmassa oli kdynnissd joukko bentoniittiaiheisia hankkeita, joista
laajin on ollut VTT:n, Jyvaskyldn yliopiston ja Numerola Oy:n yhteishanke Bentoniit-
tipuskurin kytketty kayttaytyminen (PUSKURI), jota edelsivat mm. hankkeet: Reak-
tiivinen kulkeutumismallinnus loppusijoitusolosuhteissa (REKU, VTT, 2006); Lihi-
alueen termo-hydro-kemiallinen mallinnus (LAHITHC, VTT, 2007-2008), Bentoniit-
tipuskurin kemiallinen jasikausieroosio (GLASE, VTT, 2008) ja Bentoniittipuskurin
toimintakyvyn mallinnus ja simulointi (Jyvaskylan yliopisto, 2007-2008).

PUSKURIIN osallistui lisdksi GTK ja Aalto-yliopisto. PUSKURI-hankkeen koordi-
naattorina toimi Kari Rasilainen (VTT) ja tieteellisestid koordinoinnista vastasi Mar-
kus Olin (VTT). Jyvaskyldn yliopiston osuudesta vastuussa oli Markku Kataja, Nume-
rola Oy:n osuudesta vastasi Antti Niemists, GTK:n osuudesta Lasse Ahonen ja Aalto-
yliopiston osuudesta Rolf Stenberg.

PUSKURI-hankkeessa oli puhtaasti tieteellis-teknisten tavoitteiden lisdksi
tavoitteena laatia tutkimussuunnitelma bentoniitin tutkimisesta lahivuosina. Sen
laatimiseen osallistuivat PUSKURI-hankkeen osapuolten lisdaksi Emmi Myllykyla
ja Merja Tanhua-Tyrkké (montmorilloniitin liukeneminen), Pirkko Holtta (kol-
loidit) ja Merja Itdvaara (mikrobit). Laadittu suunnitelma raportoidaan erikseen
englanninkielisen4.

MENETELMAT
PUSKURI-hankkeessa tehtiin seka kokeellista tyota ettd mallinnusta. Kokeellisessa
tutkimuksessa Jyvaskyldn yliopistossa pyrittiin maarittdmé&aan bentoniitin mekaani-
sia ominaisuuksia ja erityisesti soveltamaan tomografisia menetelmia.
Mallinnuksessa tehtiin seké teorian kehittdmisty6té ettd numeerista mallinnusta
erilaisilla tyokaluilla. Teoreettista mallia laadittiin Petri Jussilan THM-mallin poh-
jalta isoille muodonmuutoksille ja kastumisen, diffuusion sek kationinvaihdon kyt-
kemiseksi mukaan. Lisdksi kehitettiin teoriaa veden kulkeutumiselle bentoniitissa
sen kastuessa. Numeerista mallinnusta tehtiin usealla eri tyokalulla kuten TOUGH-
REACTilla, Numertimella ja COMSOL Multiphysics -ohjelmistolla. Numeerista mal-
linnusta tehtiin myos kokeellisen tomografiadatan tulkintaan. Numertimeen imple-
mentoitiin Jussilan malli laajennuksineen ja COMSOLiin Jussilan malli sellaisenaan.
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Pilot- ja tdyden mittakaavan THC-mallinnusta tehtiin TOUGHREACTilla ja COMSO-
Lilla. Lisaksi tehtiin numeriikan kehitysty6ta erityisesti Aalto-yliopistossa.

TULOKSET

Tuloksia PUSKURI-hankkeessa saavutettiin runsaasti ja tdhan tiivistelm&in on
keratty vain esimerkkeja eri osa-alueista. Tarkemmin tuloksista kerrotaan PUSKURI-
hankkeen loppuraportissa (Olin et al. 2011).

THC-mallinnuksessa Aku Itdla teki diplomityon ja sen pohjalta joukon seminaa-
riesiintymisia ja tieteellisid julkaisuja. Itdlan tyossa onnistuttiin mallintamaan LOT-
kokeen tuloksia menestyksella. Lisdksi tydn tuloksena saatiin selked tilanneanalyysi
kehittdmisehdotuksineen bentoniitin THC-mallinnuksesta.

Jarmo Lehikoinen osallistui kutsuttuna esitelmoitsijana Japanin Atomic Energy
Society'n syyskokoukseen Sapporossa 15.-17.9.2010 otsikolla "Research on Bento-
nite Chemistry for Spent-Fuel Disposal in Finland”. Niin ikd4n kutsuttuna esitelmoit-
sijana hén piti esityksen bentoniitti-workshopissa Hokkaidon yliopistossa 18.9.2010
otsikolla "Diffusion model for ions from the viewpoint of the EDL theory”.

VTT ja Numerola laativat yhdessa kastumisen, diffuusion ja kationinvaihdon kyt-
kevan mallin, jota testattiin Numertimella, COMSOLilla ja TOUGHREACTilla. Vertai-
lusta pidettiin suullinen esitys COMSOL-kokouksessa 17.-19.11.2010 Pariisissa ja laa-
dittiin julkaisu kokousjulkaisuun.

Petri Jussilan vaitoskirjassaan laatima THM-malli implementoitiin COMSOLille ja
pidettiin suullinen esitys COMSOL-kokouksessa 17.-19.11.2010 Pariisissa ja laadittiin
julkaisu kokousjulkaisuun.

Hankkeen aikana aloitettiin keskustelu Merja Itdvaaran (VIT) kanssa mahdolli-
sesta mikrobitoiminnan mallinnuksesta.

Geologian tutkimuskeskuksessa suunniteltiin bentoniittien mineralogista karak-
terisointia eri menetelmilla. PUSKURI-hankkeen puitteissa tehtiin montmorillonii-
tista yksityiskohtainen 3D-kiderakennemalli, jonka avulla voidaan havainnollistaa
monia bentoniitin kiyttdytymiseen liittyvid prosesseja (ks. Olin et al. 2011).

Aalto-yliopiston Matematiikan laitoksella tutkittiin maamekaniikan yhtaloi-
den numeriikkaa erityisesti ns. Brinkmanin yhtéldille sekd massaa siilyttéville
FE-menetelmille.

THM-mallinnus osaprojektin yleisené tavoitteena oli siséllyttas jo olemassa ole-
vaan THM-malliin mahdollisuus kuvata suuria muodonmuutoksia sekd kdynnistaa
bentoniitin materiaali- ja kulkeutumisominaisuuksien kokeellinen tutkimus hyddyn-
tden mm. rontgenmikrotomografiaa ja 3D kuva-analyysia.

Petri Jussilan THM-malliin pystyttiin lisidmé&an mahdollisuus suurten muodon-
muutosten kuvaamiseen siten, ettd teorian alkuperdinen vapaaenergiaformalis-
miin perustuva rakenne voidaan sailyttaa. Kehitetty malli perustuu kovariant-
tiin spatiaaliseen formalismiin, jossa muodonmuutosmitta méaritelladn metrisen
tensorin avulla kéyttden erityisesti sen esitystd materiaalin mukana kulkevassa
koordinaatistossa. Osoittautui, etta teorian avulla voidaan myos yhdistda suurten
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muodonmuutosten ns. hypoelastinen ja hyperelastinen teoria. Timé puolestaan
nayttédisi antavan ainakin yhden tavan sisallyttda teoriaan myds dérelliset plasti-
set muodonmuutokset.

Bentoniitin elastoplastisten ominaisuuksien mittaamiseksi kehitettiin kokeelli-
nen menetelma4, jossa kumilla p&aallystettya bentoniittindytetta puristetaan kokoon
paineistetussa vesikammiossa. Naiden kokeiden tuloksena saadaan bentoniitin
elastinen ja plastinen kayttdytyminen hydrostaattisessa puristuksessa. Laitteistoa
modifioitiin edelleen siten, ettd silld voidaan maarittda vastaava kayttdytyminen
myos yksiulotteisessa puristustilanteessa. Molemmilla menetelmilld voidaan tut-
kia kompaktoidun bentoniitin kayttdytymistd sekd elastisella ettd plastisella alu-
eella. Kuvassa 17 on esitetty esimerkkitulos bentoniitin hydrostaattisesta puristus-
kokeesta n. 10 MPa maksimipaineeseen saakka.

Kuva 17. Kompaktoidun bentoniitin hydrostaattinen puristuskayttaytymi-
nen Kahdelle samanlaiselle naytteelle. Toisessa tapauksessa puristus on tehty
yhd 3 vaihe ) ja tois ) syKlisesti useammassa vaiheessa. TuloKsista
n3hdadan mm. tyypillinen myotorajan siirtyminen plastisessa muodonmuutoK-
sessa (Karkeneminen) sekd kayttdytyminen elastisella alueella.

120 T T T T T T
+  Puristettu yhdessa vaiheessa
+  Puristettu useassa vaiheessa
100 - 1
80 - .
Myétéraja 3
E 0L Mybtéraja 2 i
= Plastinen muodomuutos
40 e 1
Myobtéraja 1
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Rontgentomografiaan perustuvalla kokeellisella menetelmalld selvitettiin myos
veden kulkeutumista kompaktoidussa bentoniitissa. Kuvassa 18 on esitetty tomo-
grafiakuvien avulla analysoitu kastunut alue bentoniittindytteessé eri ajanhet-
killa. Tulokset viittaavat siihen, ettd diffuusio dominoi veden kulkeutumista
bentoniitissa.
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Kuva 18. Rontgentomografiakuvasarja veden imeytymisestd puhdistet-

tuun Rompaktoituun bentoniittiin. Kuvissa on esitetty halkileikkaus vakiotila-
vuuteen suljetusta sylinterimaisestd naytteests, jota kastellaan sen alapin-
nan Ranssa Kosketuksessa olevan huokoisen materiaalin 13pi. Vaalea varisdvy
ilmaisee kastumisen seurauksena Kasvanutta tiheytta.

JOHTOPAATOKSET JA HYODYNTAMINEN

Bentoniittia on tutkittu pitka4an, mutta se on edelleen vaikeasti hallittava materiaali,
koska materiaalin rakenne on mutkikas ja liséksi ominaisuudet tulee hallita monen-
laisissa olosuhteissa ja mittakaavoissa.

Edistystd on kuitenkin tapahtunut koko ajan ja tarjolla olevilla uusilla kokeelli-
silla menetelmilld ja mallinnustavoilla moniin ongelmakohtiin saadaan vdhintdan
uutta tietoa, jos eivét sinélldan kokonaan ratkea. Uusia kokeellisia menetelmia PUS-
KURI-hankkeessa ovat olleet rontgentomografia, jonka toivotaan tulevaisuudessa
ulottuvan aina 100 nanometrin luokkaa oleviin rakenteisiin asti, ja erilaisten ront-
gendiffraktiomenetelmien soveltamisen aloittaminen; diffraktiolla voidaan havaita
molekyylitason muutoksia rakenteessa.

Uusia mallinnustapoja, joissa pyritddn yhdistim#adn THM- ja TMC-mallinnusta,
asennettiin uudentyyppisille laskenta-alustoille kuten COMSOL ja Numerrin. Liséksi
laskentaa jatkettiin TOUGH-perheen tuotteilla. Yhteistyotd laajennettiin jo PUS-
KURI-hankkeessa ja vuonna 2011 alkavassa BOA-hankkeessa yhteistyo on viela sité-
kin laajempaa.

Viitteet

Olin, M., Rasilainen, K., Itél4, A., Pulkkanen, V.-M., Matusewicz, M., Tanhua-Tyrkko, M., Muurinen, A.,
Ahonen, L., Kataja, M., Kekalainen, P, Niemistd, A., Laitinen, M., 2011. Bentoniittipuskurin kytketty
kayttaytyminen. PUSKURI-hankkeen tuloksia, julkaistaan VTT Research Notes -sarjassa.
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8.13 Montmorilloniitin liukeneminen
pohjavesisimulanteissa

Emmi Myllykyla, VIT

Bentoniitin kdyttaytymisen tunteminen mahdollisesti muuttuvissa pohjavesiolosuh-
teissa on merkittdva osa ydinjatteiden loppusijoitustilan turvallisuuden arvioimista.
Bentoniitti koostuu padosin smektiitteihin kuuluvasta montmorilloniitti-mineraa-
lista, jonka kemiallinen kaava kirjoitetaan usein muodossa: (Cao.o6Nao16Ko.0zs5) (Als.
51F€0 205 M6, 605M8o.28 Tio.01) (Sig.g9Alo.01) 010(OH),). Loppusijoituksen kannalta bento-
niitin hyvat ominaisuudet, kuten suuri paisumiskyky ja kationinvaihtokapasiteetti,
perustuvat pitkéalti montmorilloniitin ominaisuuksiin. Tésta syystd montmorillonii-
tin mahdollinen muuntuminen loppusijoitustilan olosuhteissa tulisi ymmaértaa mah-
dollisimman hyvin. Useimmissa tdhanastisissa kokeellisissa prosessitutkimuksissa
on tutkittu bentoniittia, joka sisiltdsd myos sivumineraaleja (mm. kvartsia, maasal-
paa ja kalsiittia). Sivumineraalien lasnéolo kokeissa kuitenkin vaikeuttaa johtopas-
tosten tekoa analyysitulosten pohjalta.

Myos mallinnuksen kannalta olisi tirkeda saada liuosfaasista sellaisia analyysi-
tuloksia, joissa olisi mahdollisimman vah&n virhemarginaalia ja tulkinnan varaa.
Tahanastisissa tutkimuksista saaduista uutos- ja eluutiovesissa liuostausta on
useimmiten kemialliselta koostumukseltaan liian monimutkainen. Tamén lisdksi
esim. alumiinin ja raudan pitoisuudet ovat olleet niin matalia, ettei niiden pitoisuuk-
sia ole saatu kyseisista vesist4 luotettavasti maaritettya (pitoisuudet alle néytteiden
madritysrajojen). Alumiini, rauta, magnesium ja pii ovat kiinted osa montmorillonii-
tin kiderakennetta ja niiden esiintyminen ja pitoisuudet liuoksesta kertovat mont-
morilloniitin liukenemisesta ja kayttaytymisesta.

Taméan hankkeen paatarkoituksena on saavuttaa nykyista parempi késitys mont-
morilloniitin (bentoniitin) ja pohjaveden vélisista vuorovaikutuksista seka tuloksena
syntyvien muuntumistuotteiden ja sekundaarimineraalien luonteesta. Tyossa yhdis-
tetddn kokeellinen tutkimus ja mallinnus. Kokeellisella tutkimuksella saatuja tulok-
sia verrataan malleihin ja malleja pyritdan kehittdmaan eteenpéin. Hankkeen aikana
kehitetddn myods luotettavat analyysimenetelmat, joilla voidaan méa&rittda mata-
lat alkuainepitoisuudet (Al, Fe, Si, Mg) yksinkertaistetuista pohjavesisimulanteista.
Liuosnéytteet analysoidaan korkean massaresoluution induktiivisesti kytketylla
plasma massaspektrometrilla (HR-ICP-MS). Hanke on kokonaisuudessaan suunni-
teltu kolmevuotiseksi ja sen ensimmainen osio toteutettiin vuonna 2010. Ensimmai-
sessi osiossa tutkittiin Na-montmorilloniitin liukenemista ja jatkossa on tarkoitus
tehda vastaavat kokeet Ca-montmorilloniitille.

Tutkimus aloitettiin kirjallisuuskatsauksella. Tarkoituksena oli kerata taustatie-
toa liukenemiseen vaikuttavista tekijoisté ja samankaltaisista montmorilloniitin liu-
koisuuskokeista. Varsinaiset kokeet suunniteltiin kirjallisuuskatsauksen ja esimal-
linnusten pohjalta.
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Ennen kokeita laskettiin simulanttivesien tasapainot ja montmorilloniitista liuke-
nevien alkuaineiden vapautumista ajan ja pH:n funktiona. Simulanttivesien tasapai-
not laskettiin kayttamsilla EQ3/6 geokemiallista tasapainomallia. Simulanttivesien
tasapainojen laskemisen avulla taattiin (ainakin teoreettisesti) se, etta itse simulant-
tivesista ei saostu mitddn. Mallinnettujen simulanttivesien koostumukset ovat esi-
tettyna taulukossa 5.

Taulukko 5. Kemiallisen tasapainomallin avulla (EQ3/6) lasketut koostumukset
Rokeissa kaytettaville vesille.

Vahasuolainen vesi | Suolainen vesi

mmol/L mmol/L
Na* 3,23 40,38
Ca?* 0,36 20,41
K* 0,28 0,17
cr 3,66 79,70
S0, 0,28 -
Br - 0,24
pH 8 11
lonivahvuus 0,005 0,1

Kokeet tehtiin puhdistetulla Swy-2 montmorilloniitilla kahdessa erityyppisessa
vedessé seki 25 °C ettd 60 °C lampotilassa anaerobisissa olosuhteissa (kuva 1). Vaha-
suolaisen veden pH oli 8 ja kokonaisionikonsentraatio o.0o5 M. Suolaisen veden pH
oli 11 ja I = 0.1 M. Kiintedaine/liuos-suhde oli kaikissa kokeissa 2 g/L. Kokeet teh-
tiin kahtena erilaisena koe-erdsarjana. Toisessa sarjassa koevedet vaihdettiin tuo-
reisiin muutaman viikon vélein ja toisessa montmorilloniitin annettiin tasapainot-
tua samassa vedessa koko kokeen ajan (144 p4ivéda). Kokeet ja niista tehdyt analyy-
sit on esitetty kuvassa 1g.
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Kuva 19. Koejarjestely hanskakaapissa (vasemmalla) ja 18mpokaapissa
(oikealla) sekd Ruvaukset tehdyistd analyyseista.

Hanskakaappl lima
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Ar:(g) 25°C poop
Kiirtoainesdiuos-suhde ol kakizsa lima &0 °C
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= Sabannaise st sgunnatut nayes
Suunatut 68y e

CEC

- Kationinvaihio kapasteeni

Montmorilloniitin liukenemisnopeutta (ajan ja pH:n funktiona) arvioitiin kirjallisuu-

desta 16ytyvédn datan avulla ja sen perusteella suunniteltiin kokeellisen tyon néayt-

teenottoaikataulu. Tamén lisdksi kokeita on esimallinnettu TOUGHREACT:1la ottaen

huomioon liuosten suolaisuus. TOUGHREACT:]la saatuja mallinnustuloksia pH:lle

on verrattu kokeellisiin tuloksiin (Kuva 20). Kuvasta nihdaén, ettd aluksi kokeelli-

set sekd mallinnustulokset vastaavat hyvin toisiaan (ensimmaéiset noin 30 paivia)

mutta ajan kuluessa mallinnus ei enéé vastaa kokeellista dataa. Tdma osoittaa, etté

mallinnusta on tarve kehittda tulevaisuudessa. Malleja pyritdédn jatkossa tarkenta-

maan kokeellisen datan pohjalta.

Kuva 20. Kokeelliset sekd mallinnustulokset pH:lle KoKeista, joissa vetta ei
vaihdettu vaan t3dhdattiin tasapainon saavuttamiseen. Kokeelliset tulokset

on merkattu pisteilld ja mallinnustulokset viivailla.

Aika (d)

0.005 M. 25°C
0.005 M. 60°C
0.1 M. 25°C
0.1 M. 60°C
0.005 M. 25°C
0.005 M. 60°C
0.1 M. 25°C
0.1 M. 60°C
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Kokeellisessa osiossa ultrasuodatettujen (10 kD = 1 nm) liuosnéaytteiden alkuaine-
pitoisuudet (Al, Mg, Si ja Fe) saatiin pd4osin méaaritettyd. Alumiini, magnesium ja
rauta pitoisuuksissa ei tapahtunut kovinkaan suuria muutoksia kokeiden aikana
verrattuna piin konsentraatioon. Naytteista mitatut Al-, Mg- ja Fe-pitoisuudet olivat
vililla (0.01-2 umol/L). Pitoisuuksissa ei voitu havaita selkeds kasvua. Tuloksissa
alumiinin ja raudan konsentraatiot heilahtelivat ajan funktiona. Magnesiumin tapa-
uksessa konsentraatiot olivat alussa jopa suurempia kuin lopussa, paitsi suolaisen
veden tapauksessa (60 °C), jossa magnesiumin maara ensin viaheni ja sitten alkoi
kohota uudelleen. Tulokset sopivat kirjallisuudesta loydettyyn havaintoon siit4, etta
varsinkin alumiini ja rauta osallistuvat tai sorboituvat muodostuviin sekundéérifaa-
seihin. Liuosten piikonsentraatiot olivat taas huomattavasti muita konsentraatioita
suurempia, tdsta syystd monialkuaineanalyysissa piin pitoisuudet eivdt mahtuneet
kalibrointivalille. Piille saatuja ja tdssa esitettyja tuloksia voidaan pitd4 jonkinlaisina
arvioina todellisista pitoisuuksista, mutta eksaktien tulosten saamiseksi liuosten Si-
pitoisuus tulee vield analysoida uudestaan laimennetummista liuoksista. Kuvassa 21
on annettu alustavat Si-tulokset eri koeolosuhteissa. Kuvasta ndhdaan, ettid olosuh-
teilla on suuri, jopa kertaluokan vaikutus, piin liukenemiseen montmorilloniitti mat-
riisista. Vahasuolaisessa vedessd, lahelld neutraaleja olosuhteita (pH 8) lampétilalla
ei nayttaisi olevan suurtakaan merkityst4 tetraedrikerroksen liukenemiseen (vrt. 25
ja 6o °C), kun taas korkeassa suolapitoisuudessa ja pH:ssa lampétilallakin néyttda
olevan merkittava vaikutus liukenemisen méaraan.

Kuva 21. Alustavat tulokset piille. Konsentraation kehittyminen eri Koe-
olosuhteissa ajan funktiona (kokeet iiman veden vaihtoa). Tulokset

on esitetty seka lineaarisella (vasemmalla) ettd logaritmisella (oikealla)
Ronsentraatioasteikolla.
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Puhdistettu montmorilloniitti ja kokeissa liuotetut kiintedt montmorilloniittinayt-
teet analysoitiin XRD:lla (Rontgen diffraktiolla) ERM:ssi (Etudes Recherches Maté-
riaux) Poitiersissa, Ranskassa. Varsinaisia mineraalimuutoksia ei havaittu (jokainen
néyte sisilsi alumiinipitoista smektiittid). Sen sijaan itse smektiitin rakenne (esim.
pinoutuminen) muuntuu enemmain tai vihemman riippuen koeolosuhteista. Mine-
raalianalyysissa havaittiin sekundaarisina mineraaleina haliittia (NaCl) sek tridy-
miittid (SiO2). Haliittia saattoi syntya simulanttivesien sisdltimésti suolasta liu-
ostasapainon muututtua tai ndytepreparaatin valmistuksen yhteydessd. Mahdol-
lisesti muodostunutta tridymiittia havaittiin vain korkeammassa lampotilassa ja
suolapitoisuudessa.

Mitatuissa spektreissa paapiikkien paikat vaihtelivat smektiitin interlamellaa-
ritilan kationien ja vesikerrosten lukuméarin (o,1 tai 2) mukaan. Lihtoaineen
interlamellaaritilan paskationi natrium, nayttaisi kaikissa koeolosuhteissa kor-
vautuvan jossain mééarin kalsiumilla. Korvautuminen voitiin havaita suolaisissa
vesista otetuille néytteille, mutta myods vdahasuolaisissa vesissg, joissa kalsium-
pitoisuus oli huomattavasti matalampi, nayttaisi tapahtuneen jonkin verran kor-
vautumista. Vahasuolaisen veden néytteiden XRD-spektreistéd voitiin puolestaan
havaita smektiittipiikkien lisdksi sekakerrostuneille mineraaleille tyypillisia piik-
keja. Namé piikit voisivat viitata joko satunnaisesti jarjestyneeseen illiiiti/smek-
tiitti mineraaliin tai satunnaisesti jarjestaytyneeseen rakenteeseen, jossa on sekéd
smektiittia ettd romahtaneita mineraalikerroksia. Vaihtoehtoisesti interlamellaari
tilan pienentyminen voisi viitata kerrosten liimaantumiseen esim. sementaation
kautta. Tarkemman identifioinnin ja parempien johtopa&tosten tekeminen edel-
lyttaa jatkotutkimuksia.
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8.14 Kokonaismalli terdsbetonirakenteen
ikda8ntymiselle voimalaitosjatteen
loppusijoituksessa

Olli-Pekka Kari, Aalto-yliopisto

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Tutkimuksen péddasiallisena tuloksena oli teoreettinen malli, joka yhdistda betonin
tarkeimmat ikddntymismekanismit loppusijoitusolosuhteissa. Matemaattinen malli
perustuu ryhmaén differentiaaliyhtdloit, jotka ratkaistaan vaiheittain aika-aske-
leissa. Mallin numeerinen implementointi tehtiin elementtimenetelmalld soveltaen
kaupallisesti saatavaa tietokoneohjelmistoa. Taten malli on julkisesti hyodynnetta-
vissd terdsbetonien ikd&ntymismekanismien vuorovaikutusten simulointia varten.
Mallin numeerinen implementointi tehtiin huomioiden erityisesti loppusijoitusolo-
suhteet. Tama vaikutti malliin sisdllytettyihin parametreihin. Mallissa tarkastellut
ikadntymismekanismit olivat (kuva 22): ilmassa tapahtuva betonin karbonatisoitu-
minen, kosteuden ja kloridien tunkeutuminen, sulfaattien ja magnesiumin aiheut-
tama betonin korroosio sekd sementtipastan liukeneminen pohjaveteen.

Kuva 22. Tarkeimmat ikdadntymismekanismit ja niiden Reskindinen
vuorovaikutus.

Karbonatisoituminen
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Mallia voidaan k&yttdd myods kuvaamaan yhden ikd&ntymismekanismin aiheutta-
maa betonin vaurioitumista tyypilliselld tavanomaisen terdsbetonirakenteen kéyt-
toidn ajanjaksolla. Liséksi betonin muiden sideaineiden, tdss4 tapauksessa silikan
jamasuunikuonan, vaikutukset sisiltyivat malliin. N&in ollen tutkimuksen sivutuot-
teena saatiin koottua ja analysoitua viimeisin saatavissa oleva tieto aiheesta. Ele-
mentin implementointi on periaatteessa kolmiulotteinen, vaikka tehdyt analyysit
olivatkin kaksiulotteisia keskittyen ensisijaisesti selvittiméaé&n eri ikd&ntymismeka-
nismien vuorovaikutuksen tarkeytta loppusijoitustiloissa.

Saadut tulokset indikoivat selvasti, ettd vuorovaikutus eri ikdantymismekanis-
mien valilla muuttaa kloridien tunkeutumisen luonnetta betonin pintakerroksessa.
Téassd ensisijainen huolenaihe on kloridien tunkeutumiseen tarvittava aika rau-
doitteiden syvyydelle kloridien ollessa periisin ulkoisesta ldahteestd, kuten suolai-
sesta pohjavedestd. Kloridien tunkeutuminen ei noudata normaalia diffuusioyhta-
164, mutta tulokset, jotka ovat perdisin esimerkiksi sementin liukenemisesta voidaan
havaita lasketuista tunkeutumaprofiileista. Tassa tapauksessa sementin liukenemi-
nen vaikuttaa betonimatriisin teholliseen diffuusiokertoimeen muuttamalla paikal-
lista huokoisuutta. Tulokset korostivat myos sulfaattien merkityksen ymmartami-
sen tarkeytta kloridien tunkeutumiseen. Kirjallisuustarkastelun perusteella sulfaa-
teilla olisi kithdyttava vaikutus kloriditunkeumaan. Asiaa yritettiin selvittdd kokeel-
lisesti, mutta saadut tulokset eivit tukeneet sulfaattien kithdyttavéaa vaikutusta. Kui-
tenkin sulfaattien vaikutus kloriditunkeumaan loppusijoitusolosuhteissa edellyt-
taa jatkoselvityksid, jotta voidaan varmistua sulfaattien roolista loppusijoitustilojen
elinkaaren aikana. Tutkimuksessa saadut tulokset tukevat silikan tai masuunikuo-
nan kayttoa loppusijoitustilojen betoneissa sideaineina tietyin osin ja alhaisella vesi-
sementti-suhteella. Tehdyt simulaatiot indikoivat, ettd betoniraudoitteiden asennus-
syvyyden olisi oltava vahintdan 50 mm tai enemmaén, jotta voitaisiin suojata raudoit-
teita korroosiolta tyypillisissa suomalaisissa loppusijoitustiloissa. Tarked tutkimus-
tulos oli my6s ymmaértida betonimatriisin monimutkaisuus. Kehitetty malli kattaa
yleisesti eri ikddntymismekanismit. Tavallaan se my0s muuttaa luontaista tai alea-
torista epdvarmuutta episteemiseksi epavarmuudeksi. Malli itsessaan ei lisda tietoa.
Tama myods havaittiin generoidessa tutkimustarpeita mallin validoimiseksi, joita ei
olisi voitu ennustaa KYT2010-0hjelman alussa. Numeerisen implementoinnin deter-
ministinen luonne on tarkoitus muuttaa sisdltdmaan epavarmuuksia liittyen mallin
parametreihin. Dominoivat parametrit ovat sovelluksesta riippuvaisia. Saadut tulok-
set indikoivat, ettd tdrkein parametri tutkituissa loppusijoitustilojen betoniraken-
teissa on tehollinen huokoisuus. Tulevaisuudessa on tarkeda parantaa ymmarrysta
betonin pintakerroksen kéayttdytymiseen, mutta tilastolliset menetelméit ovat tar-
peen malliin sisiltyvien epdvarmuuksien maarittdmiseksi systemaattisesti. Raudoit-
teiden korroosion kaynnistymiseen vaadittavan kloridipitoisuuden maarittdminen
erityisesti loppusijoitustiloissa olisi hyddyllinen tieto rakenteen kayttidn ennusta-
misen tarkkuuden parantamiseksi. Ndiden dominoivien parametrien erottaminen
madrittad jatkotutkimuksen fokuksen.
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TULOSTEN MERKITYS YDINJATEHUOLLON TUTKIMUKSEN
KANNALTA

Matala- ja keskiaktiiviset jatteet, jotka kertyvéat ydinvoimaloiden toiminnan aikana
loppusijoitetaan maanalaiseen luolastoon. Turvallisuus on varmistettu usein tek-
nisin vapautumisestein, jotka ovat padosin betonirakenteisia. YVL-ohjeen 8.1 vaa-
timuksen mukaan teknisten vapautumisesteiden on oltava kayttokelpoisia vahin-
tddn 5oo vuotta loppusijoitustilojen sulkemisen jalkeen. Kokemusta terdsbetoni-
rakenteista ei ole kuitenkaan kuin hieman alle 150 vuoden ajalta. Lisdksi olisi huo-
mioitava, ettd loppusijoitustilojen rakenteet altistuvat aluksi betonin karbonati-
soitumiselle, minka jalkeen rakenteet joutuvat kosketuksiin suolaiseen pohjave-
teen. On tarkeds, ettd ympariston muutos voidaan simuloida numeerisin menetel-
min etukéteen.

Perinteisesti terdsbetonisten rakenteiden siilyvyys on matemaattisesti tutkittu
tarkastelemalla yksittaisid ikddntymisilmioita kerrallaan. Tassé projektissa saadut
tulokset osoittavat selvisti tarvetta tutkia eri ikddntymismekanismien vuorovaiku-
tusta, mika saattaa tukea nykyistd paksumman suojabetonikerroksen kayttoa paa-
raudoitteille. Vuorovaikutuksen merkitys kloridien tunkeutumiseen voidaan nahda
kuvassa 23, jossa on esitetty kloridipitoisuudet maarattyind ajankohtina esimerkki-
tapauksessa kayttden laskentaan tavanomaista yhden mekanismin menetelmai ja
kehitettyd mallia. Mallin ennustama kloridien tunkeutuminen 500 vuoden aikana
on huomattavasti haitallisempaa kuin perinteisen menetelmén ennustamana saatu
tulos. Projekti myos paljasti hankaluudet soveltaa lyhytaikaisten kokeiden tuloksia
tai kdytdntoja soo vuoden ajanjaksolle. Kehitetty malli auttaa tunnistamaan ilmigita,
jotka pienentédvat todennékoisesti loppusijoitusrakenteiden kayttoikaa, mika edis-
tda asianmukaisten suunnitteluratkaisujen 16ytdmista.
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Kuva 23. Kloridien tunkeuma eri ajankohtina; Malli vs. perinteinen menetelma.

Kloridien tunkeuma eri ajankohtina
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Kehitetyn mallin kaytto ei ole rajoittunut pelkastaan loppusijoitustilojen rakentei-
siin, vaan sitd voidaan kéyttda myds uusien tai olemassa olevien ydinvoimalaitos-
ten suunnittelussa ja elinkaarien hallinnassa. Mallia voidaan lisdksi soveltaa tavan-
omaisiin betonirakenteisiin. Tulokset hyodyttavat myos muita vastaavia elinkaaren
hallintaan liittyviad tutkimusprojekteja SAFIR-ohjelmassa. Ydinenergia-alan yrityk-
set seké turvallisuusanalyyseja tekevat konsulttiyritykset voivat hyodyntda tulok-
sia. Tutkimuksessa saatujen tulosten voidaan olettaa olevan hyodyllisid myos val-
vonnasta vastaavalle viranomaistaholle (STUK).

Tutkimus suoritettiin Aalto-yliopistossa. Saadut tulokset sisallytettiin valitto-
maésti osaksi opetusta, jossa mallin suurin merkitys on demonstroida vallitsevien
ilmididen kompleksisuutta, jotka vaikuttavat rakenteiden kéyttdidn arviointiin ja
esittelee opiskelijoille mahdollisuuden simuloida nait4 ilmititd numeerisesti.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

Malli rakennettiin soveltamalla erilaisia kirjallisuudesta 16ytyvia ikdédntymisteo-
rioita, joista lopuksi muodostettiin ryhma differentiaaliyhtalsitd. Mallin ratkaisu
perustui elementtimenetelmé&in, joka on painotetun jadnndksen sovellus. Simuloin-
nissa kaytettiin kaupallisesti saatavaa ohjelmistoa ja PC:ta. Mallin validointi tehtiin
kayttamalla osittain tdssa tutkimuksessa tehtyja kokeita.
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Kokeelliseen tutkimukseen kaytettiin tutkimuksessa seuraavia menetelmié: klo-
ridien titraus, mikroanalysaattori, sulfaattianalyysit gravimetriselld menetelmalla,
elohopeaporosimetri, ESEM yhdistettynd EDS-menetelmaén seka tavanomaiset kar-
bonatisoitumismaé&ritykset. Kolme erilaista betonityyppia altistettiin kahdelle eri-
laiselle siilyvyysliuokselle. Silikajauhetta (Micropoz) ja/tai masuunikuonaa (KJ400)
kéytettiin osittain sementin korvikkeena kahdessa betonityypissa, siind missa yksi
betonityyppi koostui pelkastdan sulfaatinkestavastéd Portlandsementisté. Sailyvyys-
liuokset sisalsivat joko pelkédstadn klorideja tai klorideja yhdistettyna sulfaattiin ja
magnesiumiin.

Loppusijoitustilojen sdilyvyyden ennustaminen simuloitiin kayttden konservatii-
visia reuna-arvoja ja olosuhteita. Avonaisessa ilmatilassa ennen siilytystilojen sul-
kemista tapahtuvan betonin karbonatisoitumisen keston oletetaan olevan 5o vuotta.
Tilojen sulkemisen jdlkeisen ajan, jolloin rakenteet altistuvat pohjaveden rasituk-
sille, oletetaan olevan 500 vuotta. Simulointi suoritettiin samoille betoneille kuin
mité kdytettiin mallin validoinnissa.
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8.15 Kalliolaatu: Rakennusgeologiset
Rallioluokitukset ja niihin liittyvien
epavarmuuksien maarittdminen ja esittdminen
Rayttaen tilastollista paattelya ja geologisia
3D- ja paikkatieto-ohjelmistoja

Mira Markovaara-Koivisto, Aalto-yliopisto

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Hankkeen tarkoituksena on visualisoida ja mallintaa kallioperan laatutekijoita
1-3-ulottuvuudessa ja arvioida ja visualisoida tuotettujen mallien luotettavuutta. Kal-
lioperédn laatutekijoiden mallintamisen lahtotietoina kaytetddn geologisia havain-
toja, geofysiikan tutkimuksen tuloksia seka tilastollisia menetelmia. Mallien luotet-
tavuuden arvioinnissa otetaan huomioon mm. varmojen havaintojen etéisyys arvi-
oitavasta pisteestd sekd havainnon laatu.

Ty06 alkoi vuonna 2006 K.H Renlundin sdation myontamalla apurahalla. Aloitus-
vuonna kartoitettiin nykyiset kallioluokitukset kotimaassa ja ulkomailla ja haasta-
teltiin yhdeks&da alan kotimaista toimijaa kalliolaadun karakterisoinnista kaytan-
nossi. Haastatteluista julkaistiin kotimainen artikkeli Materia-lehden 3/2010 nume-
rossa: Markovaara-Koivisto M: "Kalliomassan laadun karakterisointi kdytannossa
- haastattelu”. Lisdksi aloitusvuonna valittiin kalliolaadun tutkimuksiin ja mene-
telmien kehittdmiseen nelja Eteld-Suomen kivilouhosta: Méantsald, Lohja, Talma ja
Karkkila.

Vuonna 2007 K.H Renlundin rahoituksella Mantsildn kohteessa tehtiin rakenne-
geologisen kartoituksen lisdksi maatutkaluotausta ja Méantséalan ja Lohjan kohteiden
seindmista otettiin stereokuvia. Mantsélan louhoksen rakoilua mallinnettiin Gocad-
ohjelmalla 3D:sséd perustuen edelld mainittuihin tutkimusmenetelmiin. Vuodesta
2009 lahtien hanke on ollut osa KYT2010-tutkimusohjelmaa. Mallinnuksesta kirjoi-
tettiin vuonna 2009 ensimmaéinen vaitdskirjatyohon liitettava artikkeli EUREGEO-
konferenssiin. Maatutkaluotaukseen perustuvassa mallinnuksessa tulee mm. ottaa
huomioon heijasteiden samankaltaisuus, ja vierekkaisiltd tutkimuslinjoilta havait-
tujen heijasteiden yhdistamisessa pinnoiksi voidaan huomioida rakennegeologisen
kartoituksen tulokset.

Mantsélan louhoksen 3D-rakomallin kattavassa tilassa laskettiin rakoiluun liit-
tyvid kalliolaatuparametreja: rakoluku kuutiometrissa kived, josta voitiin empiiri-
selld kaavalla johtaa Rock Quality Designation (RQD). Aiheesta pidettiin esitys Suo-
men Geoteknillisen yhdistyksen (SGY), Maanalaisten tilojen rakentamisyhdistyk-
sen (FTA-MTR), Suomen Kalliomekaniikkatoimikunnan ja Suomen Betoniyhdistyk-
sen (BY) jarjestdimissa seminaarissa ja julkaistiin vuonna 2009 toinen viitokseen
sisallytettava artikkeli.
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Vuosina 2007-2009 tehtiin Méntsélan kohteessa yksityiskohtaisia rakomittauk-
sia scanline-tekniikalla. Vuonna 2008 tehtiin Mantsaldan batoliitin alueella, jossa
myos louhos sijaitsee, kaksi n. 10 km ristedvaa tutkimuslinjaa, joilta tehtiin yhteensa
15 rakennegeologista havaintoa.

Scanline-tekniikalla keratdan paikkaan sidottuja havaintoja, joiden visualisointiin
ei ollut tyokaluja. Mathworks:n MATLAB-ohjelmalla kehitettiin rakopintojen visu-
alisointiin yksinkertainen koodji, jolla tuotettiin havaituista raoista pintoja. Nama
siirrettiin Gocad-ohjelmaan tarkentamaan rakomallia. Tarkennetusta rakomallista
ja sen kattavassa tilavuudessa lasketuista kalliolaatuparametreista kirjoitettiin
vuonna 2010 kolmas vaitokseen sisdllytettava artikkeli IAEG-konferenssiin. Artik-
kelissa pohdittiin havaintoavaruuden ja laskenta-avaruuden erilaisten dimensioiden
vaikutusta laskettujen parametrien luotettavuuteen.

Mydhemmin tdsta yksinkertaisesta koodista kehitettiin scanline-tekniikalla teh-
tyjen erilaisten havaintojen visualisointi- ja analysointityokalu. Vuonna 2009 ohjel-
maa esiteltiin kansallisilla Geologian tutkimuspaivilld. Lisdksi aiheesta julkaistiin
lyhyt tiivistelmé. Vaitoskirjatyohon sisillytetdan ohjelmasta kertova artikkeli, joka
on ldhetetty vuoden 2011 alussa Computers & Geosciences -lehteen arvioitavaksi.
Ohjelma on esitetty julkaistavaksi artikkelin liitteend. Artikkelissa demonstroidaan
liséksi insinddrigeologian alalle uusia tapoja esittdd suuntadataa.

Yksittaisessd kohteessa vallitsevien kallion rakenteiden ja rakoilun ennustamista
ymparoivan alueen geologiasta tutkitaan Lohjan esimerkkitapauksen avulla. Lohjan
louhokselta vuonna 2006 tehtyja rakennegeologisia havaintoja verrataan ympéardi-
valta alueelta tehtdvadn geologiseen 3D-malliin. Mallin ldht6tietoina kaytettyja lius-
keisuusmadarityksi4, kivilaji-, rakenne- ja rakoilutietoja on keratty Geologian tutki-
muskeskuksen arkistoista ja tietokannoista. Lisdksi alueelta tehtyji geologisia kart-
toja kaytetaan kivilajirajojen méaritykseen.

Rakopinnan vaikutusta maatutkaheijasteen kayttdytymiseen tutkittiin labo-
ratorio-olosuhteissa. Palin Granit Oy antoi tutkimukseen erikokoisiksi sahattuja
kivilohkoja. Maatutkaheijasteen muutoksia tutkittiin kivilohkojen valiin jatetyn
raon avaumaa varioiden. Aiheesta kirjoitetaan artikkeli EAGE:n Near Surfacezo11
-konferenssiin.

T4han mennessi viitoskirjatyo on kisitellyt suoria tai valillisia (maatutka) havain-
toja. Seuraavaksi tarkoitus on maanpinnalta tehtyjen havaintojen perusteella ekstra-
poloida rakenteita syvemmaélle kallioperdan. Lopuksi tarkastellaan teoreettisesti
rakoilua ja kalliolaatua niitd kuvaavien parametrien kautta ja ennustetaan paramet-
rien arvoja sellaisessa tilassa, josta havaintoja ei ole.

TULOSTEN MERKITYS JA HYODYNNETTAVYYS

Tutkimustuloksilla on merkitysta tuleville kalliorakennushankkeille Suomessa ja
Suomen kaltaisilla kallioperaalueilla. Hankkeen aikana kehitettava algoritmi kallion
rakojen ominaisuuksien kolmiulotteiseen visualisointiin on todennékéisesti sovel-
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lettavissa erityisesti ydinjatesijoituskohteisiin, koska niistd on olemassa runsaasti
geologista ja geofysikaalista 3D-aineistoa.

Tutkimuksen ohella julkaistuissa artikkeleissa esitelladn kaytdnnon esimerkein
menetelmii kalliolaadun 3D-mallintamiseen ja keskustellaan niiden hyvista ja huo-
noista puolista. Tutkimustuloksia voidaan suoraan hyodyntdaa KYT2014-tutkimus-
ohjelmassa mainitussa loppusijoituksen turvallisuuteen tahtaavien kallioperatutki-
musten tekemisessa ja késittelyssa.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

Kallion rakennegeologiset parametrit kartoitettiin Geologian tutkimuskeskuksen
Taajamageologia-hankkeessa kehitetylla kartoituslomakkeella ja tallennettiin loma-
ketta varten kehitettyyn Access-tietokantaan (Microsoft). Scanline-kartoituksessa
kéytettiin tdssd hankkeessa kehitettya kartoituslomaketta, joka otti huomioon myds
tulosten myohemmaén 2D- ja 3D-visualisoinnin.

Kallioseindmien valokuvauksessa kaytettiin mm. stereokuvausmenetelmas, jolla
saatiin SiroVision-ohjelmalla (CSIRO) luotua 3D-kuvia seindmisté ja niiden muo-
doista. 3D-kuvissa erottuvien rakopintojen suunnat kartoitettiin SiroJoint-ohjelmalla
(CSIRO).

Kallioseindmilla ndkyvien rakojen jatkuvuutta syvemmalle kallioon tutkittiin
maatutka-menetelmalla. Tutkimuksessa kaytettiin RAMAC-GPR-yksikka suojatuin
250 MHz, 500 MHz ja 8oo MHz antenneilla. Maatutkaluotausten tulokset tulkittiin
Reflexw 4.5 -ohjelmalla (Sandmeier Scientific Software). Ohjelmalla voi mm. digi-
toida heijasteet ja tallentaa ne ASCII-muodossa.

Digitoidut maatutkaheijasteet yhdistettiin pinnoiksi Surpac-ohjelmalla (Gem-
com) sekd my6hemmin Gocad-ohjelmalla (ParadigmTM). Gocad-ohjelmalla tehtiin
3D-rakomallit seka kalliolaatuparametrien laskut mallin sisalla.

Scanline-kartoitusten tulosten visualisointi ja analysointi aloitettiin yksinkertai-
silla Excel-taulukkolaskelmilla (Microsoft), mutta tihdn tarkoitukseen kehitettiin
pian tyokalu MATLAB-kielelld (MathWorksTM). Ohjelmointitydn tueksi Mira Marko-
vaara-Koivisto osallistui MathWorks:n jarjestamalle MATLAB-kurssille Helsingissa
13.-15.4.2010.

Mantsilan ja Lohjan alueiden jo olemassa olevia kallioperdhavaintoja etsittiin
Geologian tutkimuskeskuksen arkistoista seka tietokannoista. Tietokantahavain-
toja voidaan selata ArcView-ohjelmistoilla. Havaintojen kasittelyssé kaytettiin kui-
tenkin Excel-taulukkoja.
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8.16 KABIO - kaasut ja biogeokemian prosessit
Kallioperassa

Ilmo Kukkonen, Lasse Ahonen, Arto Pullinen, Geologian tutkimuskeskus

Tutkittaessa kiteisen kallioperdn kayttamista ydinjatteen loppusijoitukseen on olen-
naista tuntea kallioperéssa olevan kalliopohjaveden koostumus, sen sisdltdmat kaa-
sut, mahdolliset mikrobit ja niitd yhdistdvat biogeokemian prosessit. Kaasujen ei-
biogeeniset sekd mikrobitoimintaan liittyvat reaktiot veteen liuenneiden aineiden ja
kallioperdn mineraalien kanssa vaikuttavat erityisesti loppusijoitussysteemin l&hi-
alueen (erit. bentoniitti ja kapseli) toimintaan ja pysyvyyteen. KABIO-tutkimuksen
aiheena olivat kaasujen esiintyminen kallioperéssa ja kaasuihin vaikuttavat biogeo-
kemialliset prosessit. Kalliopohjavesisysteemin biogeokemiallisiin prosesseihin liit-
tyy edelleen huonosti tunnettuja ja tuntemattomia tekijoité, jotka edellyttavat perus-
selvityksid, naytteenottoa, prosessien mallintamista ja mikrobiologisia tutkimuksia.
KABIO-hanke toteutettiin kiinteéssa yhteistydssd VIT:n GEOMOL-hankkeen kanssa.

KABIO-hankkeessa 2008-2010 kéytettiin tutkimuskohteena Suomen syvinti kai-
rareikad, joka sijaitsee Outokummussa. Outokummun 2516 m syva tutkimusreika
antaa ainutlaatuisen mahdollisuuden tutkia kallioperdn rakovyohykkeitd ja syvia
prosesseja syvyysalueella, joka ulottuu kallion pinnasta "loppusijoitussyvyydelle” ja
aina 2,5 km:n syvyyteen saakka. Taten on mahdollista tunnistaa ja tutkia asioita suu-
remmassa syvyysmittakaavassa kuin matalampia reikid kayttdmalla. Vaikka Outo-
kummun kivilajit poikkeavat Olkiluodon kivilajeista ja metamorfoosiaste on mata-
lampi, voidaan Outokummun kallioperda pitda kuitenkin varsin tavanomaisena ja
samantyyppisend kuin Olkiluodon (lukuun ottamatta Outokummun muuttuneita ult-
raemiksisii kivilajeja). Siten Outokummun kallioperasta todennettavien biogeoke-
miallisten prosessien voidaan odottaa esiintyvan myos muualla kiteisessa kalliope-
rassi, missé esiintyy vastaavia suolaisia pohjavesia ja kaasuja.

Kallioperadn syvien fluidien naytteenottoa tehtiin syvireidssd kenttdkausien
aikana koko KABIO-hankkeen ajan. Néytteenottoa tehtiin kdyttden GTK:n perin-
teellista letkundytteenotinta reidn pohjavesiprofiilin selvittdmiseksi. Liséksi hanke
kehitti valmiuksia ja menetelmia hydraulisten pakkerien vilissa tapahtuvaan pump-
paukseen rakovyohykkeistd. Pumppausnéytteenotossa tehtiin yhteistyotd Posivan
ja Lapela Oy:n kanssa, jotka rakensivat syvéreikaan (halk. 22 cm) sopivat pakke-
rit. Syvareikdpaikalla olevaan tutkimusparakkiin asennettiin monitorointilaitteistot
veden pumppausta sekd sdhkonjohtavuuden, pH:n, Eh:n ja redox-potentiaalin auto-
maattista mittausta varten. Pumppausjaksot olivat 2-4 kk pituisia.

Tehtyjen néytteenottojen ja aikaisempien reikdmittausten perusteella tiedetédan,
ettd reidn vesi muuttuu vahitellen suolaisemmaksi. Tdma on voitu todeta kairauksen
aikana (2004-2005) seka sen jalkeen tehdyisséd naytteenotoissa ja reikamittauksissa.
Reidssd on muutamia aktiivisia rakovyohykkeitd, joista vesi virtaa reikdén tai reidsta
pois. Virtaus on hyvin hidasta, eikd pinnallisia, meteoriseen kiertoon osallistuvia
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makeita vesia esiinny edes reidn yldosassa. Reiké on siten sovelias kallioperan hyd-
rogeologiseen ja mikrobiologiseen tutkimukseen.

TaulukRo B. Kaasun koostumus Outokummun syvareidssa. Pitoisuudet ovat
til-% NTP:ssa.

Syvyys N2 O, Ar He CH, CoHs CsHs Yhteensa
(m)

500 22 0,51 1 2,2 72 0,56 0,014 98,3
600 15 1,2 0,9 0,35 79 0,8 0,018 97,3
700 17 0,42 0,69 0,53 78 0,68 0,017 97,3
800 18 0,37 0,6 0,42 77 0,66 0,018 97 1
900 26 0,53 0,52 2,5 67 0,46 0,012 97
1000 16 0,64 0,71 0,34 79 0,75 0,018 97,5
1100 28 0,45 0,66 2,1 66 0,45 0,012 97,7
1200 18 0,48 0,96 0,63 77 0,65 0,017 97,7
1300 21 1,4 0,71 0,7 73 0,62 0,017 97,4
1400 21 0,6 1 1,6 73 0,57 0,017 97,8
1500 22 0,64 0,72 5,6 68 0,5 0,019 97,5
Keskiarvo 20,4 0,66 0,77 1,54 73,5 0,61 0,016

Syvéareidn vedet ovat Ca-Na-Cl-fluideja, joille on tyypillista korkea kaasupitoisuus.
Pinnalle pumpatuista naytteista eroaa runsaasti kaasua (noin tilavuussuhteina 1:1),
joka on koostumukseltaan pid4asiassa metaania ja typpeéa (Taulukko 6). Veden sta-
biilien isotooppien koostumus osoittaa, ettd syvareidn kallioperédssa olevat fluidit
eivit ole meteorisessa kierrossa mukana, vaan ilmeisesti pitkdaikaisen veden ja
kiven vilisen vuorovaikutuksen tulosta. Reikédvesi nayttda olevan vallitsevasti perai-
sin yksittdisista toisistaan useiden satojen metrien etdisyydella olevista rakovyohyk-
keist4, jotka eivit ole hydraulisesti tekemisissad keskendén (Kuva 24). Eri rakovyo-
hykkeiden vedet eroavat toisistaan seké kemiallisen ja isotooppikoostumuksen etta
mikrobiologisten tutkimusten perusteella.
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Kuva 24. Veden stabiilien isotooppien koostumus (52H and §80) Outokummun
syvareidn vesinaytteissa v. 2007-2009 letkunaytteiden ja 967 m:n rakovyo-
hyRkeestd pumpattujen nadytteiden perusteella. Kallioperdn suolaiset fluidit
eivat ole tekemisissd meteorisen kierron kanssa, jota edustavat kuvan glo-
baali GMWL-suora ja paikallinen 1t3-Suomen LMWL-suora seka sadannan (pre-
cipitation) ja Kvartdarimuodostumien pohjaveden (groundwater) isotooppiar-
vot. Pilkkuviivalla ympyroidyt ndytepisteet edustavat erditd mahdollisia iso-
tooppikoostumuksen paatejdsenia.

60
T
& 2008 o
& 2000 (rakovrohyke 987 m) o]
-TD 1 + Pohjovesi
© Sodanta
s i B
9.& 80 A g &
> j h & 4
fg 80 4
T
o~
o]
-100 -
-110 T T T

-14 13 12 -11 -10
5"%0 (%0, VSMOW)

Mikrobiologisia tutkimuksia on tehty yhteistydssd VIT:n GEOMOL-hankkeen kanssa
alkaen v. 2007. Mikrobeja on analysoitu fluidinaytteista kayttaen sekéa letkunéytteen-
ottoa ettd rakovyohykkeisiin kohdistettua pumppausta. Merkittava havainto on, etta
Outokummun kallioperdssa on voitu todeta lajistoltaan moninainen ja vaihteleva
'syva biosfaari’. Molekyylibiologiset tutkimukset ovat osoittaneet, ettd noin 15-20 %
todetuista bakteereista ja arkeista muistuttaa perimaltddn muualta raportoituja
metaaninmuodostajia ja sulfaatinpelkistéjid. Suurinta osaa mikrobeista ei pystyta
télla hetkella luokittelemaan funktionaalisesti.

KABIO-hankkeen erityisen mielenkiinnon kohteena ovat mahdolliset kaasujen,
pohjaveden kemiallisen koostumuksen ja mikrobien valiset yhteydet Outokum-
mun syvéareidssa. KABIO:ssa tutkittiin kaasujen, etenkin metaanin stabiilien C- ja
H-isotooppien vaihtelua. Metaanin hiili-isotooppikoostumus voi viitata siihen, etta
metaani olisi Outokummussa termogeenisté eli korkeammassa lampétilassa hajon-
neiden pitempien hiilivetyjen tuottamaa metaania, jolloin se olisi joko hyvin van-
haa tai syvemmalté kulkeutunutta. Toisaalta metaanin biogeenisté alkuperii ei ole
voitu sulkea pois, silla jos hiili kiertda suljetussa systeemissé, ei kaasulla ole odotet-
tavissa merkittavia isotooppisuhteiden muutoksia suhteessa kéytettavissa oleviin

80



lahtodaineisiin. Myds havainnot metanogeenisistd arkkibakteereista tukevat téta
olettamusta. Vesindytteistd ei ole pystytty analysoimaan havaittavia sulfaattipitoi-
suuksia, mika voisi viitata mikrobiologiseen sulfaatin pelkistykseen.

Letkuprofiilindytteenoton perusteella reikdveden metaanin hiili-isotooppikoos-
tumus muuttuu syvyyssuunnassa. Rakovyohykkeistda pumpatun kaasun koostumus
poikkeaa jonkin verran reikdvedessa havaitusta trendistd, samoin kivesta analy-
soitu grafiitin koostumus. Liuenneen orgaanisen hiilen koostumus letkuvesinéyt-
teessd taas sopii em. trendiin.

KABIO-hankkeessa on tarkasteltu teoreettisesti syvan biosfadrin mahdollisia ener-
gialahteitd. Energialdhteiden ymmartadminen on tarpeen biogeokemiallisten ja mikro-
biologisten prosessien ymmartdmiseksi. Niiden avulla voidaan myos mallintaa mak-
roskooppisesti havaittavia kemiallisia prosesseja, joilla voi olla vaikutusta loppusijoi-
tuksen kannalta. Tarkasteltiin kahta perusajatukseltaan erilaista energian siirtoket-
jua: (1) Maan pinnan biosfa4rin energian vélittymista syvalle kallioperdédn heterotro-
fisessa elektronin siirtoketjussa (hapellinen hengitys => kidymisreaktiot) ja (2) maan-
pintabiosfaarista riippumattomia autotrofisia energiansiirtoketjuja, joista metaanin
hapetus sulfaattia pelkistdmalla on yksi tarked ja mielenkiintoinen esimerkki. Metaa-
nia muodostavat autotrofiset prosessit vaativat mitd ilmeisimmin elektronin luovutta-
jaksi vetya. Lisdksi tarkastelun kohteena olivat rikin reaktiot energian lahteena. Ter-
modynaamisen tarkastelun johtop&atos oli, ettd kaiken kaikkiaan syvén reian tutki-
muksessa todetuista kemiallisista komponenteista vapautettavissa oleva energiavuo
on pieni verrattuna jopa geotermiseen energiavuohon. Mahdollisten syvaltd (mantte-
lista) diffusiivisesti tuleva kaasuvuo on entisté tarkeampi tutkimuksen kohde, mutta
my0s luonnonséteilyn aiheuttama radiolyysi on otettava tarkemmin késittelyyn.

Kuva 25. Liuenneen orgaanisen (DOC) ja epdargaanisen (DIC) hiilen isotooppi-
Roostumukset OutoRummun syvareidssa verrattuna metaanin hiili-isotooppei-
hin (Metaani 2008) ja mustaliuskeiden hiili-isotooppeihin (Mustaliuske) syvyy-
den suhteen esitettyna. Hiilen isotooppikoostumukset (5'3C) on esitetty
vaaka-akselilla PDB standardiin verrattuna.
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KABIO-hankkeeseen kuului myds uuden tutkijavoiman kouluttaminen pohjavesi- ja
kaasututkimuksiin. Hankkeessa ohjattiin ja toteutettiin pro gradu -projekti, jossa
geol. yo. Taru Toppi laati opinnidytetyonsi "Kallioperdn kaasujen koostumus ja iso-
toopit Outokummun syvareidssa” Helsingin yliopistolle.

Tarkedna KABIO-hankkeen spin-off-vaikutuksena syntyi GTK:n, VIT:n ja Helsin-
gin yliopiston geotieteiden laitoksen yhteishanke DEEP LIFE (2010-2013), jossa tut-
kitaan syvan biosfaérin prosesseja esimerkkinid Outokummun syvareikad. Hanke on
Suomen Akatemian osittain rahoittama ja siina tyoskentelee kaksi tohtorikoulutet-
tavaa.
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8.1/ Syvien biosfaarien geomikrobiprosessit —
Molekyylibiologiset monitorointimenetelmat —
GEOMOL

Merja Itdvaara, Malin Bomberg, VIT

Korkea-aktiivisen ydinpolttoaineen loppusijoitus kallioperd&n edellyttda turvallisuu-
teen vaikuttavien tekijoiden monipuolista tutkimusta ja tuntemusta. Mikrobiproses-
sien ymmartaminen on keskeisessad asemassa ydinjatteiden loppusijoituksen kan-
nalta geobiokemiallisten muutosten aiheuttamien riskien arvioinnissa, jotka liitty-
vat kuparikapselin biokorroosioon, materiaalien hajoamiseen, kaasujen muodostu-
miseen ja bentoniittisaven ominaisuuksiin. Mikrobitoiminnan merkitys on loppusi-
joituksen kannalta toisaalta positiivinen esimerkiksi loppusijoitustilan hapen kulu-
tusta katalysoivana prosessina, toisaalta nahddan mikrobien katalysoiman sulfaa-
tin pelkistyksen olevan erityisesti kuparikapselin kannalta haitallinen asia. Loppu-
sijoitusympaériston geokemialliseen stabiilisuuteen vaikuttavat hyvin suuresti mik-
robiologisten prosessien katalysoimat kaasujen muodostusprosessit ja hapetus-pel-
kistysprosessit. Syvien geologisten ympéristdjen mikrobiologisista prosesseista on
toistaiseksi hyvin vdhén tietoa. Aiemmat tutkimukset ovat perustuneet viljelytekni-
siin menetelmiin. Suurin osa syvamikrobeista ei kuitenkaan kasva tunnetuilla alus-
toilla ja niiden lajisto on vield tuntematon. Tédssa projektissa on ollut tavoitteena
saada tietoa mikrobilajistoista ja loytaad oikeat menetelmat, joilla tutkitaan mikro-
bien esiintymista ja toimintaa.

Taman tutkimushankkeen paatavoitteena on ollut kehittda naytteenottomenetel-
miéd ja molekyylibiologisia mikrobien tunnistusmenetelmia syviin geologisiin ympa-
ristdihin. Koska aiemmissa tutkimuksissa on sulfaatinpelkistdjat todettu merkitta-
vimmaksi mikrobiryhmaksi kuparin biokorroosiossa, tutkimuksessa on erityisesti
keskitytty sulfaatinpelkistéjien ja niiden rajapinnassa eldvien metanogeenien tutki-
miseen ja menetelmien kehittdmiseen. Kuitenkin sulfaatinpelkistajatkin ovat vuo-
rovaikutuksessa muiden mikrobilajien kanssa, minka vuoksi koko mikrobiyhteison
vuorovaikutuksia ja yhteisvaikutuksia tutkittiin.

Geomol-projektin aikana on kehitetty mittava maara osaamista liittyen kentélla
tehtéviin mikrobiologisiin syvien geologisten ympéristdjen nédytteenottomenetel-
miin. Lisdksi kehitettiin naytteiden kestdvointimenetelmis kent&lla tehtdvéksi ja
hankittiin anaerobiseen tyoskentelyyn soveltuva liikuteltava anaerobikaappi (Kuva
26). Tutkimus on toteutettu kiintedssa yhteistytssd GTK:n tutkijoiden kanssa ja
Kabio-hankkeen kanssa yhteistydssa.
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Kuva 26. Kenttalaboratoriossa Outokummussa mikrobiologinen ndytteenotto
Ra8ynnissa.

Mikrobiologisia syvia pohjavesinaytteita otettiin seké letkundytteenottona etta pai-
neistetulla PAVE-nadytteenottimella pakkerindytteenottona vuosina 2006-200g. Tut-
kimuskohteina oli Nummi-Pusulan kairareiki R-387, Outokummun syvareiki (2,516
m) seki Olkiluodon kairareidt ONK-PVA3, OL-KR8, OL-KR42, OL-KR43 ja OL-KR40.
Letkunéytteenotto mahdollisti mikrobiologisten ja geokemiallisten sekéd kaasunéyt-
teiden samanaikaisen tutkimuksen ja tutkimuskairareidn syvyysprofiilissa esiinty-
vien muutosten vertailun.

Mikrobidiversiteetti ei korreloinut mikrobitiheyden kanssa, sen sijaan syvyys-
suunnassa mikrobitiheys viheni pintaosien 104-105 solua/ml aina 103 solua/ml
asti. Mikrobiyhteisot olivat hyvin erilaiset eri kairareikien pohjavesissd Nummi-
Pusulassa, Outokummussa ja Olkiluodossa. Mikrobitiheysméaritykset tehtiin suo-
datetuista naytteistd, joissa mikrobisolut varjattiin fluoresoivilla variaineilla ja
maéadaritettiin mikroskooppisesti. Syvanéaytteiden mikrobien morfologiaa tutkittiin
my0s pyyhkaisy elektronimikroskopialla. Mikrobilajistojen tunnistaminen tapah-
tui molekyylibiologisin menetelmin, 16S rRNA PCR-DGGE -menetelmalla tutkit-
tiin bakteerien ja arkkien esiintymistéd naytteissa. Spesifisempié lajistotunnistuk-
sia tehtiin funktionaalisten geenien kautta, kuten sulfaatin pelkistdjien tunnista-
minen sulfiittireduktaasi geenin (dsrB) ja metanogeeninen mcrA geenin kautta.
My®6s kloonikirjastoja tehtiin ja laajempi maara mikrobilajistoja tunnistettiin. Tut-
kimukset tehtiin vesindytteilld, joista mikrobibiomassa suodatettiin kalvolle nii-
den konsentroimiseksi.

Nummi-Pusulassa, jossa tutkittiin vesindytteitd luonnolliselta uraaniesiintyma-
alueelta, todettiin molekyylibiologisten tutkimusten perusteella (16Sr RNA) paamik-
robilajiston joukossa esiintyvan uraania pelkistdvia mikrobeja. Nummi-Pusula oli
ensimmainen kenttatutkimus, josta menetelmien kehittdminen kaynnistyi v. 2006.
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Olkiluodon loppusijoitusalueelta saatiin useita PAVE-néytteitd Posiva Oy:n toi-
mesta. Olkiluodossa tutkittiin PAVE:n puhdistuvuutta ja mahdollisia kontaminaa-
tiolahteita selvitettiin. Sylinterin todettiin puhdistuvan hyvin mutta pakkereiden ja
letkustojen todettiin voivan muodostaa kontaminaatioldhteen siirrettdessé kaira-
reidsté toiseen.

Olkiluodosta saadut naytteet olivat kaikki eri syvyydeltd peraisin olevia néayt-
teitd. Pakkerindytteissa voitiin todeta mikrobitiheyden viheneminen pumppauk-
sen aikana seka lajiston muutos, joka on merkittdvd havainto indikoiden pump-
pauksen aikaansaavan kairareikdalueen puhdistumisen ja endeemisen pohjave-
den olevan néytteenoton kohteena. Tdma kertoi myds kaluston puhdistuvuudesta
pumppauksen aikana. Ymparistoolosuhteiden mikrobilajistoa ohjaava vaikutus
nakyy selkeasti myos tuloksissa. Ndytteenottosyvyyden merkitys tutkimuksessa
korostui ja geologian merkitys mikrobien esiintymisessd. Pohjavesien suolaisuus
lisdantyy syvyyden lisddntyessd, joka osaltaan vaikuttaa mikrobien esiintymiseen.
Mikrobipopulaatiot vaihtelivat myos syvyyssuunnassa eri mikrobiryhmien ja lajien
esiintyessé eri ndytteenottosyvyydelld. Pohjaveden kaasujen ja geokemian vaihtelu
seka hapetus-pelkistys olosuhteet nayttavat vaikuttavan tuloksiin. Tutkimusreikien
lukuméara on kuitenkin ollut niin vahainen ja néytteet perdisin eri syvyydelta geo-
kemialtaan erilaisista olosuhteista, ettei tilastollista analyysid mikrobien suhteesta
geokemiaan ja kaasuihin voida tehda. Joitakin trendeja on kuitenkin havaittavissa,
kuten syvyyden merkitys suolaisuuden lisdantymisend, mustaliuskeen mahdolli-
nen vaikutus mikrobilajiston monimuotoisuuteen ja korkean magnesiumpitoisuu-
den omaavien vesien runsaamman mikrobilajiston muihin geologisiin olosuhtei-
siin verrattuna.

Outokummun syvareikatutkimusta (2,516 km) koordinoi professori llmo Kukko-
nen GTK:Ita. Syvareiké on kairattu 2004-2005, jonka jalkeen sielld on suoritettu mit-
tava kansainvélinen geofysikaalinen ja geokemiallinen tutkimus. Outokummussa
tehtiin mikrobiologisia néytteenottoja tdman projektin puitteissa vuosina 2007,
2008 ja 200g9.

Outokummun syvareikatutkimuksissa todettiin selkeat erot mikrobilajistoissa
eri syvyydella (Kuva 27). Geokemian korrelaatio mikrobien esiintymisessa tulee
selkeasti ilmi Outokummun tutkimuksissa, joissa voitiin tutkia kairareika syvyys-
profiilissa. Sulfaatinpelkistajia esiintyi kaikissa tutkituissa néytteissa, tosin Outo-
kummussa voitiin todeta, ettd syvimmissa néytteissa esiintyvat sulfaatinpelkista-
jat olivat eri lajeja kuin pintaosissa, pddasiassa autotrofisia hiilidioksidia fiksoi-
via lajeja.

Sulfaatinpelkistdjat esiintyvét yleensd metaania tuottavien mikrobien rajavyo-
hykkeessa ymparistossé, jos sekoittumista ei tapahdu. Outokummussa kairareidsta
kuplii metaania 1000 m syvyydesta. Suolaista vettd virtaa reikdan myos muista rako-
vybhykkeistd, joka aikaansaa virtauksia kairareidssa ja aiheuttavat jonkin asteista
sekoittumista. Sekoittuminen ei kuitenkaan ole niin voimakasta, etta se estaisi mik-
robien esiintymisen vyohykkeittdin.
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Kuva 27. Mikrobiyhteisdjen koostumus (16S rBNA kloonikirjastot) Olkiluodon
pohjavesindytteissa (ylempi rivi) ja Outokummun syvareidn mikrobiyhteisét
0-100m, 1000-1100m, 1500-1600m syvyydella.
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OUTOKUMPU

koko kairareidn yldosasta alas asti, esim Hydrogenophaga sp., jonka méara vahe-
nee alaspéin. Sen sijaan Firmicutes heimoon kuuluvat mikrobit lisdantyvéat syvyys-
suunnassa. Niaistd huomattava osa on sulfaatinpelkistdjid. Outokummun syvé-
reidssd todettiin 1000-1500 m syvyydessa runsaampi mikrobilajisto kuin muissa
syvyyksissa.

Tutkituissa néytteissa esiintyi sekd autotrofisia sulfaatinpelkistdjid, jotka sitovat
hiilidioksidia ettd heterotrofisia orgaanisen aineksen hajottajia. Metaania tuottavia
mikrobeja, eli metanogeeneja, ei esiintynyt kaikilla syvyyksilla eika kaikissa néyt-
teissd. Anaerobisesti metaania hapettavia mikrobeja esiintyi tietyissd néytteissa.
Sulfaatinpelkistdjien suhteellinen osuus Olkiluodon kairareikévesissa oli yleisesti
matala, korkeimmillaan o.5 % koko mikrobiyhteisdstd. Outokummun syvéreidssa
sen sijaan sulfaatinpelkistijien suhteellinen osuus oli huomattavasti korkeampi,
jopa 7-20 %. Metanogeenien suhteellinen mé&ard koko mikrobipopulaatiosta oli
molemmissa paikoissa matala o-2 %. Geokemian ja kaasuanalyysitulosten yhdistéa-
minen mikrobiologisiin tuloksiin antoi viitteita kivilajien merkityksesta mikrobila-
jistojen esiintymisessé kalliopohjavesissa.

Sulfaatin esiintyminen pohjavesissi ei ole edellytys sulfaatin pelkistéjien esiinty-
miselle, koska useilla lajeilla on kyky hajottaa orgaanista ainesta. Orgaanisen ainek-
sen esiintyminen seka yhteistyd rikkid hapettavien mikrobien kanssa voi rapaut-
taa kallioperasta rikkiyhdisteita ja hapetuspelkistysreaktioissa voi muodostua
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sulfaattia, joka valittomasti pelkistetdaan sulfideiksi sulfaatinpelkistdjamikrobien
ansiosta. Yhteisty6 eri mikrobiryhmien kanssa esim. anaerobisten metaanin hapet-
tajien kanssa voi luoda otolliset olosuhteet korrodoivien sulfidien muodostumiselle.
Mikrobien metaboliatuotteet on toinen potentiaalinen riskitekija. Mikrobit voivat
sitoa typped ja muodostaa ammoniumioneja sekd muodostaa amiineja, joilla molem-
milla on kuparia korrodoiva vaikutus.

Geomol-tutkimusprojektissa kehitetyt ndytteenottomenetelmét ja mikrobiologi-
set analyysimenetelmat ovat luoneet vahvan pohjan tutkia syvien geologisten ympa-
ristojen geomikrobiologiaa. Projektin aikana on kaynnistetty lisdrahoituksella kah-
den tohtori-opiskelijan, Lotta Purkamon ja Maija Nuppusen opinnot ja Pauliina Raja-
lan pro gradu -tyo.

Projektin tutkijat ovat osallistuneet useisiin kansainvalisiin koulutuksiin Itaval-
lassa, Saksassa ja USA:ssa sekd lukuisiin konferensseihin, joissa on esitetty tutki-
mustuloksia vuosittain. Geomikrobiologian koulutusohjelmien puuttuminen on ollut
katalysoimassa VTT:n osallistumista Pohjoismaisen geobiokoulutusohjelman suun-
nitteluun, joka kdynnistyy kesilld 2011 Islannissa.

Geomol-tutkimukseen osallistuivat tutkijat FT Mari Nyyssonen, FM Aura Nousi-
ainen, FM Anu Kapanen, FT Malin Bomberg VTT:It4. Projektia johti johtava tutkija
dosentti Merja Itdvaara VIT:1td. Geomol-projekti oli yhteistydhanke Geologian tut-
kimuskeskuksen dosentti Lasse Ahosen kanssa 2006-2008, jonka jalkeen néytteen-
otto geobiokemian osalta erkani erilliseksi Kabio-hankkeeksi. Tutkimusyhteisty6
GTK:n kanssa sai Suomen Akatemialta rahoitusta Deep Life -hankkeen muodossa
(2010-2013). Tutkimus liittyy Outokummun syvareikéén ja stabiilien isotooppien
hy6dyntdmiseen syvamikrobien energiaprosessien tutkimisessa.
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8.18 Uraanin Rayttaytyminen
pohjavesiolosuhteiden indikaattorina

Juhani Suksi, Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio

JOHDRANTO

Pohjavesiolosuhteiden vaihteluiden ymmaé&rtdminen on olennainen osa kaytetyn
ydinpolttoaineen loppusijoitustilan turvallisuusanalyysid. Teknisten paastdestei-
den toimintakyky, radioaktiivisten aineiden vapautuminen ja kulkeutuminen riip-
puvat pohjaveden kemiallisista olosuhteista. Kallioperdan infiltroituvien erilaisten
vesien (sadanta, merivesi, glasiaalisperdinen sulavesi) tiedetd4n muuttavan pohjave-
den kemiallista koostumusta hetkellisesti mutta muutoksen turvallisuusmerkitysta
ei ole lopullisesti selvitetty. Hankkeen tarkoituksena oli selvittda, minkalaisia mah-
dollisuuksia on kayttda pohjaveteen liuennutta uraania infiltraatioiden kemiallisten
vaikutusten kuvaamisessa. Infiltraation ja virtauskanavien seindmien vélisessa vuo-
rovaikutuksessa uraanin isotooppeja siirtyy veteen muokaten veden 234U/238U-suh-
detta. Koska veteen muodostunut isotooppisuhde ei muutu vaan pysyy samana myos
muutoksen palauduttua ennalleen, sitd voidaan periaatteessa kéyttaa hyvaksi arvioi-
taessa isotooppien vapautuessa vallinneita olosuhteita. Nyt havaittavat pohjavesien
uraanipitoisuudet ja isotooppisuhteet (Kuva 28) voidaan katsoa muodostuneen paa-
asiassa viime jadkauden jalkeen tapahtuneissa infiltraatioissa. Uraanin isotooppien
pitkista puoliintumisajoista johtuen radioaktiivisen hajoamisen vaikutus 234U/238U-
suhteen muodostumiseen ja muuttumiseen vedessa voidaan pitdd merkityksetto-
méani. Miksi 234U/238U-suhde vaihtelee pohjavesissd kuvan 28 esittamalla tavalla?
Voidaanko isotooppisuhteen vaihtelua kayttaa hyviaksi infiltraatioiden vaikutusten
selvittdmisessd? Naméa kysymykset esitettiin projektin kadynnistyessd. Hankkeen
suomenkielinen loppuraportti on julkaistu viitteessd Suksi (2009).
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Kuva 28. Uraanipitoisuuksia ja isotooppisuhteita eri tutkimuspaikkojen pohja-
vesissa. Kolmiot edustavat porakaivonaytteitd. Suurimmat uraanipitoisuudet
esiintyvat yleensd hapellisessa Kallioperdn yldosassa. Uraanipitoisuuden suuri
vaihtelu heijastelee Kivilajien vaihtelua ja labiilin uraanin saatavuutta virtaus-
kanavissa. Labiili uraani koostuu sekundaarisista uraaniyhdisteistd, jotka ovat
rapautumistuotteissa kived muodostavien mineraalien valisissa tiloissa. Pora-
kaivojen yleensd suuremmat uraanipitoisuudet johtuvat todenndRoisesti Kai-
rauksen aiheuttamasta muutoksesta kemiallisissa olosuhteisss, jotka suosi-
vat uraanin liukenemista. Syyna 234U/238U-suhteen vaihteluun uskotaan ole-
van vesien infiltraatio Kallioperaan.
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TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Tutkimusten keskeinen tulos oli pohjavesiolosuhteiden ja uraanin isotooppisuh-
teen 234U/238U vilisen mahdollisen riippuvuuden osoittaminen. Riippuvuus voitiin
osoittaa vertaamalla erilaisille pohjavesityypeille méaritettyja uraanin isotooppien
vapautumissuhteita. Vapautumissuhde saatiin isotooppien pitoisuuksien mittaus-
tuloksista regressioanalyysilla. Kuvassa 29 esitetddn regressioanalyysin tulokset
kolmelle Olkiluodon vesityypille. Erinomainen korrelaatio voidaan selittdd onnistu-
neella naytteenotolla.
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Kuva 29. Uraanin isotooppien 23*U/238U-vapautumissuhteen (suoran kulma-

Kerroin) maarittdminen.
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234]J/238U-vapautumissuhde vaihteli rannikkoalueella (Olkiluoto) vesityypeittdin
(Taulukko 7). Sisdmaan paikoilla (Kivetty ja Romuvaara) pohjavesityyppien valilld ei
esiintynyt merkittdvéda vaihtelua. Todennékoinen syy rannikolla havaittuun vaihte-
luun on monipuolisempi infiltraatiohistoria. Olkiluodossa ja Hastholmenissa niakyy
Itdmeren kehittymiseen liittyvien infiltraatioiden vaikutus. Olkiluodossa suurin
vapautumissuhde (~6.8) saatiin kallioperén yldosan laimealle HCO3-murtovedelle
ja pienin suolaiselle pohjavedelle (~3.3). Hastholmenin pohjavesissd ndhd4aan sama
trendi: SO4-murtoveden vapautumissuhde on suurempi (3,6) kuin suolaisen pohja-
veden vapautumissuhde (2,6). Havaintojen perusteella uraanin isotooppien vapau-
tumissuhteen voidaan sanoa riippuvan veden suolapitoisuudesta. Se, ettd suurin
maédaritetty isotooppien vapautumissuhde saadaan laimeaan murtoveteen, on tar-
kea havainto, koska kyseinen vesi edustaa normaalia pohjaveden suotautumista eli
kemiallisesti reaktiivisimman vesityypin infiltraatiota.

TaulukRo 7. Uraanin isotooppien vapautumissuhteen riippuvuus
pohjavesiolosuhteista.

Tutkimuspaikka | Hydrokemia 2347238 - Kommentteja
vapautumissuhde

Olkiluoto HCOz-murtovesi 6,8 Makeaa vettd 150 m saakka; hydrogeologi-
SO.Z-murtovesi 5.0 gegtl dyhaamlnen vy?hyke: thorlrjjal—'vgl'h.een .
infiltraatio 300 m asti; sulaveden jadmia; vesi

Cl'-murtovesi 3,3 muuttuu suolaiseksi 400-500 m syvyydessa
Suolainen vesi 3,3
Hastholmen SO,#-murtovesi 3,6 Laimean HCOs-vesi 100 m saakka; Litorina-
Suolainen vesi o6 vaiheen infiltraatio 300 m asti; sulaveden
’ jaédmia; vesi muuttuu suolaiseksi 500-600 m
syvyydessa
Romuvaara Virtausreitti | 3,8 Makea vesi ulottuu satojen metrien syvyy-
) . teen. Pohjavesi kehittyy Ca-Na-Mg-HCO3-
Virtausreitti I 8.0 tyypista Na-Ca- HCOg3-tyyppiin. Ei havaintoja
Virtausreitti Il 3,4 sulaveden infiltraatiosta.
Kivetty Virtausreitti | 4,3 Makea vesi ulottuu satojen metrien syvyy-

teen. Pohjaveden evoluutio samanlainen
kuin Romuvaarassa. Merkkeja sulaveden
infiltraatiosta.

Hankkeessa tutkittiin myés uraaniaineisto yli 1200 porakaivosta (ks. Kuva 1). Muusta
pohjavesiaineistosta poiketen osassa néytteitd 234U/288U-aktiivisuussuhde oli selvisti
tasapainoarvon yksi alapuolella. Vastaavia arvoja ei ole havaittu tavanomaisissa poh-
javesinaytteissa. Epatavallisen alhaiset aktiivisuussuhteet voidaan selittda porakai-
vojen kairaamisen aiheuttamalla hairilld. Porakaivot tehd&an paljon paksummalla
terillad (¢15-25 cm) kuin tavanomaiset kairanreidt (4-5 cm). Porakaivojen kairaami-
nen on todenndkoisesti muuttanut pohjaveden virtaussysteemia niin, ettd hapel-
lista vettd on padssyt hapettomiin virtauskanaviin liuottaen sielld vanhaa 234U-kdy-
h&4 uraania. 234U/238U-aktiivisuussuhdetta, joka on alle 1, voidaan titen pitda todis-
teena redox-olosuhteissa tapahtuneesta muutoksesta.
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TUTKIMUKSEN MERKITYS YDINJATEHUOLLOSSA

Ydinjatehuollon yksi keskeisista kysymyksista on, sdilyvatké pohjaveden kemialli-
set olosuhteet riittdvan vakaina tulevien infiltraatioiden yhteydessa. Lopullisen vas-
tauksen saaminen edellyttdd loppusijoituspaikan hydrogeokemiallisen evoluution
ymmartamistd ja erilaisten vesien infiltraatioiden vaikutusten tuntemista. Hank-
keessa kehitetty tekniikka tarjoaa uuden tavan tutkia infiltraatioiden vaikutusta.
Infiltraatioiden vaikutuksia kuvaavan tiedon kayttdminen loppusijoituksen turvalli-
suusperustelussa voi avautua ei-asiantuntijoille laskennallisia perusteluja helpom-
min. Infiltraatioiden vaikutuksiin liittyvistd havainnoista voidaan johtaa perustel-
tua tietoa turvallisuuden laskennallisten herkkyystarkastelujen tarpeisiin. Havain-
noilla voi olla my6s merkittdava rooli muodostettaessa vaihtoehtoisia kasitteellisia
malleja ja tulkintoja, joita voidaan hyodyntaa turvallisuusanalyysin skenaarioiden
koostamisessa.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

Tutkimus toteutettiin pd&dasiassa analysoimalla julkaistua aineistoa pohjavesien
uraanin isotooppien pitoisuuksista. Aineistoa kerattiin Suomesta ja Ruotsista.
Aineiston analyysissa kéaytettiin lineaarista regressioanalyysia. Tulosten tulkin-
nassa kaytettiin hyviksi tutkimuspaikkojen pohjavesikemiaa, tietoa hydrogeokemi-
allisesta evoluutiosta ja uraanin isotooppien ydingeokemiasta. Aineiston alustava
analyysi on julkaistu viitteessd Suksi et al. ( 2006). Tutkimuksessa kaytettiin hyviksi
myos luonnollisessa raossa tehdyn migraatiokokeen uraanin isotooppituloksia. Koe
on julkaistu viitteessi Kienzler et al. (2006).

Hankkeen toisessa vaiheessa 234U/238U-vapautumissuhdetta oli tarkoitus tutkia
laboratoriossa kontrolloiduissa olosuhteissa, jotta 234U/238U-suhteen muodostumi-
nen voitaisiin paremmin kytkea uraanin liukenemiseen ja kemiallisiin olosuhteisiin.
Taté varten radiokemian laboratoriossa kehitettiin kivi-vesi-vuorovaikutussimulaat-
tori. Laitteiston toiminta testattiin mutta varsinaiset tutkimukset jouduttiin lopetta-
maan riittdméttoman rahoituksen vuoksi.

Viitteet

Kienzler, B., Vejmelka, P., Romer, ]., Luckscheiter, B, Kisely, T., Soballa, E., Walschburger, C., Seither,
A., 2006. Actinide Migration Experiment in the ASPO HRL in Sweden: Analysis of Retained Uranium
and Technetium in Core #7 (Part V), Forschungszentrum Karlsruhe, FZKA 7196, 23 p.

Suksi, J., 2009. Uraanin kéyttaytyminen pohjavesiolosuhteiden indikaattorina. http://wwwydinjate-
tutkimus.fi/Julkaisut/KIVES-2006_2008 _LR.pdf

Suksi, J., Rasilainen, K. and Pitkénen, P, 2006. Variations in the 234U/23U activity ratio in groundwater
- a key to characterise flow system? Physics and Chemistry of the Earth 31 (2006) 556-571.
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8.19 Kallion rikkonaisuusrakenteet ja
hydrogeologia

Lasse Ahonen, Geologian tutkimuskeskus

Muuttuvissa maan pinnan olosuhteissa kiteinen kalliopera tarjoaa pitkalla aika-
valilld vakaan loppusijoitusymparistén ydinvoimatuotannossa syntyvien jitteiden
loppusijoitukseen. Teknisten paédstoesteiden mahdollisesti heikentyessa peruskal-
lio toimii radioaktiivisen jatteen paastoesteend varmistaen loppusijoituksen turval-
lisuutta hydrogeologisilla ja hydrogeokemiallisilla piddtysominaisuuksillaan. Lop-
pusijoituksen turvallisuuden perustelu edellyttas, ettd kallioperdn ominaisuudet ja
ilmiét ymmaérretadn, niitd pystytddn havainnointimenetelmin mittaamaan ja luokit-
telemaan sekd kuvaamaan eritasoisten mallien avulla.

Kiteisen kallioperan tyypillinen ominaisuus on eri mittakaavainen rakoilu ja rik-
konaisuus. Eteld-Suomen kallioperdn osalta se nivoutuu noin 1800 miljoonan vuo-
den geologiseen historiaan. Rakoillut kiteinen kallio on monien prosessien osalta
erilainen verrattuna muualla tutkittuihin huomattavasti nuorempiin savi-, suola-
ja vulkaanisperiisiin muodostumiin. Hanke "Kallioperan rikkonaisuusrakenteet ja
hydrogeologia” aloitettiin edellisen KYT-ohjelman puitteissa (Ahonen 2006) ja paat-
tyi 2006. Hankkeen tarkoituksena oli metodinen tutkimus, joka yhdistda rakenne-
geologisen tulkinnan, hydrogeologiset mittaukset, geofysikaaliset mittaukset, kai-
rasyddnhavainnot ja reién videokuvauksen.

Tutkimus keskitettiin aluksi Inkoon Kopparnasin alueelle ja vuoden 2006 aikana
myos Palmotun luonnonanalogiakohteeseen, jonka jalkeen tutkimuksen painopiste
siirtyi Outokummun syvareikdan. Tyo eteni eri mittakaavaisten kartta- ja ilmakuva-
aineistojen tulkinnasta yhden rikkonaisuusvyohykkeen lavistavdan kairaukseen
ja kairareikatutkimuksiin. Kairasyddnaineistosta tulkittiin rikkonaisuuden esiin-
tymisté kalliossa ja verrattiin sitd kairareidn videokuvauksen tuloksiin. Sekd Kop-
parnisin ettd Palmotun tutkimusrei'issa tehtiin my6s monipuolisesti geofysikaalisia
mittauksia, ja saatuja havaintoja verrattiin muilla menetelmilla, erityisesti reikéavi-
deolla, todettuihin rikkonaisuusvyohykkeisiin.

Kopparnésin tutkimuksessa saatiin hyvalaatuinen videokuvaus tutkimusreian
seindamaésté ja kallion seindmassa olevien rakojen avoimuudesta, mitd puolestaan
voitiin verrata yksityiskohtaisesti tutkittuun kairasyddnnéytteeseen ja siita tulkit-
tuihin rakojen avautumiin (kuva 30). Edelleen vertaamalla geofysikaalisia reika-
mittauksia havaittuihin rakovyohykkeisiin saatiin lisatietoa geofysiikan tulkinnan
tueksi niissa tapauksissa, joissa suoraa rakoiluhavaintoa ei ole kaytettavissa.

Palmotun tutkimuspaikalla (R387) tehtiin lisatutkimuksia kehittden ja testaten
reikdgeofysiikan mittausmenetelmia hydrogeologian sovellutuksiin, koska kysei-
sessd tutkimusreidssa oli aikaisemmin tehty hydrogeologinen erovirtausmittaus
Posiva Oy:n kalustolla. Todettiin, ettd geofysikaalisesta reikdluotauksesta saadaan
lisdinformaatiota pumppaamalla vettd reidstd samanaikaisesti luotauksen kanssa,
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jolloin rakovirtaukset nékyvit selvemmin. Reikdluotauksena tehtdva omapotenti-
aalimittauksen todettiin myos mahdollisesti antavan hydrogeologisesti merkittavaa
tietoa, koska menetelmalla havaittiin selvid anomalioita syvyyksilla, joissa aikaisem-
min oli erovirtausmittauksessa todettu rakovirtausta.

Hankkeen loppuvaiheessa tutkimus kohdistui enenevassa méarin juuri valmis-
tuneeseen Outokummun syvareikain, jonka reikageofysikaalisen aineiston hydro-
geologisesta tutkimuksesta tehtiin diplomity6 (Tarvainen 2006). Kaiken kaikkiaan
hankkeen puitteissa tehtiin kaksi diplomityota ja nuoret tutkijat kayttivat suuren
osan tydpanoksesta.

Kuva 30. Tutkimusreidn seindma ja seindmassa olevien rakojen avoimuus.
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8.20 Kallion in situ -tutkimukset, Grimsel Test
Site — Phase VI, Long Term Diffusion -project
(LTD)

Marja Siitari-Kauppi, Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio

TUTKIMUKSEN TRUSTR

T4ma yhteenveto koskee vuonna 2005 aloitetun Grimsel Test Site (GTS) - Phase VI
-kokonaisuuteen liittyvan Long Term Diffusion (LTD) -projektin tuloksia vuosilta
2006-2010. LTD-projekti koostuu kahdesta osakokonaisuudesta, joista ensimmai-
nen jaettiin neljaan aliprojektiin: in situ -kulkeutumiskoe, in situ -impregnointiko-
keet, kiven huokosveden koostumuksen tutkimus ja radionuklidien kulkeutumis-
reittitutkimus.

Radiokemian laboratorion tutkijat ovat olleet mukana suunnittelemassa tata pro-
jektia ja vastanneet in situ huokosrakenteen selvittdmiseksi tehdyista kokeista ja in
situ kokeita tukevista kiven huokosrakennetutkimuksista laboratoriossa.

Ydinjatteen kallioperdloppusijoituspaikan turvallisuus riippuu mm. kallion
kyvysté viivastyttdd pohjaveteen mahdollisesti joutuneita radioaktiivisia aineita.
Radionuklidien viivdstyminen tapahtuu niiden diffundoituessa vettdjohtavista
raoista kalliomatriisin huokosiin ja kiinnittyessd huokosten pinnoille. Koska pohja-
veden kulkeutumisreitteihin ja kallioperdan huokoisuuteen liittyy viela epavarmuus-
tekijoitd, geosfadrin roolia niiden piddttdmisessa on arvioitu alaspdin nykyisissa
turvallisuusanalyyseissa. Kiviaineksen huokostilavuuteen liittyvat epavarmuudet
ovat johtaneet myos muutoksiin radionuklidien kulkeutumisen mallinnusperiaat-
teissa. Kyseiseen epavarmuuteen on sidoksissa kiintedsti kalliomatriisin pidatys-
kyvyn arvioiminen. Laboratoriossa tehdyt matriisidiffuusio- ja sorptiokokeet kivi-
néytteille eivat valttdméatta vastaa ominaisuuksiltaan in situ olosuhteissa vallitse-
van kiviaineksen ominaisuuksia, jolloin laboratoriokokein saatujen pidatys-kulkeu-
tumisparametrien paikkansapitdvyytta ja siirrettavyytta in situ olosuhteisiin on tut-
kittava. Tassd tyossd on otettu askel eteenpain ydinjatteiden loppusijoitustilan tur-
vallisuuden arviointitutkimuksissa siirryttdessa laboratoriotutkimuksista kallion in
situ tutkimuksiin.

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Hankkeen ensimmaisessd osaty0ssd madritettiin radionuklideille Na-22, Cs-134 ja
HTO seka stabiilille isotoopille I-127 diffuusioprofiilit 2,5 vuotta kestaneessa in situ
kulkeutumiskokeessa. Merkkiaineet oli laimennettu Grimselin pohjaveteen, joka
oli keratty testialueen rakovychykkeestd. Koealue oli 8.2 metrin etdisyydelld tun-
nelin seindmaésta, ehedssa kivimatriisissa. Vetta kierratettiin 8 litran kokonaisti-
lavuudessa 70 cm:n levyisessa injektioalueessa, halkaisijaltaan 56 mm:n kairan-
reidssa. Injektioalueen molemmin puolin oli kaksinkertainen paineentasausjarjes-
telméa. Cesiumin tunkeutumissyvyys on 25 mm ja natriumin noin 6o mm. Tritiumia
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ja jodia 16ytyy injektiopinnasta niin syvalle kuin halkaisijaltaan 30 cm alindytteessa
on mahdollista asiaa tutkia eli max 1g cm:n syvyyteen. Kuvissa 31 ja 32 on esitetty
radionuklidien Na-22 ja Cs-134 diffuusioprofiilit; cesium on voimakkaasti kiven tum-
miin mineraaleihin pidattyvé alkuaine, kun taas natrium pidéttyy heikosti maasal-
piin. HTO ja jodi ovat ns. pidattyméattomia alkuaineita ja ne diffundoituvat kiven huo-
kosissa kahden ja puolen vuoden aikana kymmenié senttimetreja.

Kuva 31. Na-22:n diffuusioprofiili on esitetty HYRL1-Rivindytteen injektiokoh-
dasta kiven sisdan logaritmisella asteikolla. Diffuusioaika oli 2.5 vuotta.
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Kuva 32. Cs-134:n diffuusioprofiili on esitetty HYRLI-KRivindytteen injektiokoh-
dasta kiven sisdan logaritmisella asteikolla. Diffuusioaika oli 2.5 vuotta.
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Hankkeen toisessa osatydssé tehtiin kaksi laajamittaista in situ impregnointikoetta
kiven huokoisuuden ja rakoavaumien visualisoimiseksi. Merkkiaineina kéaytettiin
kahta orgaanista yhdistettd; veteen liukeneva NHC-g ja veteen liukenematon C-14-
PMMA. PMMA-tekniikassa kivi on siis kuivattava ennen kuin merkkiaine voi tunkeu-
tua kiven huokosiin. Tdmé&n tyon tuloksena C-14-PMMA-autoradiografiatekniikka
kehitettiin in situ olosuhteissa kaytettavaksi. In situ ja laboratoriossa maaritettyja
huokoisuuksia verrattaessa havaittiin, ettd in situ huokoisuudet ovat 10-30 % pie-
nemméat. PMMA-menetelmélla maéritetty huokoisuus on noin 30 % pienempi kuin
laboratoriossa mééritetyn vastaavan kiven 14C-PMMA huokoisuus.

TULOSTEN MERKITYS JA HYODYNNETTAVYYS

Hankkeessa on kehitetty PMMA kivenhuokosrakenteen tutkimusmenetelma in situ
olosuhteisiin kéytettavéksi. Tietotaito ja osaaminen ovat siirrettavissa ja hyddynnet-
téavissa erityyppisissa loppusijoitustilaolosuhteissa. Projektin tuloksena on saatu tur-
vallisuusrelevanttia tietoa in situ radionuklidien kulkeutumisesta ja vuorovaikutuk-
sista kalliossa, kallion rakenteesta, vettd johtavien rakojen geometriasta ja reuna-
alueiden heterogeenisuudesta sekd pohjavesikemian tutkimusten kautta migraation
pitkédaikaiskayttaytymisesta ja cesiumin sorptiosta in situ olosuhteissa. Hanke on
lisénnyt prosessien ymmartadmistd. Tuloksia on hyddynnetty mallinnettaessa ja arvi-
oitaessa kivimatriisin pidatyskykyéa radionuklidien kallioperdkulkeutumisen yhtey-
dessa myos kiven rakenteen heterogeenisuus huomioon ottaen. Hankkeessa on kou-
lutettu ja perehdytetty useita radiokemistejd ydinjitteiden loppusijoituksen ongel-
makenttdan kansallisessa ja kansainvélisessé tutkijajoukossa.

TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT

Kiven huokosrakenteen tutkimiseksi seki in situ ettd laboratoriossa kaytettiin C-14-
PMMA-autoradiografiamenetelmad. Menetelméssa kivindyte impregnoidaan *4C lei-
matulla metyylimetakrylaatilla, joka polymeroidaan niytteen huokostilaan kuumen-
tamalla tai séteilyttdmalla. Naytteestd valmistetut kivipinnat sijoitetaan rontgenfil-
mille, johon radioaktiivisen hajoamisen seurauksena muodostuu kuva huokostilasta.
Kuvien késittelyyn perustuvilla laskentamenetelmilld méaritetdan mineraalien huo-
koisuuksia, kivindytteiden kokonaishuokoisuuksia ja huokoisuusprofiileja vettajoh-
tavien rakojen reuna-alueilta tutkittavista néaytteistd. PMMA-autoradiogrammeja
kaytetadn edelleen matriisidiffuusiomallinnuksessa maarittamaan diffuusiosyvyyk-
sid ja -nopeuksia ns. TDD-menetelmalla.

Kiven rakennetutkimuksissa kéytettiin elektronimikroskopiaa (FESEM) huokos-
avaumien tutkimisessa ja energiadispersiivista spektrometriaa (FESEM-EDS) kiven
mineraalien alkuainekoostumuksen maarittdmiseksi. Petrografiamaéritykset teh-
tiin polarisaatiomikroskoopilla.

Muita tutkimusmenetelmid olivat laboratorioskaalan diffuusiokokeet pidat-
tyméttomilla merkkiaineilla (HTO ja Cl-36). Radionuklidien maaritykset vesi-
liuoksista ja kivindytteistd tehtiin normaalein radiometrisin menetelmin esim.
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nestetuikelaskennalla tai gammaspektrometrisin mittauksin (Na-22 ja Cs-134). Laser
ablaatio-induktiivisesti kytkettyd massaspektrometria (LA-ICP-MS) kiytettiin radio-
nuklidien kulkeutumisreittitutkimuksissa maéaritettdessa radionuklideja Np-237,
U-235 ja U-234. Pohjavesiliuosten alkuaineiden méarittdmisessa kaytettiin laajamit-
taisesti ICP-MS-tekniikkaa.
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8.21 Rakovirtaus ja radionuklidien Kulkeutuminen
graniittisessa Kallioperassa

Pirkko Holttd, Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio
Antti Poteri, VIT

Kaytetyn uraanipolttoaineen loppusijoituksen pitkaaikaisturvallisuutta arvioi-
taessa epdvarmuutena on se, ettd rakovirtausta ja kallioperan todellista pidatysky-
kyé ei tunneta riittavan tarkasti. Kokeellisesti rakokulkeutumista ja matriisidiffuu-
sion osuutta ei ole ollut mahdollista selvittaa suljettua loppusijoitustilaa vastaavissa
virtausoloissa, jolloin kulkeutumisen arviointi perustuu olennaisten prosessien ja
niiden valisten kytkentdjen tunnistamiseen ja mallinnukseen. Tulkinnan perusta
on luonnonrakojen virtausominaisuuksien selvittdminen ja rakovirtauksessa esiin-
tyvien ilmi6diden tunnistaminen ja ymmartdminen yksityiskohtaisesti. Turvallisuus-
analyysin kannalta erityisen kiinnostavaa on liikkuvien radionuklidien kuten 29I,
36Cl ja 99Tc aiheuttama pitkan aikavilin riski. KYT-tutkimusohjelmassa on aiemmin
tutkittu radionuklidien kulkeutumista ja pidattymisté eri mittakaavoissa ja skaala-
usta laboratoriosta in-situ kalliolaboratorio olosuhteisiin ottaen huomioon kallio-
peran heterogeenisuus. Vuosina 2006-2007 koottiin tulokset yhteen ja tehtiin tay-
dentaviad kokeita havaittujen epavarmuuksien selvittdmiseksi ja matriisidiffuusion
osoittamiseksi kokeellisesti.

Kurun harmaa graniitti blokin (Kuva 33) luonnonraossa on tutkittu radionukli-
dien kulkeutumista pidattyméattomilla ja pidattyvilla merkkiaineilla hyvin kontrol-
loiduissa virtausoloissa. Tavoitteena oli selvittdd blokkikokein rakokulkeutumi-
sessa pidattymistd aiheuttavia prosesseja, erityisesti matriisidiffuusion kontrolloi-
maa rakovirtausta ja radionuklidien kulkeutumista ja pidattymista luonnonraossa.
Perdkkaisissa toistokokeissa havaittiin vaihteluja virtauskentéssa siten, ettd nopeu-
den pienentyessd veden virtauskanavassa ja merkkiaineen kulkeutuminen keskit-
tyi 1-2 pddkanavaan. Havaittuja epavarmuuksia selvitettiin tekemalla tulkintaa tay-
dentaviad merkkiainekoesarjoja varioiden veden virtausnopeutta ja virtauskenttaa.
Merkkiainekokeita tehtiin *3I:lla hitailla veden virtausnopeuksilla (2-2o0 pL min?)
matriisidiffuusion osoittamiseksi kokeellisesti myos pidattymattoméan merkkiaineen
lapitulokayrissa. Rinnakkain blokkikokeiden kanssa on tehty kairansydamista val-
mistetuilla kolonneilla (Kuva 34) yksinkertaisia dynaamisia diffuusio- ja sorptio-
kokeita, joiden tavoitteena oli arvioida etukéteen radionuklidien pidatysparamet-
reja blokissa. Merkkiainekokeita jatkettiin pidattyméattomilla tritiumilla (HTO), klo-
ridilla (38Cl) ja jodidilla (*3'I) sek& pidattyvalla natriumilla (*2Na) hitailla veden vir-
tausnopeuksilla (1-5 pL min?).

Aiemmin saadut tulokset ja tarkentavat kokeet osoittivat, ettd on mahdollista tut-
kia matriisidiffuusiota luonnonraossa laboratorio-olosuhteissa. Kahdella eri koejar-
jestelylld, blokilla luonnonraossa ja kairansyddnkolonneilla, saatuja merkkiaineiden
lapitulokéayrié voitiin mallittaa kayttamalla yhtenevid parametreja. Matriisidiffuusion
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vaikutukset voidaan n&hda lievasti pidattyvan natriumin lapitulokayrissa kolonnin
keinotekoisessa kanavassa ja blokin luonnonraossa. Matriisidiffuusion vaikutukset
nahdaan pidattyméattoméan jodidin 1apitulokédyrassa kolonnin keinotekoisessa kana-
vassa ja blokin luonnonraossa. Rakovirtauksessa esiintyvat prosessit, advektio-dis-
persio ja matriisidiffuusio on voitu kuvata riittavalla tarkkuudella toistettavien tulos-
ten saamiseksi, vaikka tuloksia ei viela toistaiseksi voida suoraan siirtaa loppusi-
joitusolosuhteisiin. Perdkkaisissa toistokokeissa havaitut vaihtelut korostavat vir-
tauskentén hallitsemisen tarkeytta arvioitaessa radionuklidien kulkeutumista ole-
tetuissa loppusijoitustilan olosuhteissa. Saatu tieto ja ymmarrys radionuklidien kul-
keutumis- ja pidattymisprosesseista on siirrettivissé eri skaaloihin ja virtausolo-
suhteisiin. Rakovirtaus- ja kulkeutumiskokeiden konkreettisena tuloksena on hyvin
testatut toimiviksi havaitut koejarjestelyt ja hyvin karakterisoitu luonnon rako jat-
kotutkimuksia varten.

Kuva 33. Kurun harmaa graniitti blokkKi, jossa on vettajohtava luonnon rako
(0.9 m x 0.9 m) n. 17 cm pa&assa blokin yladpinnasta. Blokkiin on paalta kai-
rattu reidt, jotka on varustettu pakkereilla merkkiaineen injektointia tai raon
sulkemista varten. Raon leikkauskohdat blokin pystyreunoilla on varustettu
vesisailitilld hydraulisen tilanteen hallitsemiseksi ja merkkisineiden Rerdysta
varten.
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Kuva 34. Kairansydan Kolonnikokeiden Roejarjestely. Kolonnit on valmistettu
Kurun harmaa graniitti blokista Rairatuista kairansydadmista. KeinoteRkoinen
virtauskanava on Kairansydamen ja putken valissa.
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8.22 Kolloidien muodostuminen ja niiden
vaikutus radionuklidien Kulkeutumiseen

Pirkko Holttd, Mari Lahtinen, Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio

KYTz2o010-tutkimusohjelmassa aloitettiin vuonna 2008 uusi hanke, jossa tutkitaan
kolloidien muodostumista kédytetyn uraanipolttoaineen loppusijoitustilan eri mate-
riaaleista. Radionuklidien kiinnittyminen liuoksessa stabiileihin ja pohjaveden vir-
tauksen mukana liikkuviin kolloideihin saattaa merkittavasti edistdd etenkin akti-
nidien kulkeutumista loppusijoitustilasta biosfdariin arvioitaessa kaytetyn ydinpolt-
toaineen loppusijoituksen turvallisuutta. Kolloidit ovat kooltaan yhdessd dimensi-
ossa 1-1000 nm partikkeleita, joilla on pintavaraus ja erittdin suuri spesifinen pinta-
ala radionuklideille kiinnitty&. Kolloidien merkitys radionuklidien kuljettajina riip-
puu kolloidien koosta ja stabiilisuudesta, sorption irreversiibeliydesta ja geokemi-
allisista olosuhteista. Bentoniittipuskurin eroosion seurauksena bentoniitin mas-
saa havida kolloidisessa muodossa termisen ja pitkdkestoisen pohjavesi vuorovai-
kutus ajanjaksojen aikana. Kolloideja muodostuu myos tunnelin tdyteaineena kay-
tettavasta kivimurskeesta, korroituneesta kuparista ja rapautuneesta uraanipoltto-
aineesta seké loppusijoitustilan rakennuksen aikana rakojen injektioaineina kayte-
tyista sementistd ja kolloidisesta silikasta. Hankkeen tavoitteena oli maarittaa lop-
pusijoitustilan materiaaleista muodostuvien epdorgaanisten kolloidien stabiiliutta,
selvittda bentoniitin kolloidisessa muodossa tapahtuvaa hajoamista seki testata ja
soveltaa eri karakterisointimenetelmia.

Jauhemaista MX-8o-bentoniittia, kivimurskeita, sementtiad ja silikaa sekoitet-
tiin vdhasuolaiseen Allard- ja suolaiseen OLSO-referenssipohjaveteen seki deioni-
soituun veteen. Lisdksi seurattiin bentoniittikolloidien stabiiliutta ionivahvuuden
(0.0010.1 M) funktiona laimennetussa OLSO-vedessé ja NaCl- ja CaClz-elektrolyyt-
tiliuoksissa. Kiinted aine-vesi seoksesta otettiin vesindytteet, joista erotettiin kol-
loidinen fraktio suodattamalla 0.45 pm membraanin l4pi. Suodatetuista naytteista
analysoitiin partikkelikoko, kolloidien mé&éar4, stabiilisuutta kuvaava zetapotentiaali
ja alkuainekoostumus seké partikkelien morfologia. Kolloidien kokojakautuman ja
pitoisuuden seka zetapotentiaalin mittaamiseksi kaytettiin dynaamista laservalon-
sirontaa (DLS/PCS). Rinnakkaisena menetelména partikkelikokojakauman mééa-
ritykseen testattiin epdsymmetrista poikittaisvirtaus-kenttavirtausfraktiointia
(ASFIFFF), jossa kolloidien erotus perustuu ainoastaan partikkelin kokoon eikd muo-
toon. Kolloidien morfologiaa selvitettiin kayttden pyyhkaisyelektronimikroskopiaa
(FESEM). Muodostuneiden kolloidien m#4ra arvioitiin partikkelikoko maarityksessa
saadun laskentataajuuden ja standardisarjan avulla. Kolloidien alkuainekoostumus
analysoitiin kdyttden massaspektrometriaa (ICP-MS).

DLS- ja AsFIFFF-menetelmilld saadut partikkelikokojakaumat ovat melko yhte-
nevat. Hajonta DLS-tuloksissa aiheutuu mittausmenetelmén toimintaperusteista.
DLS maédéritys riippuu partikkelien koosta, maaréstd ja muodosta, pieni mééra suuria
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partikkeleita tuottaa suurimman osan siroavan valon intensiteetista. AsFIFFF maa-
rityksessa partikkelin koko perustuu pelkdstddn sen diffuusioon poikittaisessa
virtauskentassa. Laservalonsirontamenetelmélla maaritetty keskimaarainen partik-
kelikoko niukkasuolaisessa Allard- ja deionisoidussa vedessa oli 60-350 nm ja suo-
laisessa OLSO-vedessa 1-goo nm. Muuntuneesta tonaliitista irronneiden kolloidien
muoto ndhddan kuvan 35 elektronimikroskooppikuvista. Kivimurskeesta ja myos
bentoniitista irronneet kolloidit ovat levymaéisié ja partikkelien keskimaé&rinen hal-
kaisija on yhteneva DLS ja AsFIFFF méaaritysten kanssa. Zetapotentiaalit olivat niuk-
kasuolaisessa Allard-vedessa valilla -10 mV - -45 mV ja suolaisessa OLSO-vedessa
+10 mV - -10 mV. Eniten nollasta poikkevat negatiiviset zetapotentiaalit mitattiin
bentoniittikolloideille Allard-vedessa.

Bentoniittikolloidien stabiilisuus laimennetussa OLSO-vedessi ja elektrolyyttiliu-
oksissa ei muuttunut merkittavasti vuoden aikana. Stabiilisuus riippui voimakkaasti
liuoksen ionivahvuudesta ja kationista. Bentoniittikolloidien zetapotentiaali laimen-
netussa OLSO-vedessa on esitetty veden ionivahvuuden funktiona kuvassa 36. Kes-
kim#arainen zetapotentiaali oli -40 mV, kun veden ionivahvuus oli o.005 M, josta se
nousi noin -10 mV:iin ionivahvuudessa o.07 M. Natriumkloridissa kolloidit olivat sta-
biileja (zetapotentiaali alle -30 mV), kun ionivahvuus oli 0.04 M tai sitid pienempi.
Kalsiumkloridissa kolloidit olivat stabiileja, kun ionivahvuus oli 0.01 M tai sité pie-
nempi. Partikkelikoko kasvoi ionivahvuuden mukana ollen molemmissa elektrolyyt-
tilioksissa noin 400 nm, kun ionivahvuus oli 0.001 M. Natriumkloridissa partikke-
likoko ylitti 1000 nm ionivahvuudessa o.025 M, kun taas kalsiumkloridissa se ylitti
1000 nm jo ionivahvuudessa o.015 M, minka jalkeen partikkelit olivat paljon suu-
rempia kuin natriumkloridissa.

Suolaisessa OLSO-vedessd keskimé&ardinen partikkelikoko yli 5oo nm, laaja
partikkelikokojakauma seké ldhelld nollaa olevat zetapotentiaalit merkitsevat
kolloidien aggregoitumista ja epastabiileja kolloideja. Niukkasuolaisessa Allard-
vedessa pieni, alle 200 nm:n partikkelikoko ja voimakkaasti negatiivinen zeta-
potentiaali tarkoittavat sitd, ettd kolloidit ovat stabiileja. Suolaisen veden vaiku-
tus kolloidien stabiilisuuteen saatiin selvésti nédytettya kahdella referenssipoh-
javedelld ja elektrolyyttiliuoksilla. Nykyisissd olosuhteissa Olkiluodon pohjave-
den suolaisuus on noin 0.5 M, jossa kolloidit aggregoituvat eika niilla ole vaiku-
tusta radionuklidien kulkeutumiseen. Tutkimusta bentoniitin eroosiosta kolloi-
disessa muodossa voidaan kuitenkin hyddyntdé arvioitaessa bentoniittipuskurin
toimintakykyé. Kolloidien merkitys radionuklidien kuljettajina riippuu kolloidien
muodostumismekanismeista ja stabiilisuudesta eri pohjavesiolosuhteissa ja radio-
nuklidien kiinnittymisestd niihin. Kolloidien stabiilisuus tulee olemaan merkit-
tava tekija jadkausieroosion sulamisvaiheessa, jolloin suolaton sulamisvesi muut-
taa pohjavesikemiaa ja kolloidien vaikutus radionuklidien kuljettajina on otettava
huomioon. Kolloidien ominaisuuksia méaé&ritettiin usealla rinnakkaisella ja toisiaan
taydentavallda menetelmalld tuloksena monipuolinen kokoelma testattuja ja toimi-
via menetelmia jatkoa varten.
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Kuva 35. Pyyhkaisyelektronimikroskooppikuva (FESEM) voimakkaasti muun-
tuneesta tonaliitista Allard-vedessa irronneista Kolloideista.

Kuva 3B. Bentoniittikolloidien stabiilisuus (zetapotentiaali) lasimennetussa
OLSO-vedessa ionivahvuuden funktiona.
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8.23 Kiven huokostilavuuden Kuvaus
tomografismenetelmilld ja sen yhdistdminen
matriisidiffuusiomallinnukseen

Jussi Timonen, Jyvaskylan yliopisto

Projektin ensimmaéinen vaihe, Kiven huokostilavuuden kuvaus tomografiamenetel-
mall4, ajoittui vuosille 2006-2008 ja toinen vaihe, Kiven kolmiulotteisen huokosra-
kenteen yhdistdaminen matriisidiffuusiomallinnukseen, ajoittui vuosille 200g9-2010.
Hankkeen molemmat vaiheet kuuluivat ydinjatteiden loppusijoituksen pitkaaikais-
turvallisuutta edistdvaan tutkimuskokonaisuuteen ja ovat laheisesti kytkeytyneet
my0s Grimsel Test Phase VI -puiteohjelman Long Term Diffusion (LTD) -projektiin.

Ohjelmajakson aikana vuonna 2009 hankittiin ja otettiin kayttdon kaksi eri ront-
gentomografialaitetta, Xradia microXCT-400 (paras resoluutio 0.7-1.0 pm) ja Xradia
nanoXCT (paras resoluutio 50 nm). Laitteiden hankinnan yhteyteen liittyi nayttei-
den késittelylaitteistojen hankinta ja kehitys sekd mittausmenetelmien melko laa-
jamittainen, erityisesti kivindytteisiin kohdistunut kehittdminen.

Rontgentomografian kaytto kolmiulotteiseen materiaalitutkimukseen vaati voi-
makasta panostusta kuvankasittely- ja kuva-analyysimenetelmien kehittdmiseen.
Laajasti kdytossa olevat kaksiulotteiset menetelmét ovat yleensa liian hitaita tomo-
grafiakuvien suurille dataméérille. Kohinan poisto tomografiakuvista ennen niiden
analysointia on oleellista. Tahén tarkoitukseen testattiin lukuisia erilaisia mene-
telmid ja kehitettiin lopulta uusi kohinan paikallista varianssia hyddyntéva mene-
telm4, joka on osoittautunut hyvin nopeaksi ja tehokkaaksi. Kuvien segmentointi
on valttamatonta kvantitatiivista karakterisointia varten. Segmentointiin on kehi-
tetty useita uusia menetelmia. Erilaiset rakenteelliset piirteet vaativat useimmi-
ten omat menetelméans4, ja niinpa menetelmia on kehitetty huokosten, mikrorako-
jen, mineraalikomponenttien jakautumisen ja pintojen tunnistamiseksi. Lisdksi on
kehitetty menetelmat huokoskokojakaumien ja ominaispinta-alojen maaraamiseksi
tomografiakuvista.

Tiivistd yhteistyotd HYRL:n kanssa sisdltanyt tutkimuskohde oli radiohiilileima-
tun PMMA:n avulla tehtdvan huokoisuusanalyysin yhdistdminen kiven rakenteen
tomografiatutkimukseen. PMMA-menetelmalla saadaan nékyviin sellaista (johta-
vaa) huokoisuutta, joka on rontgentomografian tarkkuuden alapuolella. Kun minera-
logisessa analyysissa kaytettiin apuna elektronimikroskopiaa, voitiin PMMA-mene-
telmalla maarats kivindytteiden mineraalispesifinen huokoisuus. Tama voitiin yhdis-
tda tomografiakuvauksen tuottamaan mineraalien kolmiulotteiseen jakaumaan, jol-
loin saatiin kolmiulotteinen huokoisuuden jakauma (Kuva 37).
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Kuva 37. Sievin muuntuneen tonaliitin Kolmiulotteinen huokoisuusKartta.
Tummat harmaasavyt indikoivat matalaa ja vaaleat korkeaa huokoisuutta.

Projektin aikana on tutkittu monia erilaisia naytteitd, Kurun graniittia, Grimselin
granodioriittia ja graniittia, naytteitd porauksen aiheuttamasta hairiovydhykkeest4,
40 vuotta erityisolosuhteissa ikd4nnytettya betonia (yhteistyé Berkeleyn yliopis-
ton kanssa), bentoniittia (siirretty toiseen projektiin) ja erityisesti Sievin muuntu-
nutta tonaliittia. Viimeinen néyte valittiin erityisen huomion kohteeksi sen takia,
ettd muuntumisen aiheuttama suuri huokoisuus (n. 10 %) teki sen analysoinnin ja
sitd kautta menetelmien kehittdmisen helpommaksi. Huokoisuuden, mikrorakojen
ja mineraalien jakaumien lisdksi on néistd néytteista analysoitu mm. huokoskoko-
jakaumaa ja erikokoisten alueiden sisaltaméan huokoisuuden jakautumista suurem-
missa ndytteissa.

Projektin toisessa vaiheessa ylld kuvattuja menetelmia hyddynnettiin radionuk-
lidien kallioperakulkeutumisessa tarkedn matriisidiffuusion entistd tarkempaan
analysointiin. Aluksi validoitiin matriisidiffuusion mallinnukseen yleisesti kaytetty
advektio-diffuusiomalli. Useille erilaisille tilanteille johdettiin analyyttinen ratkaisu,
ja kahdessa tapauksessa sita verrattiin tarkoitusta varten konstruoidulla laborato-
riokoelaitteistolla suoritettuihin kokeisiin. Kokeissa kaytettiin merkkiaineena kali-
umkloridia ja vettd kantajanesteend. Merkkiaineen paikallisesti ja ajallisesti vaihte-
leva konsentraatio mitattiin veden paikallisen johtavuuden avulla. Mitatut 1apaisy-
kayrat pystyttiin erinomaisesti selittdimaan malliratkaisuilla ja lisdksi havaittiin joi-
takin ennen tuntemattomia erityispiirteitd dérellisen tunkeutumissyvyyden (mat-
riisissa) vaikutuksesta lapaisykayraan. Taman jalkeen kehitettiin yhteistytssa Poi-
tiersin yliopiston (Ranska) kanssa numeerinen matriisidiffuusiomalli, jota voidaan
kayttdd tomografia-analyysid ja PMMA-analyysid yhdistamalld saatavaan kolmi-
ulotteiseen huokoisuusrakenteeseen. Nain voitiin analysoida esimerkiksi huokoi-
suuden heterogeenisen rakenteen vaikutusta vettd johtavasta raosta kivimatriisiin
tapahtuvaan merkkiaineen diffuusioon. Toisaalta samaa mallinnusta voitiin kayttaa
HYRL:ss4 tehdyille ns. kairankuppinéytteiden ldpidiffuusiokokeille, joille analyytti-
sia ratkaisuja ei ole olemassa.
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Kuva 38. Mitattu ja siihen analyyttiselld ratkaisulla sovitettu tulos Kolonniko-
keen |3paisykayralle, kun tilavuusvirta on 2 pl/min. Matriisin 8arellisen syvyy-
den aiheuttama kyhmy on selvasti ndRyvissa.

Yhteenvetona voidaan todeta, ettd kehitettyja kuvausmenetelmia voidaan kéyttaa
ja on jo kaytetty monenlaisten ydinjatteen loppusijoitukseen liittyvien ongelmien
tarkastelussa. Projektin toisessa vaiheessa aloitettu matriisidiffuusion tarkastelu
tdhtad mm. Grimselissa ja Olkiluodossa tehtdvien in situ -kokeiden tulkintaan. Kun
mallinnuksen perusteet on validoitu ja siind voidaan ottaa huomioon aikaisemmissa
tarkasteluissa huomioimattomia piirteitd, voidaan néista kokeista olettaa saatavan
entistd paremmin hyddynnettévaa tietoa. Projekti on tuottanut useita julkaisuja,
yhden viitoéskirjan (2011) ja osasuorituksia kahteen muuhun vaitoskirjaan.
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8.24 GeoChem: Havainnot uraanin
Rayttaytymisesta Kiteisissa Kivissad
turvallisuusperustelun tukena

Lalli Jokelainen, Marja Siitari-Kauppi, Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio
Mira Markovaara-Koivisto, Aalto-yliopisto

TUTKIMUKSEN TRAUSTARR
Uraanin kayttaytymista Kkiteisessd kivessa tutkittiin vuosina 2006-2008 Helsin-
gin yliopiston radiokemian laboratoriossa (HYRL) yhteistyossa Teknillisen korkea-
koulun nykyisen Aalto-yliopiston Geoympéristotekniikan laboratorion (TKK GT)
ja Geologian tutkimuskeskuksen (GTK) kanssa. Tutkimuksen alullepanija oli Karl-
Heinz Hellmuth Sateilyturvakeskuksesta. My0s professori David Read (Enterpris
Ltd + Univ. of Reading) oli hankkeessa voimallisesti mukana. Hanke oli osa ydinjat-
teiden loppusijoituksen pitkaaikaisturvallisuutta koskevia tutkimuksia ja aihepiiri
liittyi radionuklidien kallioperdkulkeutumista selvittéviin tutkimuksiin. Yhteistyota
tehtiin Jyvaskylédn yliopiston Fysiikan laitoksen projektin "Kiven huokostilavuuden
kuvaus tomografiamenetelmilld” ja Radiokemian laboratorion projektin’Kallion in
situ-tutkimukset” osana Grimsel Test Site Phase VI -puiteohjelmaa, kanssa.
Hankkeen ensimmaisessa osassa tutkittiin luonnonhavaintojen avulla uraanin
esiintymismuotoja kiven mineraaleissa ja esiintymistd omina primé&ari- tai sekun-
déddrimineraaleinaan kivimatriisissa ja kivien mikroraoissa. Tyossa kaytetyt kivi-
néytteet olivat uraanirikkaasta kallioperastd Palmotusta ja Askolasta. Hankkeen toi-
sessa osassa tutkittiin laboratoriokokein uraanin kulkeutumista ja kulkeutumisno-
peutta kahdessa eri graniittisessa kivessd - Kurun harmaassa graniitissa ja Sievin
muuntuneessa tonaliitissa. Laboratoriokokeissa uraanin lahteend kaytettiin kyhdy-
tettyd uraania, joka liukeni pohjaveteen koeolosuhteissa (hapellinen vihdsuolainen
pohjavesisimulantti) ja uraanin kulkeutumista kivessi seurattiin ICP-massaspekt-
rometrisesti (Kuva 39). Hankkeen kolmannessa osassa tarkasteltiin kahden ensim-
maisen vaiheen tuloksia hydrogeokemiallisen ja kulkeutumismallinnuksen avulla.
Tarkoituksena oli yhdistda kulkeutuminen ja geokemia ja tarkastella uraanin todel-
lisia prosesseja kivessa. Naiden prosessien tunteminen on tarkedd, mikali kaytettya
ydinpolttoainetta sisdltdva siilio olisi viallinen ja uraani liuettuaan pohjaveteen dif-
fundoituisi ymparoivadn kivimatriisiin hapellisten olosuhteiden vallitessa.
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Kuva 39. Kaavio blokkikokeen naytteenottoreikien sijainnista ja Kuva
Roejarjestelyista.

TUTKIMUKSEN KESKEISET TULOKSET

Hankkeen ensimmaisessa osassa tutkittiin Palmotun ja Askolan luonnonuraaniesiin-
tymasté kairattuja néytteitd. Naytteiden uraanimineraalit analysoitiin elektronimik-
roskoopilla (SEM) yhdistettyna energiadispersiiviseeen spektrometriiin (EDS) tai
aallonpituusdispersiiviseen spektrometriin (WDS). Palmotun néytteissa runsaimmat
uraanipitoisuudet havaittiin irtolohkareessa, jossa uranofaania l6ytyi erittdin run-
saasti rapautuneessa néytteessd. Uranofaani havaittiin kiven raoissa saostuneena.
Askolassa uraani esiintyi usein pelkistdvien mineraalien, kuten rikki- ja kuparikii-
sun, yhteydessd, pallomaisten gotiittinodulien (FeO(OH)) lamellimaiseen rakentee-
seen diffundoituneena ja rikastuneena tai (hydr)oksideina mikroraoissa (Kuvat 40
ja 41). [1-3]

Kuva 40. Askolan naytteiden valokuvat ja C-14 PMMRA-autoradiogrammit,
joissa havaitaan jatkuvan huokoisuuden jakauma ja radioaktiivisten mineraa-
lien aiheuttamat tummumat.
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Kuva 41. Uraani on rikastunut (n. 55 wt.%) gotiittinodulin ulkokuorelle, joka
ndkyy Kuvassa A vaaleana reunana. B) Uraani(hydr)oksidi mikroraoissa.

Askolan alueelta keratyt kivi- ja pohjavesindytteet analysoitiin, jonka jalkeen mine-
raali- ja vedenkoostumustietoja kaytettiin ldhtokohtana hydrogeokemiallisessa mal-
linnuksessa. Mallien tarkoituksena oli maé&rittda olosuhteet, joissa uraani esiintyy
liukenevassa muodossa ja milloin se pelkistyy neljanarvoiseksi ja saostuu. Tulokset
olivat laboratoriokokeita tukevia, pelkistavien mineraalien 14sna ollessa uraani saos-
tuu niiden vaikutuksesta. Mikili pelkistdvid mineraaleja ei esiinny, on uraani kuu-
denarvoisena ja sekundéirifaaseista yleisin on uranofaani [4].

Tutkittaessa uraanin kulkeutumista luonnonanalogianaytteissa méaaritettiin uraa-
nifaasien ikd paikkakohtaisesti LA-ICP-MS-menetelmalla. Elektronimikroskopia-
maédaritysten perusteella valittiin Askolasta otetusta naytteestd kohta idnméaarityk-
seen HYRL:n Agilent 7500 -laitteella. Naytteessé olevan uraanisilikaatin 234U/238U
aktiivisuussuhde oli keskimaéarin >1, mika viittaa sen nuoreen ikd&n ja saostumi-
seen pohjavedesta. Tarkemmat idnmé&aritykset oli suunniteltu tehtdvan Nu Plasma
HR -laitteella GTK:ssa. U-Th-suhteeseen perustuva idnmaéritys ei ole viela toimin-
nassa. [5]

Tutkimuksen toisessa osassa uraanin diffuusiota graniittiin tutkittiin laborato-
rioskaalan blokkikokein. Kéyhdytetystd uraanista valmistettu pelletti oli sijoitettu
30 x 30 x 30 cm graniittiblokin keskireikdén, jossa sen annettiin liueta pohjavesi-
simulanttiin. Uraanin kulkeutumista hapellisissa olosuhteissa sen ollessa hapetus-
asteella +6 muodossa UOz22+ ymparoivaan kivimatriisiin seurattiin ottamalla vesi-
néytteitd keskireikda ymparoivista, eri etdisyyksilld olevista seurantarei’isté ja maéa-
rittdmalla niiden uraanipitoisuudet ICP-MS - mittauksin. Uraanin diffuusiokokeen
kanssa samanaikaisesti tehtiin vastaavissa olosuhteissa myos tritiumin ja kloorin
diffuusiokokeet, joiden tarkoituksena oli selvittda ja todentaa diffuusiokoejirjes-
telyjen toimivuus. Tastd kokeesta laskettiin efektiiviset diffuusiokertoimet kloo-
rille ja tritiumille ja verrattiin ndiden alkuaineiden liikkuvuutta kivessé hitaammin
liikkuviin uraanin karbonaatti- ja hydroksikomplekseihin. Tritiumille kerroin oli
8,2 x 10-13 m2/s ja Kkloorille 1,9 x 10-13 m2/s. Laboratoriokokein maaritetty diffuu-
sionopeus on hyvin linjassa mallintamalla saatujen tulosten kanssa (Kuva 42). [6]
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Blokkikoe jatkuu kunnes lapidiffuusiokdyra saavuttaa tasapainon. Uraanin efektii-
vinen diffuusiokerroin lasketaan, kun tasapaino on saavutettu.

Kuva 42. Uraanipitoisuuden kasvu Reskireidn pohjavesisimulantissa liukene-
misen vaikutuksesta (vasen) ja Kulkeutumisen vaikutuksesta kohoava pitoi-
suus seurantareikd A2:ssa (1 cm injektioreidsta) (oikea).
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TULOSTEN MERKITYS JA HYODYNNETTAVYYS

Hankkeesta saatujen tulosten perusteella uraani pidattyy hapellisissa olosuhteissa
saostumalla kiven pelkistavien mineraalien tuntumaan ja muodostamalla pelkisty-
misen seurauksena sekundéairiuraanifaaseja kiven mikrorakoihin. Uraani on indi-
kaattori kiven vettd johtavien rakojen redox-vyohykkeen arvioinnissa. Tutkimuk-
sissa ei havaittu uraanin sorboituvan kiven mineraaleihin ns. K¢-konseptin mukai-
sesti. Uraanin geokemiallisten prosessien ymmartadminen lisdantyi arvioidessamme
uraanin kulkeutumista ydinjatteen kallioperédloppusijoituksen yhteydessa. Tutki-
mustuloksia tarkasteltiin geokemiallisten mallien avulla, jotta ymmarrettéisiin niita
mekanismeja, joilla radionuklidien pidattyminen kallioperdkulkeutumisessa tapah-
tuu. Kulkeutumis- ja geokemiallisen mallinnuksen yhdistdminen oli projektin lopul-
linen tavoite, mutta se jii saavuttamatta rahoituksen loputtua. [7,8]
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TUTKIMUKSESSA KAYTETYT MENETELMAT
Autoradiografia-menetelmad kéytettiin kivindytteiden huokoisuuden mittaami-
seen sekd naytteiden rako- ja huokosverkon kuvantamiseen. Menetelméassa kivi-
niyte impregnoidaan 4C-merkitylld juoksevalla metyylimetakrylaatilla, joka poly-
meroidaan néytteen huokostilaan kuumentamalla tai sateilyttamaélla. Naytteesta
valmistetut tasapintaiset alindytteet sijoitetaan rontgenfilmille, johon radioaktiivi-
sen hajoamisen seurauksena muodostuu kuva huokostiloista sekd luonnon radio-
aktiivisuuden sijainnista. Kuvia voidaan kayttaa lisaksi kulkeutumismallinnuksen
reittien lahtotietona seka elektronimikroskopian apuna etsiessi naytteesta radio-
aktiivisia mineraaleja.

Elektronimikroskooppiin kytkettya energiadispersiivistd spektrometria (SEM-
EDS) kéytettiin uraanimineraalien kuvaamiseen sekd mineraalien koostumuksen
madrittdmiseen ja sen myota faasien tunnistamiseen.

Laser ablaatio-induktiivisesti kytkettya massaspektrometrii (LA-ICP-MS) kaytet-
tiin uraanimineraalien 234U/238U aktiivisuussuhteen maarittdmiseen kivindytteista.
Menetelmalld poltetaan laserilla irti haluttu osa kiintedstd néytteestd, kaasu ioni-
soidaan ja sen koostumus analysoidaan ionien massaeroihin perustuvalla menetel-
malla. Lasersateen halkaisijaa muuttamalla saadaan irrotettua juuri haluttu kohta
néytteestd, mutta talldin laserin tdytyy porautua syvemmalle ndytteeseen analyy-
siin vaaditun ionim&4ran takaamiseksi. ICP-MS-menetelmaé kéytettiin uraanin blok-
kiskaalan diffuusiokokeissa. Menetelmalla seurattiin uraanipitoisuuden muutoksia
kiveen poratuissa seurantarei'issa.

Hydrogeokemiallista mallinnusohjelmaa PHREEQC kaytettiin luonnon uraanin
kayttaytymisen mallintamiseen Askolan naytteita vastaavassa kivimatriisissa. Ohjel-
malla voi laskea esim. vesifaasin alkuainekoostumuksen, happamuuden tai happipi-
toisuuden vaikutusta saostuviin mineraaleihin. Kulkeutumista kivimatriisissa mal-
linnettiin my6s Comsol Multiphysics -ohjelmalla.

Viitteet

1 Markovaara-Koivisto M, Marcos N, Read D, Lindberg A, Siitari-Kauppi M, Loukola-Ruskeeniemi
K (2007). Release of U, REE and Th from Palmottu granite. Symposium Proceedings, Material
Research Society, Scientific Basis for Nuclear Waste Management XXXI. Vol 1107 pp.637-644.

2 Markovaara-Koivisto M (2007). Luonnon uraanimineraalit Askolan esiintyméassi sek laborato-
riokokeissa saostuneet uraanimineraalit. Geologian valtakunnalliset tutkijapéivat 6-8.3.2007,
Helsinki, Kumpula. Publication of the Department of Geology A2, pp. 37.

3 Markovaara-Koivisto M, Read D, Lindberg A, Siitari-Kauppi M, Loukola-Ruskeeniemi K (2008).
A study of uranium mineralogy at the Askola natural uranium deposit, Southern Finland. Sym-
posium Proceedings, Material Research Society, Scientific Basis for Nuclear Waste Management
XXXII.

112



Jokelainen L, Markovaara-Koivisto M, Read D, Siitari-Kauppi M, Hellmuth K-H (2010). Under-
standing the Uranium behaviour in Askola ore deposit using PhreeqC modelling. Radiochimica
Acta: Vol. 98, Issue g-11, Migration 2009, pp. 743-747. doi: 10.1524/ract.2010.1776

Markovaara-Koivisto M, Siitari-Kauppi M, Read D and Lindberg A (2008). Use of the LA-ICP-MS
technique for radiometric dating of secondary U silicates. Abstract gth European Workshop on
Laser Ablation in Elemental and Isotopic Analysis. pp. 112

Jokelainen L, Ikonen ], Read D, Hellmuth K-H, Siitari-Kauppi M (200g). The diffusion of tritiated
water, chloride and uranium through granite. Symposium Proceedings, Materials Research
Society Scientific Basis for Nuclear Waste Management XXXIII. Vol 1193 pp. 461-468.

Read D, Black S, Buckby T, Hellmuth K-H, Marcos N, Siitari-Kauppi M (2008). Secondary
Uranium Mineralization in Southern Finland and its Relationship to Recent Glacial Events,
Global and Planetary ChangeVolume 60, Issues 3-4, Pages 235-249

Falck W E, Read D, Black S, Thornley D, Markovaara-Koivisto M, Siitari-Kauppi M (2008). Under-

standing Uranium Migration in Hard Rocks. Presented in Uranium, Mining and Hydrogeology.
pp- 19-26.

113



8.25 Kolmenarvoisten aktinidien Riinnittyminen
savi- ja (hydr)oksidimineraalien pinnoille

Nina Huittinen, Helsingin yliopisto, Radiokemian laboratorio

HANKKEEN TULOKSET

Hankkeen tavoitteena oli ymmartaé sorptioprosesseja ja mekanismeja ydinjatteessa

esiintyvien kolmenarvoisten radionuklidien, erityisesti aktinidien, ja savi- ja (hydr)

oksidimineraalien vélilld. Tydn perimmaéisend tavoitteena on ollut luoda tietoa ja

uusia tutkimusmenetelmid radionuklidien sorptiomekanismien selvittdmiseksi ja

siten tuottaa luotettavaa perustietoa mekanististen mallien kayttoon radionuklidien

kulkeutumisen ennustamiseksi kallioperdassa. Koska tyossa kaytetyt tutkimusme-

netelmat ovat herkkié epapuhtauksille, tutkimuksia varten syntetisoitiin mahdolli-

simman puhtaita mineraaleja. Sorptiomekanismien molekyylitason ymmartamisen

mahdollistamiseksi tyohon valittiin yksinkertaisia mallimineraaleja kuten puhdas

alumiinihydroksidi, gibbsiitti ja yksinkertainen 1:1 kerroksinen savimineraali, kao-

liniitti. Kiintedn faasin NMR-tutkimukset osoittautuivat hankaliksi alumiinihydrok-

sidilla, jonka protonisignaalit ovat 14ht6isin lahinnd mineraalin bulkista, joten nai-

hin tutkimuksiin kaytettiin gibbsiitin sijasta o ja y-alumiinioksidia. Hanke suoritet-

tiin yhteistytssé seuraavien kansallisten ja kansainvilisten yhtividen/instituuttien

kanssa.

. Infrapuna (IR) mittaukset: Neste Oil Oy, Porvoo ja ASM, Helsinki

. Ydinresonanssi (NMR) spektrometria: Kansallinen kemiallisen fysiikan ja bio-
fysiikan instituutti, Tallinna, Viro

. Laser-indusoitu fluoresenssispektroskopia (TRLFS/LIF): Institut fiir Nukleare
Entsorgung (INE), Karlsruhe, Saksa

. Kaoliniittisynteesi: Université de Poitiers, Poitiers, Ranska

Hankkeen keskeiset tulokset on esitetty alla tutkimusmenetelmittain.

ERASORPTIOKOKEET

Ennen spektroskooppisia maéarityksid kolmenarvoisen metallin makroskooppista
sorptiokayttaytymista tutkittiin seka gibbsiitille etta kaoliniitille. Kolmenarvoisten
aktinidien analogeina kaytettiin gibbsiitin sorptiokokeissa gadoliniumia ja kaoli-
niitin sorptiokokeissa europiumia. Kaikki kokeet tehtiin argonatmosfdarissa kar-
bonaattikompleksaation poissulkemiseksi. Kuvassa 43 on esitetty kolmenarvoisen
lantanidin sorptiokayrat pH:n funktiona eri metalli-ionipitoisuuksissa. Ylemmassa
on esitetty gadoliniumin sorptio gibbsiitin pinnalle 0.1 M NaClO,-liuoksessa. Alem-
massa on europiumin adsorptio synteettisen kaoliniitin pinnalle kahdessa eri ionin-
vahvuudessa; 0.1 M ja 0.01 M NaClO,.
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Kuva 43. YIId gadoliniumin adsorptio gibbsiitin pinnalle pH:n funktiona. Alla
europiumin adsorptio synteettisen Kaoliniitin pinnalle kahdessa eri ioninvah-
vuudessa pH:n funktiona.
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Ideaalisella sorptioalueella pH-kéyrén sijainti tietylle kiintedn aineen pitoisuudelle
on riippumaton kaytetysta metalli-ionipitoisuudesta. Kun metalli-ionipitoisuus kas-
vaa, pintaryhmat saturoituvat ja pinnalle adsorboitunut positiivisesti varautunut
kompleksi repulsoi liuoksessa olevia vapaita metalli-kationeita. Tdméa havaitaan
pH-kayréssa sen siirtymiselld korkeimmille pH-arvoille, ja se tapahtuu gadoliniumin
sorptiokéyrissd metallipitoisuuden ylittdessa 6.4x107 M ja vastaavasti europiumin
tapauksessa pitoisuuden ylittdessa 6.6x107 M kun matriisina on 0.1 M NaClO,. Kaoli-
niitin sorptiokéyrissa havaitaan myds suuri ero ioninvahvuuksien valilla. Miti enem-
maén kilpailevia kationeja liuoksessa on, eli mitd korkeampi ioninvahvuus on, sita
vahemmaén europiumia kiinnittyy pintaan ulkokompleksina.
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LASER-INDUSOITU FLUORESENSSI SPEKTROSKOPIA (TRLFS/LIF)
Kolmenarvoisen aktinidin kompleksoitumista mineraalifaasin pinnalla tutkittiin
LIF-menetelmalla Karlsruhessa, Saksassa. Kokeet tehtiin seka gibbsiitti- ettd kao-
liniittisuspensiossa kayttden hyvin fluoresoivaa aktinidia, curiumia. Liuoksessa tai
mineraalin pinnalla oleva Cm(III) viritettiin Nd:YAG:pumpatulla vériainelaserilla aal-
lonpituudella 396.6 nm. Havaittu emissiospektri on riippuvainen Cm(IIl):n energia-
tasoista, jotka puolestaan ovat riippuvaisia metalli-ionin ympéristostd. Curiumin
kompleksoituessa emissiospektri siirtyy pidemmille aallonpituuksille ja tata kautta
pystytddn arvioimaan gibbsiitin tai kaoliniitin pinnalle adsorboituneiden komplek-
sien madrat sekd néiden keskeiset suhteet.

Erasorptiokokeista kavi ilmi kolmenarvoisen gadoliniumin sorption gibbsiitin pin-
taan alkavan pH:ssa 5. Tassa pH-arvossa curiumin emissiospektri muuttuu hieman
puhtaan akvaionin spektrista viitaten curiumin ligandikentdn muuttumiseen sisa-
kompleksin muodostuessa. Curiumin spesiaatio gibbsiittisuspensiossa on hyvin riip-
puvainen vallitsevista pH-oloista seké liuenneen alumiinin mééarastd. Alumiinin liu-
koisuus on pienimmilld&n neutraalissa pH:ssa ja kasvaa sekd pH:n laskiessa ettd sen
kasvaessa. Kun siirrytdan alumiinin korkeammasta liukoisuusalueesta kohti pie-
nempaa liukoisuutta, saadaan suspensiossa aikaiseksi ylikylldiset olosuhteet ja alu-
miinihydroksidia saostuu suspensiosta. Tama saostuma inkorporoi gibbsiitin pin-
nalle adsorboituneen curiumin. Kun jilleen siirrytdan kohti korkeampaa alumiinin
liukoisuutta, inkorporoiva saostuma liukenee ja vapauttaa curiumin pintakomplek-
sin. Kuvassa 44 on esitetty curiumin emissiospektreji eri pH-arvoissa. Inkorporoi-
tuneen curiumin emissiopiikin keskikohta on 60g nanometrissa. Taman lisdksi sus-
pensiossa havaitaan kaksi pintakompleksia aallonpituuksilla 603 nm ja 605.2 nm.

Kuva 44. Curiumin emissiospektrejd gibbsiittisuspensiossa. Emissiospektrien

perusteella havaitaan KaKsi pintakompleksia aallonpituuksilla 603 nm ja 605.2
nm. Noin 609 nm piikki, joka esiintyy pH:ssa 6.41-10.95 on peradisin inKorporoi-
tuneesta curiumista.
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Luonnon kaoliniittia Englannin St. Austell:sta on aikaisemmin kaytetty LIF-tutki-
muksissa curiumin adsorption tutkimiseen. Tama LIF-tutkimus suoritettiin pH:n alu-
eella 3.5-8.5. Teimme samankaltaisen LIF-tutkimuksen omalle synteettiselle kaoli-
niitille pH:n alueella 4-13 ja vertailun vuoksi jatkoimme luonnon kaoliniitin LIF-tut-
kimuksia pH 7:std pH 13:een asti. LIF-tutkimuksissa identifioimme kolme kaolinii-
tin pintaan adsorboitunutta Cm(IIl):n pintakompleksia seki neljannen Cm(III)-spe-
sieksen alkalisessa liuoksessa (pH>g). TAma spesies osoittautui curiumin silikaatti-
kompleksiksi, joka muodostuu curiumin ja suspensioon liuenneen piin valilla. Piik-
kien huiput ovat aallonpituuksilla 598.8 nm, 602.7 nm, 607.4 nm ja 611 nm (Kuva 45,
ylempi). Kuvassa 45 (alempi) on esitetty ndiden spesiesten jakauma pH:n funktiona.

Kuva 45. Kaoliniittisuspensiosta identifioitiin neljd curium spesiestd emissi-
opiikkien perusteella (ylempi Kuva). Alemmassa Kuvassa on esitetty naiden
spesiesten jakauma pH:n funktiona. (SYN = synteettinen Kaoliniitti, LUON =
luonnonkaoliniitti)

— SYNTEETTINEN KAOLINITTI = LUONNONKACLINIITTI i
Spesies 1. 598.8 nm Spesies 4. 611.0nm

Spesies 2. 602.7 nm  Spesies 3. 607.4 nm |
=
8
%)
Joi
£
2
3
S
Z

100

3

—— SYN Akvaioni

—@— SYN Spesies 1.
—— SYN Spesies 2.
—— SYN Spesies 3.
== SYN Spesies 4.
—— LUON Akvaioni

3

—®— LUON Spesies 1.
—A— LUON Spesies 2.
—¥— LUON Spesies 3.
—xX—LUON Spesies 4.

5]

Spesiesjakauma %

he]
o

117



'H NMR TUTKIMUKSET

Kolmenarvoisten metalli-ionien Eu(Ill) ja Y(III) spesifista adsorptiota a-aluminan ja
y-aluminan pintaan tutkittiin 1H ja 27Al NMR-spektroskopialla. NMR-kokeiden tar-
koituksena oli selvittdd kolmenarvoisen metallin spesifistd sitoutumista mineraalien
pinnoilla oleviin hydroksyyliryhmiin ja mahdollisesti saada tietoa metallin koordi-
naatiosta mineraalipintoihin. Havaitsimme y-aluminan tapauksessa mineraalin pin-
nalla tapahtuvien protonoitumis- ja dissosioitumisreaktioiden vaikuttavan mitat-
tuun protonispektriin. TAman takia Eu(Ill)- ja Y(II)-naytteet valmistettiin mahdolli-
simman identtisissd pH-oloissa (8.00 + 0.05). Alla olevista y-aluminan protonispekt-
reisti (Kuva 46) havaitaan europiumin vaikuttavan protonipiikkien intensiteettiin
huomattavasti enemmaén kuin yttrium. Tdma johtuu europiumin paramagneettisuu-
desta. Yttrium ei aiheuta suuria muutoksia y-aluminan protonispektrissa muuta kuin
kahden intensiivisimmé&n protonipiikin intensiteetteihin. Koska olemme havainneet
samat piikit myos a-aluminan spektrissa sekd amorfisen piioksidin, silikan, spekt-
rissd, oletimme néiden piikkien johtuvan pinnalle fysisorboituneesta vedesta. Mita
enemmaén yttriumia mineraalin pinnalla on, sitd vihemman vettd voi adsorboitua
vetysidoksin sen pinnalle.

Kuva 4B6. y-aluminan protonispektrejd eri metalli-ionipitoisuuksilla. Europium
vaikuttaa protonipiikkien intensiteettiin huomattavasti enemman Ruin yttrium
tdman paramagneettisuuden takia.
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Protonispektrin hienorakenteen selvittdmiseksi vdhensimme puhtaasta mineraa-
lista saadun protonispektrin yttriumnaytteistd saaduista spektreistd. Tulokset on
esitetty kuvassa 47. Fysisorboituneen veden protonipiikit 1.3 ja 0.9 ppm:n siirtymilla
pienenevét kasvavan yttriumpitoisuuden funktiona. Tdéma havaitaan erotusspekt-
reissé piikkien intensiteettien kasvuna. Happamat protonit kemiallisilla siirtymilla
> 2ppm eivét selvasti osallistu yttriumin kompleksoitumiseen naiden piikkien puut-
tuessa erotusspektristd. Negatiivinen piikki noin 3 ppm:n kemiallisella siirtymalla
korkeimmassa yttriumpitoisuudessa on liuoksesta saostunutta Y(OH);:a. Etenkin
erotusspektrin suurennoksesta huomataan vaihtuvien protonien lukumaéran olevan
melko suuri. Kyseessa ei siis ole yksi tai kaksi hyvin spesifistd sorptiopaikkaa vaan
suurempi joukko samankaltaisia sorptiopaikkoja, joihin kolmenarvoinen metalli-
ioni kiinnittyy. Tallaiset hyvin samankaltaiset sorptiopaikat selittyvét esimerkiksi
eri O-H sidospituuksilla tai alumiinin koordinaatioluvulla. Mitd suurempi alumiinin
koordinaatio ympérdiviin happiin on, sitd suurempi on hapen suhteellinen negatii-
vinen varaus. Tdmaé puolestaan vaikuttaa pintaprotonin kemialliseen siirtymé&an.
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Kuva 47. Ylemmassa Kuvassa erotusspektrejd, jotka on saatu vdhentamalla
puhtaan mineraalin protonispektri yttrium ndytteistd saaduista spektreista.
Alemmassa Kuvassa suurennos 1-(-1) ppm:n alueesta.
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YHTEENVETO

Téassa tutkimuksessa on tuotettu merkittdvda uutta atomitason tietoa kolmenar-
voisten aktinidien sorptiomekanismien selvittdmiseksi kallioperdan mineraalien pin-
noille seké otettu kayttoon uusia aiemmin Suomessa, ja kansainvalisestikin, kéyt-
tdmattomia menetelmia. LIF-kokeista saatiin tdrkeétd tietoa kolmenarvoisen akti-
nidin spesiaatiosta gibbsiitti- ja kaoliniittisuspensioissa. Kuimmassakin systeemissa
mineraalista liuenneet metallit vaikuttivat merkittavasti curiumin spesiaatioon. Var-
sinkin inkorporaatio on mekanismi, joka pidattdd curiumia eri tavalla kuin sisé-
kompleksin muodostuminen. Sisdkompleksi saattaa desorboitua pH-olosuhteiden
vaihtuessa kun puolestaan inkorporoitunut curium mobilisoituu vain ja ainoastaan
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mineraalin liuetessa. Tdllaisia mekanismeja ei pystyta yksinkertaisilla erdsorptioko-
keilla havaitsemaan ja ne on otettava huomioon seké pintakompleksaatiomallinnuk-
sessa ettd radionuklidien kulkeutumismalleissa. NMR-kokeet ovat kansainvélisesti-
kin ensimmaisia laatuaan, eik4d kolmenarvoisten metallien spesifista adsorptiota alu-
miinioksideihin ole ennen yritetty selvittda tdtd menetelmas kayttden. Kokeista sel-
visi metalli-ionin kiinnittymisen tapahtuvan suureen joukkoon pintaryhmia. Myos
siltaavat OH-ryhmiét (esim (AlVI)2-OH), joiden monessa tutkimuksessa ei oleteta
adsorboivan metalleja, havaittiin osallistuvan yttriumin adsorptioon. Tdma on otet-
tava huomioon tulevissa sorptio- ja kulkeutumismalleissa, vaikka se ei suoranaisesti
sorption méaraan vaikuta.

Tuloksista on julkaistu kaksi tieteellistd artikkelia, ja kasikirjoitus kolmatta jul-
kaisua varten on ldhetetty aikakausilehteen. Liséksi tuloksia on esitetty useassa
radiokemian alan konferenssissa seki suullisesti ettd posteriesityksella.
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8.26 Kaytetyn ydinpolttoaineen
loppusijoittamisen ekologinen riskinarviointi
mets3ekosysteemissa

Jukka Juutilainen, P&ivi Roivainen, Tiina Boman, Sari Makkonen, Toini Holopainen,
Mikko Kolehmainen, Jonne Naarala, Itd-Suomen yliopisto, Kuopion kampus

TAUSTAARA

Radionuklidien siirtyminen maaperasta kasvillisuuteen on tarkea prosessi elioi-
den altistumisen kannalta. T4ta siirtymda kuvataan radioekologisessa mallinnuk-
sessa yleisesti siirtokertoimella eli kasvin ja maaperan valisten pitoisuuksien suh-
teella. Ydinjatteessd olevien radionuklidien siirtokertoimia on muutamia poikkeuk-
sia lukuun ottamatta tutkittu véhan etenkin metsdekosysteemeissa. Tiedon puuttei-
den merkitys korostuu edelleen suomalaisissa ymparistdolosuhteissa, jotka voivat
olla huomattavan erilaisia esimerkiksi Etela-Eurooppaan verrattuna. Taman, vuo-
sina 2006-2010 toteutetun, hankkeen tarkoituksena oli tuottaa tietoa ydinjatteen
loppusijoitukseen seké suomalaisiin ymparistdolosuhteisiin sovelletun radioekolo-
gisen mallinnuksen tarpeisiin.

Hankkeen tarkeimpéné tavoitteena oli tutkia loppusijoituksen turvallisuuden
kannalta tirkeiden alkuaineiden (Co, Mo, Ni, Pb, U) kulkeutumista maaperin ja
kasvien vélisissa prosesseissa. Hankkeessa laskettiin siirtokertoimia ndiden ainei-
den siirtymiselle maaperésté kasveihin ja selvitettiin, missd maé&rin on mahdollista
kayttad samaa siirtokerrointa eri kasveille ja kasvinosille. Myos kasvupaikkatekijoi-
den ja eri alkuaineiden valisten vuorovaikutusten merkitysta siirtokertoimien kan-
nalta selvitettiin. Lisaksi tutkittiin siirtokertoimien lineaarisuusoletuksen (mallei-
hin sisdltyva oletus maaperan ja kasvien pitoisuuksien vélisesta lineaarisesta riip-
puvuudesta) paikkansapitdvyyttd. Hankkeessa pyrittiin myods pienimuotoisesti sel-
vittdmaan alkuaineiden siirtymistd maaperésta lieroihin ja maakiitdjaisiin.

MENETELMAT

Hanke perustui kahdelta pohjoissavolaiselta uraaniesiintymalta kesilld 2007 kerét-
tyyn aineistoon. Murtolahden naytteenottopaikalta Nilsidstd kerattiin naytteitd maa-
perasti (29 kpl), karikkeesta (29 kpl), pihlajasta (28 kpl), metsdalvejuuresta (27 kpl),
kuusesta (26 kpl) ja oravanmarjasta (19 kpl). Toinen naytteenottopaikka sijaitsi Kuo-
pion Puutosméessi ja sieltd kerittiin naytteita maaperan (23 kpl) lisdksi mustikasta
(23 kpl) ja kuusesta (16 kpl). Jokainen aluskasvillisuusnéyte jaettiin edelleen lehtiin,
varsiin ja juuriin. Puunéytteet jaettiin lehtiin/neulasiin seka hienojuuriin (halkaisija
< 2mm) ja karkeisiin juuriin (halkaisija > 2mm).

Liero- ja maakiitdjdisnéytteitd kerattiin vuonna 2007 molemmilta naytteenotto-
paikoilta, mutta Puutosméesté ei saatu pyydystettya yhtdédn eldintd. Vuonna 2008
néytteitd kerattiin vain Murtolahdesta. Analyyseja varten vierekkaisten naytteen-
ottopisteiden eldimia jouduttiin yhdistelemé&én riittdvan naytemassan saamiseksi
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analyysejd varten. Koska seki lieroja ettd maakiitdjdisid on eri lajeja, jaottelu eri
lajeihin pyrittiin ottamaan yhdistelyssd huomioon mahdollisuuksien mukaan. Ana-
lysoituja maakiitajaisnaytteita oli 24 kpl vuonna 2007 ja 5 kpl vuonna 2008. Liero-
naytteitd oli vuonna 2007 4 kpl ja vuonna 2008 7 kpl. Siirtokertoimia laskettaessa
molempien vuosien aineisto yhdistettiin.

Tutkimuksessa hyodynnettiin oletusta, jonka mukaan kunkin alkuaineen isotoo-
pit kayttaytyvat samalla tavalla ymparistossa. Yksittdisten radionuklidien aktiivi-
suuspitoisuuksien sijaan néytteistd méaritettiin alkuaineiden kokonaispitoisuudet
ICP-menetelmilléd (Inductively coupled plasma), jolloin samalla analyysilla saatiin
yhteensi 34 alkuaineen kokonaispitoisuudet. Lisdksi maaperdndytteistd analysoitiin
kunkin aineen helppoliukoinen pitoisuus ammoniumasetaattiuuton avulla seka maa-
peran ominaisuuksista pH, orgaanisen aineksen osuus ja partikkelikokojakauma.

Maésritettyjen alkuainepitoisuuksien perusteella laskettiin mallinnuksessa tarvit-
tavia siirtokertoimia (CR) koboltille, lyijylle, molybdeenille, nikkelille sek4 uraanille
seuraavasti: CR= Celis/Cmaapers, jossa Celis on alkuaineen pitoisuus eliossé (mg kg* DW)
ja Cmaapera alkuaineen pitoisuus maaperassa (mg kg* DW). Lisdksi selvitettiin regres-
sioanalyysill4 sitd, miten maaperdan ominaisuudet ja alkuaineiden véliset vuorovai-
kutukset vaikuttavat siirtokertoimiin.

Edella esitetylld yhtalolla madritettéviin siirtokertoimiin liittyy oletus siitd, etta
elion ja maaperan pitoisuuksien valilla on lineaarinen riippuvuus. Taman oletuksen
paikkansapitavyytta kasvien siirtokertoimien kohdalla tarkasteltiin vertailemalla
kerdtyn aineiston yhteensopivuutta lineaarisen mallin (vakio siirtokerroin) ja Lang-
muirin yhtal66n perustuvan epélineaarisen mallin (CR = Ckasvi / Cmaapers =@ / (1 + b
Crmaapera ) + ¢) kanssa.

KESKEISET TULOKSET
Siirtokertoimet maaperésta juuriin olivat suurempia kuin maaperasta varsiin ja leh-
tiin kaikkien tutkittujen alkuaineiden ja kasvilajien tapauksissa. Tulosten perus-
teella voidaan siis suositella, ettd myos alkuaineiden kertyminen juuriin huomi-
oidaan. Yleisesti siirtokertoimien vaihtelu oli suurta. Kasvilajien valiset erot eivit
olleet merkittdvasti suurempia kuin kunkin kasvilajin sisdinen vaihtelu. Taten
saman siirtokertoimen kéyttdminen eri kasvilajeille on perusteltua, mika yksinker-
taistaa mallintamista. Taulukkoon 8 on koottu siirtokertoimet aluskasvillisuuden
lehtiin ja juuriin seki puiden lehtiin/neulasiin ja hienojuuriin. Hankkeen tulosten
perusteella maaperan fosforipitoisuus on tarkein tutkittujen alkuaineiden siirtoker-
toimiin vaikuttava ravinne.

Siirtokertoimet lieroihin olivat suurempia kuin maakiitéjaisiin (Taulukko 8). Lie-
rojen siirtokertoimet olivat paddasiassa samaa suuruusluokkaa juurten siirtokerroin-
ten kanssa ja maakiitdjaisten kertoimet lehtien kerrointen kanssa.
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TaulukRo 8. Koboltin, lyijun, molybdeenin, nikkelin ja uraanin siirtokertoimet
aluskasvillisuuteen (n =69), puihin (n=70), lieroihin (n=11) ja maakiitajaisiin (n=29).
Taulukossa esitetddn Rerrointen geometrinen Reskiarvo ja Reskihajonta.

Eli6 | Co | Mo | Ni | Pb | U’

lehti, aluskasvillisuus 0.04 (2.48) 0.7 (3.66)  0.30 (1.68)  0.01 (2.43) 0.005 (3.18)
juuri, aluskasvilisuus ~ 0.19(3.04)  0.33(3.23)  0.63(1.82)  0.14(2.18)  0.06 (3.49)
lehti/neulanen, puut 0.05(2.11) 007 (4.49)  0.28 (2.44)  0.01 (2.09) 0.004 (3.77)
hienojuuri, puut 0.64 (2.94) 043 (2.88) 0.77(1.87) 054 (2.35)  0.27 (4.27)
liero 0.85(1.83) 049 (2.59) 0.26(2.11) 024 (3.74)  0.52 (4.59)
maakiitajainen 0.03(1.65  0.69(3.55  0.05(1.49) 0.008(1.66)° 0.005 (1.93)

1 Tulokset perustuvat vain Murtolahden aineistoon, silla Puutosméen kasvillisuudessa pitoisuudet olivat alle maaritysrajan
(0,01) eika eldaimia saatu sieltd pyydystettya.

2 Laskettu vain vuoden 2008 tulosten perusteella, silla vuonna 2007 kaikki pitoisuudet kovakuoriaisissa alle maaritysrajan
(0,05).

Siirtokertoimiin liittyvaa lineaarisuusoletusta tutkittiin kasvien siirtokerrointen
osalta. Kaikkien tutkittujen alkuaineiden ja kasvilajien kohdalla havaittiin, etta siir-
tokertoimet pienenivat maaperidn pitoisuuden kasvaessa (Kuva 48). Epélineaari-
nen malli kuvasi siirtokertoimien ja maaperan pitoisuuksien valistd yhteytta huo-
mattavasti paremmin kuin lineaarinen sovitus. Tdma havaittiin johdonmukaisesti
sekd maaperan kokonaispitoisuuteen ettd helppoliukoiseen pitoisuuteen perustu-
villa siirtokertoimilla. Osa empiirisiin siirtokertoimiin liittyvastd suuresta vaihte-
lusta voi olla systemaattista, maaperén pitoisuudesta riippuvaa vaihtelua. Epiline-
aaristen menetelmien kaytto voisi parantaa tarkkuutta mallinnettaessa alkuainei-
den siirtymistd maaperésta kasvillisuuteen.

Kuva 48. Lyijyn siirtokerroin saniasisen lehteen maaperan helppolivkoisen lyi-
jypitoisuuden funktiona. Rineistoon on sovitettu epalineaarinen yhtald
(Y=a/(1+bCs)+ c), jonka selitysastetta R? — arvo kuvaa.
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TULOSTEN MERKITTAVYYS JA HYODYNNETTAVYYS
Biosfadrimallinnus on oleellinen osa kaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituksen ris-
kien arviointia. Hankkeen tuottamaa empiiristé tietoa voidaan hyodyntaa radioeko-
logisten mallien validointiin sek& niissd kaytettdvien perusoletusten evaluointiin.
Nain voidaan parantaa mallien osuvuutta ja soveltuvuutta Suomen oloihin. Lisdksi
saatuja tuloksia voidaan hyodyntda uraanimalmin etsinnédn ja Suomeen mahdolli-
sesti perustettavien uraanikaivosten ymparistévaikutusten arvioinnissa.
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8.27 “C-radionuklidin siirtyminen maaperdsta
Rasveihin ja ilimakehaan

Christina Biasi, Itd-Suomen yliopisto, Kuopion kampus

JOHDRANTO

Radiohiilen (*4C) vapautuminen on mahdollista radioaktiivisten jatteiden geologi-
sista loppusijoitusvarastoista, riski liittyy erityisesti matala- ja keskiaktiivisiin jat-
teisiin seka kaytettyyn polttoaineeseen. Kuitenkaan 4C:n kayttaytymisesta ympéa-
ristossi, lilkkumisesta/kertymista biosfasrissa ja vapautumisesta ilmakeh&én ei ole
yksityiskohtaista tutkittua tietoa.

TUTKIMUKSEN TRARKOITUS

Tyon yleisend tarkoituksena oli méarittaa *4C:n vapautuminen maaperésté ilmake-
haan ja kuinka paljon tatd radionuklidia siirtyy maaperastd kasveihin, maaperan
mikrobeihin ja maaperdeldimiin. Yksityiskohtaisemmat tavoitteet liittyivét seuraa-
viin seikkoihin 1) Ilmasto-olosuhteiden vaikutus *4C-paast6ihin; 2) Eri kasvilajien
(hein&/puu) vaikutukset 4C:n vapautumiseen maaperéstéa ("priming effect”); 3) kas-
vien “4C- otto juurien kautta; 4) Kasvien *4C-otto lehtien kautta; 5) *4C:n siirtyminen
juurista kasvien maanpaallisiin osiin; 6) Erot eri kasvilajien kyvyssa ottaa maaperan
4C:ta; 7) Ympéristotekijoiden vaikutukset kasvien 4C-ottoon maaperastd; 8) *4C:n
siirtyminen maaperdssd mikrobeihin ja maaperaeldimiin.

MATERIAALI JA MENETELMAT

Ongelman kokeellinen lidhestymistapa: Jotta pystyttéisiin luotettavasti maarittdméan
14C:n siirtyminen maaperasta kasveihin ja ilmakehd4n, maaperédn orgaanisen ainek-
sen on omattava tietty *4C-leima jakaantuneena tasaisesti eri komponentteihin.
Tamé& on mahdollista hyddynnettdessad tutkimuksessa vanhoja turvetuotantoalu-
eita, joista lahes kaikki turve on poistettu ja sitten istutettu paikalle kasvillisuus
(Kuva 49). Niilla alueilla on mahdollisimman suuri ikéero (ero 4C- pitoisuudessa)
maaperan ja kasvillisuuden vililld. Tatd innovatiivista lahestymistapaa kysymyk-
sen tutkimiseen ei ole kéytetty aiemmin. Turpeennostosta jiljelle jaddneen turve-
profiilin syvimmat vanhat turvekerrokset siséltavat vihemman *4C:ta kuin nuori alu-
eelle kehittynyt kasvipeite. Merkittdvaa on, ettd 4C on jakautunut tasaisesti alueen
maaperan (turve) eri fraktioihin. TAmé4 on ideaalinen 14htokohta maaritettdessa hii-
len osavirrat isotoopein.

Laboratoriokokeet: Laboratoriokokeissa tutkittiin kahta kasvilajia; monivuotista
ruokohelped (RCG) ja mannyn taimia. Ndma kasvilajit valittiin, koska ne edustavat
tyypillista kasvillisuutta, jota hyodynnetdan turvetuotantoalueiden jalkikaytossa.
Naiden kasvien hiilitasetta tutkittiin yhtens kasvukautena huomioiden myds ldm-
potilan vaikutus. C-pitoisuudet méaritettiin kasvien eri osista ja maaperastéa (tur-
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peesta) vapautuneesta CO.:sta. Laboratoriossa tuotetusta aineistosta on valmistu-
nut pro gradu-tutkielma (Promise 2010).

Kenttdtutkimukset: Vuosina 2009 ja 2010 tehtiin sekéa laboratorio- ettéd kenttako-
keita. Kenttdkokeet toteutettiin Linnansuolla Itd-Suomessa. Linnansuolla on tur-
peennosto lopetettu ja alueen jiljella olevaa turvemateriaalia kaytettiin myds labo-
ratoriokokeissa. Ndissa kokeissa kaytettiin kasveina ruokohelped ja manty4, jotka
olivat tutkittavissa myds Linnansuon kenttédoloissa. Kentélld ruokohelpikasvuston
COz:n vaihto kentén ja ilmakehé&n valilla tutkittiin alueella olevan eddy kovarianssi-
laitteiston avulla (Shurpali ym. 200g). Kentélla pystyttiin tutkimaan myos erilaisten
hydrologisten olosuhteiden (vedenpinnan tasot, matala vesitaso, korkeampi vesitaso
ja vesikyllasteinen tilanne) vaikutuksia. Eri vesitasot ovat tyypillisii sekéd luonnon-
tilaisille ettd hyddynnetyille turvemaille. 4C-pitoisuudet ja méarat méadritettiin kas-
vien eri osista (lehdet, varret, juuret), maaperastd, maaperista hengityksessa vapau-
tuneesta CO,:sta, maaperdan mikro-organismeista ja maaperéeldimistd seka liuen-
neesta orgaanisesta aineksesta.

Analyysit ja laskut: Turpeen matala *4C-pitoisuus vaati, ettd analyysit oli tehtava
herkalla mutta samalla kalliilla massaspektrometriselld menetelmalla (AMS). Néyt-
teet lahetettiin Radiohiiliajoituslaboratorion (Helsinki) kautta Ruotsiin analysoita-
viksi tai suoraan Poznan radiohiiliajoituslaboratorioon (Puola). Maaperastd perai-
sin olevan hiilen osuus eri biologisissa komponenteissa voitiin maarittda soveltaen
"two-pool isotopic mixing”-mallia.

TULOKSET JA TULOSTEN TRARKRASTELU

Hengitystulokset osoittivat, ettd maaperésta periisin olevan *CO, :n (alkuperi maa-
perdn orgaanisen aineksen eli turpeen hajoaminen) osuus oli vahiinen verrattuna
kasvimateriaalista vapautuneen CO,:n madraan. Maaperan kosteuden lisdédntyminen
laski ekosysteemin nettohiilenvaihtoa mutta ei vaikuttanut hengityksessa vapautu-
neen 4C0O.:n maarasn: vaikutus oli siis sama maaperéstd vapautuvaan 4COz:iin ja
kasviperdiseen CO,:iin. Laimpdétilalla oli vah&dinen vaikutus suhteelliseen *4C:n vapau-
tumiseen, vaikka paastot sindnsa lisdantyivat lampdstilan noustessa.

Maaperan mikrobibiomassan 4C-pitoisuus oli suuri (keskim#arin 63 %), mika liit-
tyy aiemmin esitettyyn 4CO.-padstoon (mikrobien hengitys). Liuennut orgaaninen
hiili yhdessa mikrobibiomassahiilen kanssa oli merkittdva komponentti maaperasta
lahteviassa hiilivirrassa, joten huuhtoutuva 4C muodostaa merkittavan riskin vesi-
ympéariston (mm. pohjavesi) saastumisessa. Maaperéeldinten ottama 4C-m&aré oli
vahiinen lukuun ottamatta kastematoja (23 %) ja hyttysia (2.4 %). Lierot hyodyntavit
maaperéasté perdisin olevaa hiiltd ja hyttysten toukat voivat hyddyntéé ojiin huuh-
toutuvaa liuennutta orgaanista ainesta. Mesofaunan hiilenldhteend on kuitenkin
péaasiassa tuore kasviperdinen orgaaninen aines, ei niinkdan maaperéan vanha hiili.

Seké ruokohelven ettd mannyn rakenteissa maaperan hiilelld oli vihainen osuus
(Kuva 50). Ensimmaisten juurinéytteiden korkeaa *4C-pitoisuutta (22 %) ei havaittu
myohemmin ja tuota korkeaa *4C-pitoisuutta voitaneen pitdd poikkeamana. Asiaa
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tutkitaan kuitenkin edelleen. 4C-pitoisuus oli korkeampi juurissa (keskim. 2 %) kuin
lehdissa (keskim. 0.9 %). Tulokset olivat aiempien havaintojen suuntaiset ja osoit-
tavat, ettd kasvit ottavat juurien kautta vain muutaman prosentin hiilestaan. Man-
nyn juurten suurempi 4C-pitoisuus liittynee juurten mykorritsasieniin, jotka pysty-
vit ottamaan maaperdn aminohappoja ja tarjoamaan kasveille paitsi typped myos
hiilt. 4C-signaalin vahiinen méaéra lehdissé (0.4 -0.5 %) osoittaa, etti kasvit ottavat
hiilensi valtaosaltaan ilmakehdn CO,:sta (Kuva 50). Lehtien alhainen *4C-maéara oli
yllatys, silld 15 % koko systeemin 4C mé&arastd mitattiin kasvuston sisilla olevasta
ilmamassasta. On mahdollista, ett4d kasvit ottavat valtaosan CO,:sta latvustovyohyk-
keestd, missd ilmamassa on hyvin sekoittunut ilmakeh#n kanssa, jolloin maaperéssa
olevan CO.:n osuus jaa vahaiseksi. Tama kysymys vaatii lisdtutkimuksia. Nykyisten
mallien mukaan maaperéstéa periisin oleva CO, ("uudelleen assimilaatio”) voi vastata
jopa 30 % kasvien CO,-otosta riippuen mité oletustekij6ita on kaytetty (esim. Rimers,
SKB-Posiva, Bioprota 2010). Kuitenkin mitattu *4C-pitoisuus hengitetyssi CO,:ssa oli
mallien (Bioprota 2010) ennustaman mukainen.

Yhteenvetona voidaan todeta, ettd hankkeessa tuotettu tieto lisdd ymmaérrys-
tdmme maaperadsta emittoituvan *4C:n kéyttaytymisestd ymparistossa. Tuloksia voi-
daan kayttda kalibroitaessa malleja kuten suuri kiinnostus tuloksiin kansainvali-
sessd Bioprota-kokouksessa (2010) osoitti (hankkeen johtaja esitti tuloksia tédssa
kokouksessa). Hankkeen tulokset eivit tue monien mallien osoittamaa maaperasta
perdisin olevan hiilen suurta osuutta kasvien hiilen otossa. Yleistys ja *4C oton meka-
nismien ymmaértdminen vaatii kuitenkin merkittdvaa panostusta jatkotutkimuksiin.

Kuva 49. TutkimuRksessa Raytetyn 14C-isotooppitekniikan periaate; turpeen
nostossa on poistettu Rasvillisuus ja paalimmaiset turvekerrokset, jolloin jal-
jelle on jadnyt vain vanha turve, jonka “C-isotooppikoostumus poikkeaa suu-
resti Rehittyvan kasvuston ja siihen perustuvan nuoren orgaanisen aineksen
14C- koostumuksesta. Tata eroa isotooppikoostumuksessa kaytetadn maari-
tettdessad esim. Kuinka paljon Kasvit ovat ottaneet maaperdstad peraisin ole-
vaa hiilta.
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Kuva 50. Ruokohelpibiomassan (RCG) ja mannyn (vinonelitt) maasta otta-
man hiilen keskima&arainen prosentuaalinen osuus (palkkien yldpuolella olevat
numerot). Kasvien kayttamien hiilildhteiden (ilmakeha ja maa) “C-pitoisuus on
esitetty vaakasuorin viivoin.
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8.28 Jyvashkylan yliopiston ja Tampereen
yliopiston yhteisprojektit vuosina 2008-2010

Tapio Litmanen, Jyvaskylédn yliopisto

Kansallisessa ydinjatetutkimusohjelmassa, KYT2010, Jyvaskylan yliopiston Yhteis-
kuntatieteiden ja filosofian laitoksella sekd Tampereen yliopiston Politiikan tutki-
muksen laitoksella oli vuosina 2008-2010 kaksi yhteistd tutkimusprojektia. Vuo-
sina 2008-2009 toteutettiin tutkimusprojekti "Seurantahanke kaytetyn ydinpolt-
toaineen loppusijoituslaitoksen sosioekonomisista vaikutuksista ja tiedonvalityk-
sestd Eurajoen ja sen naapurikuntien asukkaiden nakokulmasta” (SEURA). Vuonna
2010 toteutettiin projekti Teollisuustietoisuus ja kaytetyn ydinpolttoaineen loppu-
sijoituksen hyviksyttavyys (TEKY). Tutkimuksien tavoitteena oli analysoida Eura-
joen kunnan ja sen naapurikuntien kuntalaisten niakemyksid 1) loppusijoituslai-
toksen sosioekonomisista ja -poliittisista vaikutuksista ja 2) loppusijoitushankkee-
seen liittyvistd tiedonhankintatarpeista ja -keinoista seka 3) syventda ymmarrysta
ydinvoimateollisuuden asemasta ydinvoimakunnassa sekd ydinjatehuollon kult-
tuurisesta hyviaksyttavyydesta. Projektin kuluessa yhdeksi tavoitteeksi nousi myos
ajankohtaisten ydinvoimapoliittisten asioiden paikallisen kasittelyn seuraaminen
yleisotilaisuustutkimuksilla.

Keskeiset tutkimustulokset on raportoitu projektin loppuraportissa Community
Divided (Kari et al. 2010). Raportti perustuu kesdakuussa 2008 Eurajoella ja sen naa-
purikunnissa toteutettuun asukaskyselyyn, jonka otos oli 3000 ja vastausprosentti
20 % (N= 606). Tdméin lisiksi kyseiseen aineistoon perustuvia tutkimustuloksia on
raportoitu kolmessa kansainvilisessa tiedeartikkelissa (Kojo et al. 2010; Litmanen
et al. 2010; Kojo et al. 2011) seké useissa kansainvilisissi tieteellisissd konferens-
seissa (esim. Kojo et al. 2008; 200g9a; 200gb; Kari 2009, 20104, 2010b; Kojo & Kari
2010). Niiden lisdksi kolmen oheishankkeen tuloksia on raportoitu kolmessa tyora-
portissa (Nurmi et al. 200g9; Nurmi 2010; Pylkkénen et al. 2008).

KESKEISET TUTKIMUSTULOKSET

Raportissa "Community Divided. Adaptation and Aversion towards the Spent Nuclear
Fuel Repository in Eurajoki and its Neighbouring Municipalities” (Kari et al. 2010)
késitelldan kahta erilaista ldhestymistapaa, joiden avulla voidaan tulkita ydinteolli-
suuspaikkakunnan suhdetta loppusijoitukseen. Ydinkeidas-lahestymistavassa nih-
daan, ettd paikallinen hyvaksynta kaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituslaitok-
selle perustuu pienen, syrjdisen kunnan suureen riippuvuuteen voimakkaasta ydin-
voimateollisuudesta. Taman tulkinnan haastava teollisuustietoisuus-nakokulma tul-
kitsee valmiutta hyvéaksya loppusijoituslaitos kulttuurisen sopeutumisen nakokul-
masta. Yhteisolld ja sen asukkailla on l1aheiset suhteet ydinvoimateollisuuteen, mika
synnyttda kulttuurista sopeutumista, integroitumista ja ymmarrysta ydinteollisuu-
den toiminnalle.
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Tulokset osoittavat, ettd ne Eurajoen asukkaat, jotka kokevat loppusijoituslaitos-
projektin vaikutukset myonteisiksi kunnan yleiselle sosio-kulttuuriselle kehityk-
selle, ovat valmiimpia hyvaksymé&an kaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituslaitok-
sen Olkiluotoon. Taloudellisten ja tyodllisyystekijoiden havaittiin olevan merkittavia
hyvaksynnan kannalta, mutta nédiden tekijéiden painoarvo oli heikompi kuin yleis-
ten sosio-kulttuuristen tekijoiden. Tamén kaltaiset havainnot puhuvat teollisuus-
tietoisuus-ldhestymistavan puolesta. Todellisuus on kuitenkin monimutkaisempi,
koska asukkaiden kulttuurinen sopeutuminen ei etene harmonisesti, ilman saroja,
eikd levittaydy tasaisesti. Tutkimuksessa havaittiin piileva sosiaalinen jakautunei-
suus. Tama tarkoittaa, ettd piilossa oleva jako erottelee jasenet kahteen leiriin tai
ryhmaén, joiden vélilld on olemassa konfliktin mahdollisuus. Esimerkiksi naisten
ja miesten mielipiteet eroavat useimpien loppusijoitusasioiden suhteen. Puoluepo-
liittisesta ndkokulmasta tulokset viittaavat siihen, etté loppusijoitukseen suopeasti
suhtautuvia 16ytyy todennédkoéisimmin Kansallista Kokoomusta, Suomen Keskustaa
ja joissakin tapauksissa my0s Suomen Sosiaalidemokraattista Puoluetta kannatta-
vien riveista. Loppusijoitukseen kielteisesti suuntautuvia asukkaita loytyy todenné-
koisemmin Vihredn liiton ja Suomen Kristillisdemokraattien kannattajien joukosta.

Aineiston analyysi osoittaa myos, ettd suurempi tuloisten, paremmin koulutettu-
jen ja paremmassa ammattiasemassa olevien asenteet ovat huomattavasti myontei-
sempid loppusijoitusta kohtaan kuin heidén, joilla on matalammat tulot, alhaisempi
koulutustaso ja heikompi ammattiasema. Jossain tapauksissa erot ovat todella huo-
mattavia. Henkilot, joilla on suuremmat tulot, néyttavét kieltdvén tai sietdvan loppu-
sijoituksen riskit tai jossain tapauksissa eparoivan riskien suhteen.

Seki Sateilyturvakeskus (STUK) ettd ydinvoimateollisuus ovat onnistuneet vakiin-
nuttamaan melko luotetun aseman tiedonldhteina paikallistasolla, mutta silti edella
mainittu sosiaalinen jako voidaan havaita myos tiedon vastaanottajien keskuudessa.
Tama tarkoittaa sitd, ettd paikallisissa asukkaissa on myos niit4, jotka eivat luota
naihin toimijoihin tiedonldahteina.

OHESSA TUOTETUT TUTKIMUSTULOKSET
Tutkimusprojektin ohessa toteutettiin kolme pienimuotoisempaa tutkimushanketta,
joista yhdessa analysoitiin kaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituslaitoksen laajen-
nushankkeen yleisétilaisuuksia Eurajoella vuosina 2008-2009 (Nurmi et al. 2009)
ja kahdessa muussa puolestaan tutkittiin Fennovoima Oy:n ydinvoimalahankkeen
ymparistovaikutusten arviointi (YVA)- ja periaatepaatts (PAP) -tilaisuuksia (Pylk-
konen et al. 2008; Nurmi 2010). Fennovoiman ydinvoimalahankkeen paatoksente-
koprosessin tutkimisella haluttiin tuottaa ajantasaista tietoa siitd, kuinka ydinvoi-
malan mahdollisilla sijoituspaikkakunnilla keskustellaan paitsi hankkeesta myds
ydinjateasioista.

Ensimmaisessd tutkimusraportissa (Nurmi et al. 200g) analysoitiin Posiva
Oy:n kéytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituslaitoksen laajennushankkeeseen
liittyvissa yleisotilaisuuksissa esitettyja puheenvuoroja. Yleisopuheenvuorojen
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sisdllénanalyysin perusteella havaittiin, ettd hanketta koskevaa tietoa seka paatok-
sentekoa késittelevat padluokat olivat suurimmat melkein kaikissa tilaisuuksissa.
Hanke-paaluokassa esitettiin kommentteja hankkeen toteutuksesta, tietojen luo-
tettavuudesta sekd vastuusta. Padtoksenteko-luokassa taas puhuttivat kunnallinen
paatoksenteko seké laajasti ydinvoimakeskustelu ja energiapolitiikka. Turvallisuu-
teen ja sateilyyn liittyvat kommentit koskivat yleista turvallisuutta seka koettua tur-
vallisuuden tai turvattomuuden tunnetta. Siséllénanalyysissé havaittiin, etta yleiso-
tilaisuudet eivat antaneet vastauksia kaikkiin turvallisuuteen liittyviin kysymyksiin.
Tilaisuuksissa esitettiin kritiikkia siit4, ettei esitettyihin kysymyksiin saada vastauk-
sia. Turvallisuuskysymykset néyttaisivat jadvén ainakin osin YVA- ja PAP-tilaisuuk-
sia sdatavien ydinenergialain ja YVA-lain valiin.

Toisessa tutkimusraportissa (Pylkkonen et al. 2008) analysoitiin Fennovoima Oy:n
ydinvoimalaitosyksikkoa koskevan ymparistovaikutusten arviointimenettelyn (YVA)
ohjelmavaiheen yleisotilaisuuksien keskustelua. Raportissa selvitettiin, minké&lai-
siin sisaltéluokkiin paikkakunnilla esitetyt puheenvuorot jakautuivat ja minkalai-
sia samankaltaisuuksia ja eroavaisuuksia keskusteluissa oli havaittavissa paikka-
kuntien valilla.

Kolmannessa tutkimusraportissa (Nurmi 2010) analysoitiin Fennovoima Oy:n
ydinvoimalan periaatepddtoshakemukseen liittyvissa julkisissa kuulemistilaisuuk-
sissa kaytya yleisokeskustelua. Tilaisuudet olivat osa ydinenergialain mukaista peri-
aatepaatosmenettelyd. Tyo- ja elinkeinoministerit jarjesti tilaisuudet toukokuussa
2009 Simossa, Pyhédjoella ja Ruotsinpyhtaalla.

TULOSTEN HYODYNTAMINEN JA MERKITTAVYYS

SEURA-kyselyn aineisto ja tulokset ovat hyddynnettévissa monella tavalla. Ensinna-
kin ne tarjoavat viranomaisille, paattéjille, teollisuudelle ja kansalaisille paivitetyn
kuvan Eurajoen kuntalaisten ja sen naapurikuntalaisten mielipiteistd koskien tiet-
tyja loppusijoitukseen liittyvid sosioekonomisia vaittdmia. Toiseksi tutkimus antaa
mahdollisuuden vertailla teollisuuden teettdmien selvitysten ja KYT-tutkimuksen
tuloksia. Vertailu auttaa paitsi pohtimaan tulosten luotettavuutta niin myds mah-
dollisia jatkotutkimustarpeita. Kolmanneksi tutkimus tuotti tietyiltd osa-alueilta
(kuten internetin kayttt asukkaiden tiedonhankintavilineen) ensimmaiset tulok-
set. Neljanneksi tutkimus nosti esiin aihepiirej, joista asukkaat kaipaavat lisatie-
toja ja joista koetaan eniten uhkaa. Viidenneksi yhteiskuntatieteellinen ydinjate-
tutkimus on tarke&a ydinjatepolitiikan dokumentoinnin kannalta. Tdma on tarkeaa
muun muassa paatoksenteon lapindkyvyyden kannalta. Kuudenneksi, tutkimuspro-
jektin englanninkieliset julkaisut ovat avanneet tutkimustulosten hyddyntdmismah-
dollisuuden myos kansainvéliselle yleisolle.

Tulosten jatkoanalyysi ja hyodyntdminen ovat kiinni ennen kaikkea ydinjatepoli-
titkan keskeisista viranomaisista (TEM ja STUK) ja teollisuudesta (Posiva). Eurajoen
kehitys merkittavaksi ydinvoimateollisuuden keskittyméaksi on my6s maakunnalli-
sesti ja alueellisesti tarkeda. Myos alueelliset ja paikalliset viranomaiset, paattajat
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ja kuntalaiset voivat halutessaan hyddyntéa tuloksia. Suomen ydinvoimapolititkan
uudessa vaiheessa - erityisesti keskusteltaessa Fennovoiman ydinjatteiden lop-
pusijoituksesta - tutkimustuloksilla on relevanssia myos ydinvoimateollisuudelle
sekd kansalaiskeskustelulle niin kansallisella tasolla kuin paikallisellakin tasolla.
Samoin kansainvélisen median kiinnostus tuotettuja tutkimustuloksia kohtaan ker-
too, kuinka eri maissa koetaan Suomen ydinjate- ja ydinvoimapolitiikka kiinnosta-
vaksi. Tulosten kansainvalisestd merkittavyydestd kertonee myds se, ettd artikke-
leiden muodossa raportoidut tulokset ovat kiinnostaneet myos kansainvalisten tie-
dejulkaisujen toimituskuntia.

Tulokset auttavat eri osapuolia ymmartdmé&an ydinvoimateollisuuden ja paikal-
lisyhteison suhdetta. Tutkimuksessa havaittu piileva sosiaalinen jakautuneisuus on
merkittdva tulos, koska ydinjatehuollon toteuttaminen edellyttdd myos kuntalais-
ten hyvaksyntaa loppusijoituskunnassa. Selvat mielipide-erot oli havaittavissa niin
sukupuolen kuin myds tiettyjen muidenkin sosiaalisten tekijoiden mukaan tarkas-
teltuna. Piilevdan sosiaaliseen jakautuneisuuteen on kiinnitettdva huomiota Suo-
men ydinjatepolitiikassa.
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Liite 1

Hankeluettelo
| Aika | Hanke Organisaatio

1 2006-2010 Suomalainen erotus- ja transmutaatiotekniikan tutkimus VTT

2 2006-2007 Ydinjatehuollon teknistieteelliset perusteet (TEPE) VTT

3 2007 Tilannekatsaus uraanikaivosjatteiden kehittyneista VTT
huoltomenetelmisté

4 2010 Opetuksen koordinointi:Ydinjatehuollon yliopisto- ja tdydennyskou- TKK
lutuksen koordinointi

5 2006 DECOVALEX THMC -projekti vuonna 2006 STUK

6 2006 Voimalaitosten biologisen suojan betonin aktivoituminen (BETAKT) ~ VTT

7 2006-2010 Kapselikuparin pitkaaikaiskestavyys VTT

8 2009-2010 Kuparin pitkaaikaiskestavyys (PIKE) VTT

9 2007-2010 Ydinjatekapselin deformaatiomekanismit TKK

10 2007-2008 Kuparin korroosionopeuden mittaaminen kaasufaasissa loppusijoi-  TKK
tuksen alkuvaiheessa

1 2006 Kuparikapselin jannityskorroosioanalyysi VTT

12 2009-2010 Sulfidien aiheuttama kuparin jannityskorroosio VTT

13 2010 Corrosion of copper by water under oxygen free conditions TKK

14 2007-2008 Bentoniitti ja tunnelin tayteainetutkimuksen osaamistason kartoitus VTT

15 2006 Reaktiivinen kulkeutumismallinnus loppusijoitusolosuhteissa (REKU) VTT

16 2007-2008 Lahialueen termo-hydro-kemiallinen mallinnus (LAHITHC) VTT

17 2008 Bentoniittipuskurin kemiallinen jaakausieroosio (GLASE) VTT

18 2009-2010 Bentoniittipuskurin kytketty kayttaytyminen (PUSKURI) VTT

19 2009-2010 Bentoniittipuskurin THM-mallin numeriikka (PUSKURI) Numerola

20 2007-2008 Bentoniittipuskurin toimintakyvyn mallinnus ja simulointi JY/FL

21 2009-2010 Bentoniittipuskurin THM-mallinnus (PUSKURI) JY/FL

22 2010 Montmorilloniitin liukeneminen pohjavesisimulanteissa (MOPO) VTT

23 2008-2010 Kokonaismalli terédsbetonirakenteen ikaantymiselle voimalaitosjat- TKK
teen loppusijoituksessa

24 2006-2007 Rakoilun aikariippuvuus ja ydinjatteen loppusijoitustilaa ympéaréivan TKK
kallion rikkoutumisvyéhykkeen mallintaminen (CREEP)

25 2006-2009 Akustiseen emissioon perustuva kallion jannitystilan TKK
mittausmenetelmé

26 2009-2010 Kalliolaatu: Rakennusgeologiset kallioluokitukset ja niihin liittyvien TKK
epavarmuuksien maérittaminen ja esittdminen kayttaen tilastollista
paéttelya ja geologisia 3D- ja paikkatieto-ohjelmia

27 2008-2010 Kaasut ja biogeokemian prosessit kallioperdsséa (KABIO) GTK

28 2006-2010 Syvien biosfaarien geomikrobiologia — molekyylibiologiset monito- ~ VTT
rointimenetelmat (GEOMOL)

29 2006-2008 Kallioperan redox-hairididen osoittaminen kivi-vesi-vuorovaikutus- HYRL
ten avulla (KIVES-REDOX)

30 2006 Kallion rikkonaisuusrakenteet ja hydrogeologia GTK

31 2006 Sorption mekanistinen mallinnus ja reaktiivinen kulkeutuminen HYRL
tunnelitaytteessa ja kallioraossa

32 2006-2008 Kallion in situ tutkimukset HYRL
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2006-2007

2008-2010

2006-2008

2009-2010

2006-2008

2006

2008-2010

2006-2010

2009-2010

2008-2009

2010

Kallion in-situ tutkimukset Grimselin vuorilaboratoriossa

Rakovirtaus, radionuklidien kulkeutuminen ja kemialliset vuorovaiku-
tukset heterogeenisessa kallioperassa

Kolloidien muodostuminen ja niiden osuus radionuklidien kuljetta-
jina (KOLKU)

Kiven huokostilavuuden ja heterogeenisuuden kuvaus
tomografiamenetelmalla

Kiven kolmiulotteisen huokosrakenteen yhdistaminen
matriisidiffuusiomallinnukseen

Uraanin kayttaytyminen kiteisissa kivissa: tulosten hyddyntdminen
turvallisuusanalyysissa (GEOCHEM)

Uraanin kayttaytyminen kiteisissa kivissa: tulosten hyddyntéaminen
turvallisuusanalyysissa (GEOCHEM)

Kolmenarvoisten aktinidien kiinnittyminen savi- ja oksidimineraalien
pinnoille

Kéaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoittamisen ekologinen riskiarvio
metsdekosysteemissa

"4C-radionuklidin siirtyminen maaperasté kasveihin ja ilmakehaan

Seurantahanke kaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituslaitoksen
sosioekonomisista vaikutuksista ja tiedonvalityksesté Eurajoen ja
sen naapurikuntien asukkaiden ndkdkulmasta (SEURA)

Teollisuustietoisuus ja kaytetyn ydinpolttoaineen loppusijoituksen
hyvaksyttavyys (TEKY)

HYRL
HYRL

HYRL

JY/FL

JY/FL

TKK

HYRL

HYRL

KY

KY

JY/YTK

JY/YTK
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Tiivistelma | Referat | Abstract

Det nationella forskningsprogrammet om karnavfallshantering (KYT2010) startade 2006. Forskningsperioden slutade vid
utgangen av 2010.

Forskningsprogrammets centrala temaomraden &r 1) de strategiska utredningarna om karnavfallshanteringen, 2) be-
démningen av sdkerheten vid slutférvaring av karnavfall och 3) de samhallsvetenskapliga utredningarna. | beddmningen
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euro till forskningsprojekten.

Foljande forskningsorganisationer har deltagit i forskningsprogrammet KYT2010: VTT, Aalto-universitetets tekniska
hdgskola, Helsingfors universitets radiokemiska laboratorium, Geologiska forskningscentralen, Jyvaskyla universitet,
Ostra Finlands universitets campus i Kuopio, Numerola Oy.

Arbetet inom forskningsprogrammet har grundat sig pa det émsesidiga samarbetet och arbetsférdelningen mellan
forskningsprogrammets ledningsgrupp, tva stodgrupper, samordnare och olika forskningsprojekt. | forskningsprogram-
mets ledningsgrupp har ingétt foretradare for Stralsékerhetscentralen, Utvecklingscentralen for teknik och innovationer
— Tekes, Fortum Power and Heat Oy, Industrins Kraft Abp, Posiva Oy och arbets- och naringsministeriet.
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Asiasanat | Nyckelord | Key words
Karnavfallshantering, forskning

ISSN ISBN

1797-3562 978-952-227-541-7

Kokonaissivumaara | Sidoantal | Pages Kieli | Sprak | Language Hinta | Pris | Price
138 Suomi, finska, Finnish 20 €

Julkaisija | Utgivare | Published by Kustantaja | Férlaggare | Sold by

Ty6- ja elinkeinoministeri® Edita Publishing Oy / Ab / Ltd

Arbets- och naringsministeriet
Ministry of Employment and the Economy




Tyo- ja elinkeinoministerion julkaisuja Energia ja ilmasto 22/2011

Arbets- och naringsministeriets publikationer Energi och Rlimat 22/2011
MEE Publications Energy and the climate 22/2011
Tekijat | Forfattare | Authors Julkaisuaika | Publiceringstid | Date
June 2011
Ministry of Employment and the Economy (ed.) Toimeksiantaja(t) | Uppdragsgivare | Commissioned by

Tyd- ja elinkeinoministerid
Arbets- och naringsministeriet
Ministry of Employment and the Economy

Toimielimen asettamispaiva |
Organets tillsattningsdatum | Date of appointment

Julkaisun nimi | Titel | Title
KYT2010 Finnish Research Programme on Nuclear Waste Management 2006-2010 — Final report

Tiivistelma | Referat | Abstract

The Finnish Research Programme on Nuclear Waste Management, KYT2010, was launched in 2006. The research period
closed at the end of 2010.

Key themes of the research programme include 1) strategic analyses of nuclear waste management, 2) assessment
of the safety of final nuclear waste disposal and 3) sociological analyses. The assessment of the safety of final nuclear
waste disposal comprises three sectors: technical barriers, bedrock and groundwater, and the release and transport of
radionuclides.

The roughly 40 or so research projects underway during the research period have primarily been concerned with
assessing the safety of nuclear waste management. The State Nuclear Waste Management Fund allocated funding total-
ling approximately EUR 7 million to the research projects.

The following research organisations have participated in the KYT2010 research programme: VTT — the Technical
Research Centre of Finland, the Aalto University School of Science and Technology, University of Helsinki Laboratory of
Radiochemistry, the Geological Survey of Finland, University of Jyvaskyla, University of Eastern Finland Kuopio Campus,
and Numerola Oy.

Work in the research programme has been based on mutual cooperation and division of duties between the research
programme steering group, two support groups, a coordinator and the research programmes. The research programme
steering group has included representatives of the Radiation and Nuclear Safety Authority, Tekes — the Finnish Funding
Agency for Technology and Innovation, Fortum Power and Heat Oy, Teollisuuden Voima Oyj, Posiva Oy and the Ministry
of Employment and the Economy.

Contact persons within the Ministry of Employment and the Economy: Energy Department/Jaana Avolahti,
tel +358 10 606 4836
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KYT2006-2010 Kansallinen ydinjadtehuollon
tutkimusohjelma 2006—-2010 - Loppuraportti

Kansallinen ydinjdtehuollon tutkimusohjelma KYT2010 on ollut kdynnissad vuosina
2006-2010. Tutkimusohjelman Keskeiset aihepiirit ovat ydinjdtehuollon strategiset
selvitykset, ydinjdtteiden loppusijoituksen turvallisuuden arviointi ja yhteiskunta-
tieteelliset selvitykset. Ydinjatteiden loppusijoituksen turvallisuuden arvioinnissa on
Rolme osa-aluetts, jotka ovat tekniset vapautumisesteet, Kalliopera ja pohjavesi
seka radionuklidien vapautuminen ja Kulkeutuminen.

Tutkimuskaudella on ollut kdynnissd noin 40 tutkimushanketts, jotka ovat ensi-
sijaisesti littyneet ydinjatehuollon turvallisuuden arviointiin. Tassa KY T2010-tutki-
musohjelman loppuraportissa esitetdadn tutkimusohjelman tavoitteet, organisointi ja
tutkimushankkeet.
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