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Sommario

Il monitoraggio ambientale dei depositi di rifiuti radioattivi nella fase di sorveglianza istituzionale

richiede: lo studio delle vie di trasporto dei radionuclidi, la caratterizzazione dei radionuclidi

rilevanti ai fini della contaminazione ambientale e delle dosi alla popolazione a medio e lungo
termine, lo sviluppo di strumenti e metodiche finalizzate alla sorveglianza del deposito per gli
aspetti connessi all'integrita delle barriere, ai rilasci dei radionuclidi nellambiente e al loro

trasporto.

In questo studio si introducono i radionuclidi di interesse, si considerano anche quelli di difficile
rilevazione, e si mette in evidenza I'importanza della geochimica ai fini della loro mobilita. Poiché
una delle principali vie di trasporto & rappresentata dalle acque sotterranee, si sono discussi gli
strumenti di simulazione e brevemente le leggi fisiche che consentono di effettuare il monitoraggio
ambientale con I'ausilio di strumenti di calcolo predittivi (flussi e concentrazioni di specie chimiche
radioattive e non).

In particolare nel presente rapporto vengono descritti alcuni codici di calcolo relativi al trasporto e
alla migrazione di radionuclidi nelle matrici ambientali e relativi a fenomeni geochimici. Di questi
software si sono riportate le caratteristiche fondamentali, delineando i fenomeni che possono essere
studiati applicandoli. Viene inoltre riportato un esempio applicativo dei codici Hydrus 1D ed Amber
relativamente ad un sito analizzato dalla societa QuantiSci per ENEA come ipotetico sito di
ubicazione di un deposito di rifiuti radioattivi.

Lo studio ha permesso di concludere che i codici di calcolo per lo studio del trasporto dei
radionuclidi costituiscono un’attivita importante a supporto delle attiviGaflety Assessmeatdi
monitoraggio ambientale nel contesto di progettazione, realizzazione, esercizio e sorveglianza si un
deposito di rifiuti radioattivi. Infatti permettono di definire le attivita necessarie ad acquisire i dati di
input, le attivita necessarie per la validazione e successivamente per la verifica delle prestazioni
funzionali in fase di sorveglianza.

E’ indispensabile quindi arrivare a definire le potenzialitd e i vincoli dei codici di calcolo nel
rappresentare la realta, in modo da poter dare un’interpretazione veritiera ai risultati. Questi aspetti,
qui delineati in modo generico, dovrebbero essere analizzati ed approfonditi negli studi futuri sui
codici di calcolo al fine di delineare I'applicazione dei software piu adeguati o definire come
integrare le funzionalita di diversi software.
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Introduzione

La localizzazione qting) e il progetto di un deposito per lo smaltimento di rifiuti radioattivi di
bassa e media attivita richiede il rispetto di tutti i principi definiti dalla IAEA ([1], [2]), connessi
alla gestione dei rifiuti radioattivi a soddisfacimento dei criteri di sicuresafetyrequirements In
particolare per minimizzare I'impatto radiologico del deposito sul territorio € necessario
caratterizzare I'inventario dei radionuclidi da smaltire considerando la capacita di confinamento, nel
tempo, delle diverse barriere. In particolare occorre studiare la mobilita dei radionuclidi, il loro
processo di decadimento, le potenziali vie di trasporto con riferimento alla vita (longevita) dei

manufatti e delle barriere ingegneristiche, l'idrologia superficiale e sotterranea.

Quindi nella corretta progettazione e realizzazione di un deposito di rifiuti radioattivi, uno degli
aspetti di maggiore importanza riguarda la verifica della sua dinamica nel tempo, per prevedere
I'evoluzione dell’eventuale rilascio di radionuclidi nel’ambiente e lI'impatto che questi avrebbero
sulla biosfera e sulla geosfera. In particolare € di interesse la caratterizzazione del trasporto dei
radionuclidi dalle sorgenti allambiente in un contesto spazio-temporale considerando lo stato
fisico-chimico delle barriere ingegneristiche ed in particolare nelle acque sotterranee [3].

| radionuclidi di interesse sono tutti quelli rilevanti ai fini della radioprotezione dell’ambiente e
della popolazione, sia a breve che a lungo termine. Si tratta, in generale, di emefitgriche
appartengono alla famiglia dei prodotti di attivazione (A&tivation Product generati da cattura
neutronica, dei prodotti di corrosione attivati (CBrrosion Product, dei prodotti di fissione (FP
Fission Producy, radionuclidi fissili, fertili e transuranici.

Tempo di dimezzamento, radiazione emessa (tipo ed energia), meccanismi prevalenti di produzione,
comportamento fisico-chimico (solubilita e forme ioniche) sono i dati importanti per lo studio delle
concentrazioni e delle attivita.

Ai fini dello studio degli inventari di attivita i radionuclidi di interesse sono distinti in radionuclidi
facili da misurare (ETMEasy To Measujee in difficili da misurare (HTMHard To Measurg |

primi sono costituiti da emettitosi; I'attivita € misurata con spettrometria gamma e tarniche

non distruttive e distruttive. | secondi si valutano tramite fattori di correlazione [4] oppure si
misurano con metodi radiochimici complessi, costosi e con metodi di tipo sempre distruttivo. Questi
sono caratterizzati da concentrazioni basse che contribuiscono alle dosi su scale temporali medio-
lunghe. Alcuni risultano particolarmente importanti in relazione alla loro mobilita, elevata, che puo
essere sfruttata come tracciante nel prevedere le perdite di integrita delle barriere di confinamento o
per caratterizzare le potenziali vie di trasporto. In Tabella 1 si riportano i radionuclidi di interesse
con alcuni dati pertinenti, quali tempo di dimezzamento, radiazione principale emessa, processo di
produzione e principali caratteristiche fisico-chimiche [5].
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Tabella 1a. Radionuclidi di interesse con alcuni dati pertinenti (fonte:IAEA).

Radionuclide

H-3

C-14

CI-36

Ca-41

Fe-55

Ni-59

Co-60
Ni-63

Se-79

Sr-90

Nb-94

Tc-99

Ru-106

Sb-125

1-129

Cs-135
Cs-137

Ce-144

Half-life

12.3 a

5730 a

3.01 x 16a

1.03x18a

2.74 a
76x10a

5.27a
100.1 a

2.95 x 16a

28.9a

2.03x10a

2.11x16a

373.6d

2.76 a

157 x106a

23x10a
30.08 a

284.9d

Principal radiation
emitted

B~ (Emax= 18.6 keV)

B (Emax = 156 keV)

B~ (Emax=708.6
keV)

& (2.97 keV)
X (3.31 keV)
X (3.59 keV)
X (5.90 keV)
X (6.49 keV)
X (6.93 keV)
X (7.65 keV)
v (1173.2 keV)
v (1332.5 keV)
B~ (Emey = 66.9 keV)

B” (Emax= 151 keV)

B(Emax = 546 keV)

v (702.6 keV)
B(871.1 keV)

B (Emax = 293.5 keV)

v (511.9 keV)
(621.9 keV)
v (1050.4 keV)
v (427.9 keV)
v (600.6 keV)
v (635.9 keV)
X (29.8 keV)
X (29.5 keV)
X (33.6 keV)
v (39.6 keV)
X (34.4 keV)
B (Eme = 268.7 keV)
v(661.6 keV)
(133.5 keV)
v (696.5 keV)
v (80.1 keV)
v (2185.7 keV)

Prevalent means of

production
Li-6(n,a)
H-2(ny)
Ternary fission
C-13(ny)
N-14(n,p)
0O-17(ng)

CI-35(ny)
Ca-40(ny)

Fe-54(ny)
Ni-58(nyy)

Co-59(ny)

Ni-62(nyy)
Fission
FP activation: Se-
78(ny)

Fission

Nb-93(ny)
Fission
Mo-98(ny)
Mo-99(")
Fission
Fission

Sn-124(ny)
Sn-125f")

Fission

Fission
Fission

Fission

Physical/chemical
form

Tritiated gas and
water

Gas and inorganic
carbonate /
bicarbonate

Soluble, anionic

Soluble, cationic

Mostly insoluble
Mostly insoluble

Mostly insoluble

Mostly insoluble
Soluble, anionic

Largely soluble,
cationic

Generally insoluble

Soluble (+7), anionic
Insoluble (+4)

Soluble, anionic

Soluble, anionic

Soluble, anionic and
gas

Very soluble, cationic
Very soluble, cationic

Generally insoluble

Tabella 1b. Radionuclidi di interesse con alcuni dati pertinenti (fonte:IAEA).
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Principal radiation

Prevalent means of

Physical/chemical

Radionuclide Half-life emitted production form
0(4.398 MeV)
0(4.366 MeV)
U-235 7.04 x 16a a (4.215 MeV) Naturally occurring Generally insoluble
v (185.7 keV)
v (143.8 keV)
o (4.788 MeV)
a (4.771 MeV) U-235(ny)
Np-237 2.14 x 16a o (4.767 MeV) U-236(ny) Generally insoluble
v(29.4 keV) U-237@")
v (86.5 keV)
i o (4.198 MeV) . .
U-238 4.47 x10a o (4.151 MeV) Naturally occurring Generally insoluble
Np-237(ny)
Pu-238 87.7 a TS AR Np-2383") Generally insoluble
a (5.456 MeV) Cm-242¢)
a (5.157 MeV) U-238(n,y)
Pu-239 24110 a a (5.144 MeV) U-239@") Generally insoluble
a (5.106 MeV Np-2396)
: a (5.168 MeV) Multiple neutron :
Pu-240 6561 a o (5.124 MeV) capture Generally insoluble
B (Emax=20.78
keV) Multiple neutron .
Pu-241 14.29 a o (4.896 MeV) capture Generally insoluble
o (4.853 MeV)
a (5.486 MeV)
) a (5.443 MeV) ) 3
Am-241 432.6 a v (59.5 keV) Pu-241p") Generally insoluble
v (26.3 keV)
i a (4.902 MeV) Multiple neutron .
Pu-242 3.75x10a o (4.858 MeV) capture Generally insoluble
Multiple neutron
Cm-242 162.8d d (géég mey capture followed by  Generally insoluble
a (6. ev) Am-242()
o (5.785 MeV) Multiple neutron
Cm-243 29.1a a (5.742 MeV) cpa ture Generally insoluble
a (5.992 MeV) P
Cm-244 18.1 a G (BB LIEY) MBS ey Generally insoluble

a (5.763 MeV)

capture

Lo studio dei radionuclidi di interesse, costituenti I'inventario radiologico di un deposito di rifiuti
radioattivi, € connesso anche all'utilizzo di codici di calcolo. La scelta di un codice, che modellizzi
il trasporto di radionuclidi nel terreno, € una delle tante attivita utili alla progettazione e
realizzazione di questa infrastruttura, e puo fornire un valido contributo alla risoluzione di alcune
problematiche.

In particolare occorre osservare che i processi di trasporto dei radionuclidi sono influenzati dai
processi geochimici oltre che dai processi termo fluidodinamici relativi al moto dell’acqua in mezzi
porosi. Della geochimica interessano i fenomeni di complessazione acquosa, complessazione da
materia organica, fenomeni di precipitazione e dissoluzione, adsorbimento, scambio ionico,
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formazione di colloidi. Della fluidodinamica in mezzi porosi interessano invece i fenomeni di
advezione, diffusione molecolare e dispersione.

In questo report si descriveranno i principi alla base del trasporto dei radionuclidi nelle matrici
ambientali, con particolare attenzione alle acque. Si analizzeranno inoltre le caratteristiche
principali di alcuni codici di calcolo, applicati in Europa e nel Mondo per studi di migrazione di
inquinanti; si riportera una classificazione per focalizzare I'attenzione sul fenomeno studiato da
questi codici (trasporto di inquinanti o geochimica) e sull'approccio applicato (deterministico o
probabilistico).

Verranno inoltre riportate, a titolo esemplificativo, simulazioni eseguite attraverso alcuni di questi
codici. Sara opportuno per il futuro potenziare le conoscenze sui software di calcolo al fine di poter
eseguire una modellazione dei fenomeni di trasporto dei radionuclidi conoscendo le potenzialita e i
vincoli legati all’'utilizzo dei diversi sistemi di simulazione e potendo quindi dare un’interpretazione
attendibile ai risultati ottenuti.

1 Il trasporto di massa negli acquiferi

Una delle vie di trasporto principale dei radionuclidi all’esterno del deposito di rifiuti radioattivi &
caratterizzata dalle acque, in particolare si fara riferimento alle acque sotterranee. Nelle acque
alcuni radionuclidi possono essere solubilizzati e da questa trasportati. E’ necessario modellizzare i
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fenomeni di scambio di massa ed energia tra geosfera e idrosfera nelle regioni in cui € localizzato il
deposito di rifiuti radioattivi. La corrente idrica sotterranea e rappresentata dal deflusso monofase
e/o bifase in un mezzo poroso. Il deflusso e anche caratterizzato dalle concentrazioni di specie
chimiche in esso solubilizzate; se queste raggiungono valori di saturazione e/o sovrasaturazione
seguono dei fenomeni di precipitazione.

Diversi Paesi hanno/stanno eseguendo ricerche per valutare le prestazioni ed incrementare la
sicurezza dei depositi di rifiuti radioattivi [6]. Per quanto riguarda, ad esempio, i depositi per rifiuti
ad alta attivitd, la compagnia svizzera NIGR8w{ss Nuclear Waste Management Company
esegue differenti esperimenti in sito, come il progetto FEBEXI{cale Engineering Barrier
EXperiment Le previsioni sul flusso di acqua e sul trasporto di soluti nella bentonite, oltre che
nelle matrici ambientali, sono indispensabili per le valutazioni di potenziali incidenti al fine di
minimizzare la potenziale contaminazione delle acque sotterranee. Per questi studi € fondamentale
conoscere i parametri idraulici. Al fine di ottenere le proprieta idrauliche da eventi di infiltrazione,

si e sviluppato negli anni un crescente interesse nell'utilizzo di algoritmi inversi, come riportato nei
riferimenti in bibliografia [7], [8], [9], [10], [11], [12], [13], [14], [15], [16], [17], [18].

Il moto dell’acqua in un mezzo poroso completamente saturo € descritto dalla legge di Darcy [19],
in cui la portata dell’acqu@y nella direzionex attraverso la sezionk perpendicolare ad € data
da:

_ kAgF
Q.=— o ox (1)
dove:
 krappresenta la permeabilita intrinseca del mezzo pordgp [m
» 7 e laviscosita dinamica del fluido [kg/ms];

» Peélapressione [Pa].

L’equazione di Darcy interviene nello studio di fenomeni di trasporto considerando le equazioni di
bilancio di:

* massa;

* energia,;

e specie chimiche.

Il modello matematico del flusso in un mezzo poroso deriva dalla conservazione di massa e dalla
legge di Darcy, puo essere espresso dalla seguente relazione [6]:

as., d
V(K KVY) +w = (ﬁ B_J + 5"*’5“')6_‘? (2)

dove:
* el carico idraulico piezometrico, dato dalla somma del contributo del carico idrogtatico
e dell’elevazione mm];
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* K & la conduttivita relativa [-];

* Ksé la conduttivita satura [m/d];

« wé il termine volumetrico di sorgente/perdita]d

« S & limmagazzinamento specifico [ cioé il volume di acqua rilasciata per unita di
volume dell’acquifero, per una diminuzione unitaria del carico idraulico;

e« S, € il grado di saturazione dell’acqua, dato dal rapporto del contenuto in @eqdalla
porositaf; 0<S,<1 [-].

Dal punto di vista idrogeologico interessa la caratterizzazione delle concentrazioni dell’acqua nei
suoli nelle sue due fasi di acqua mobile e acqua immobile. Interessa inoltre la stima delle portate
trasportate nello spazio.

Il modello applicato da Jackson [20] per affrontare il problema idrogeologico considera il carico
idrostaticog [m]:

P(x,v,zt
gb(x,}r,z, tj = g (3)
rg

dove g € l'accelerazione di gravita e p la densita del fluido, mediante lo studio deliewua

L) 80 2) L) 2

dove:
* @(x,y zt) el carico idrostatico in un punto (x, y, z) al tempo t [m];
* k.(xvz),k,(xy, 2),k.(xy,2z)sono le conduttivita idrauliche valutate rispettivamente
nelle direzioni x, y, z [m/s];
* S_(x v z) élimmagazzinamento specifico in (X, Y, z)tm
* N(x,y zt)é il termine di sorgente per unita di volumé][s

Da queste nozioni base derivano le equazioni che governano i bilanci di massa, energia e specie
chimiche, queste sono state implementate in differenti codici di calcolo, tra cui PHREEQC [21],
HP1 [22], Hydrus [23]. Questi software permettono di analizzare il moto dei fluidi e il trasporto di
inquinanti nel suolo e nelle acque.

1.1 Meccanismi di propagazione degli inquinanti in falda

E’ fondamentale inoltre definire i meccanismi di trasporto degli inquinanti nella falda acquifera. La
propagazione di un inquinante nella falda é soggetta all'azione di differenti processi concomitanti
[19]:
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» fenomeni idrologici sono legati alla presenza e al movimento dell'acqua in falda; sono i
fenomeni quantitativamente piu importanti e comprendono l'advezione, la diffusione
molecolare e la dispersione cinematica;

» fenomeni chimico-fisiccomprendono le possibili interazioni fra le molecole dell'inquinante
e le particelle solide dell'acquifero, o fra molecole di inquinanti diversi, e le variazioni di
concentrazione dovute all’evoluzione chimico-fisica di alcuni contaminanti. Si considerano
quindi fenomeni quali adsorbimento superficiale, volatilizzazione, precipitazione,
decadimento radioattivo, etc..

» fenomenibiologici: comprendono tutti i fenomeni di degradazione e trasformazione degli
inquinanti, provocati da agenti biotici (batteri, microbi, etc.); prendono il nome di processi
di biodegradazione.

Per quanto riguarda i fenomeni idrologici, si descrivono brevemente advezione, diffusione
molecolare e dispersione.

L’advezione ¢ il processo in base al quale un contaminante e trasportato dall'acqua in una direzione
prevalentemente orizzontale lungo la direzione di flusso con velocita pari a quella media effettiva
dell’acqua di falda; considera il fenomeno di trasporto su scala macroscopica.

La diffusione molecolare € legata all’agitazione termica delle molecole di soluto presenti nella
massa d'acqua; la loro attivita cinetica determina un movimento regolato dagli urti con le molecole
adiacenti che determina un movimento preferenziale dalle zone a maggior concentrazione a quelle a
minor concentrazione. Quindi il trasporto € controllato dal gradiente di concentrazione.

La dispersione cinematica, a differenza del fenomeno advettivo, tiene conto della scala
microscopica, considerando le eterogeneita che caratterizzano il mezzo poroso quali una
distribuzione non uniforme delle velocita all'interno di un canalicolo di flusso, una diversificazione
delle velocita da poro a poro, componenti trasversali di velocita legate alla tortuosita dei percorsi.
Questo fenomeno si presenta con una distribuzione di velocitd non uniforme rispetto alla velocita
media effettiva e con una componente di velocita trasversale rispetto alla direzione di flusso che
determina il progressivo allargamento della zona interessata dalla contaminazione.

| fenomeni di diffusione molecolare e dispersione cinematica possono essere condensati in un unico
processo definitodispersione idrodinamica”.

Questi fenomeni sono descritti con leggi fenomenologiche che caratterizzano il mezzo (coefficienti
di diffusione).

Relativamente ai fenomeni chimico-fisici, 'adsorbimento (o ritenzione) e il processo di aumento
della concentrazione di un contaminante sulla superficie del materiale solido che forma I'acquifero.
Questo fenomeno include i processi di: scambio cationico, scambio anionico, chemiadsosorbimento
e absorbimento.

Il processo per il quale un contaminante, presente in soluzione nell’acqua, si trova distribuito tra
soluzione e fase solida si definisce “partizione”. Questo fenomeno e caratterizzato da un parametro
fondamentale, il coefficiente di distribuzione o di ripartizione solido-liquido.

Per quanto riguarda il decadimento radioattivo, la concentrazione dei radionuclidi si riduce
naturalmente nel tempo riducendo progressivamente la concentrazione sia nella fase sciolta, che in
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guella adsorbita. E’ inoltre da considerare che per decadimento radioattivo si genera un radionuclide
“figlio”, il quale puo avere proprieta fisiche e chimiche differenti dal radionuclide “padre” e che
quindi cambia anche la sua partizione tra le varie fasi.

Relativamente ai fenomeni biologici, il processo di biodegradazione € un processo biochimico,
mediato da batteri, che riducono la concentrazione di un inquinante organico naturalmente. Batteri
anaerobici modificano lo stato di ossidazione degli ioni uranio e plutonio rendendoli insolubili
(biomineralizzazione).

Nella realta i processi sopra descritti avvengono simultaneamente, con un’importanza relativa che
dipende dalle caratteristiche dell'acquifero e del contaminante.

L’equazione differenziale del trasporto di massa per soluti non conservativi, cioe per soluti in cui i
fenomeni chimico-fisici e/o biologici non sono trascurabili, in geometria cartesiana puo essere
espressa dall’equazione di bilancio:

afc+ﬂ azc+ﬂazc ac i Rac .
“Px? Y gyt N (5)

922 eax at

D

0 piu in generale:

ac
div(DgradC — Cv,) —AC =R Fn (6)

nella quale:
» -div(Cw) rappresenta il termine advettivo;
» div(DgradC)rappresenta il termine di dispersione idrodinamica,
» D éiltensore dei coefficienti di dispersione idrodinamica;
* C e laconcentrazione della specie chimica nell’acqua;
* Re il coefficiente di ritardo;
* Ve lavelocita della corrente;
* Arappresenta la costante di decadimento.

Per quanto riguarda la risoluzione analitica o numerica dell’equazione differenziale del trasporto, lo
scopo € quello di determinare 'andamento della concentrazione nel tempo per diverse distanze e/o
profondita e nello spazio (distanza o profonditd dalla sorgente) per diversi istanti temporali. La
soluzione analitica & possibile in situazioni idealizzate in termini di geometria, condizioni al
contorno e iniziali, come riportato da Di Molfetta [19]; per la soluzione numerica si considerino i

codici di calcolo descritti di seguito, in particolare Hydrus 1D [23] e HP1 [22].

In Figura 1 e riportato un esempio del’andamento di concentrazione di un radionuclide, in questo
caso cloro, in funzione del tempo alle profondita di 10 cm e 20 cm dalla sorgekigula 2 e
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riportata la concentrazione di un inquinante in funzione della profondita a differenti istanti
temporali. Gli esempi riportati in figura sono tratti dal riferimento [24].

Figura 1. Andamento della concentrazione di Cloro in funzione del tempo per profondita differenti [24].

Figura 2. Andamento della concentrazione del Cloro in funzione della profondita dalla sorgente per differenti
tempi [24].
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2 Codici di calcolo

Tra le attivita utili per Ié&5afety Assessmemper il monitoraggio ambientale di un deposito di rifiuti
radioattivi rientra anche la valutazione della migrazione di radionuclidi all’esterno del deposito
stesso. La valutazione del trasporto di inquinanti puo essere eseguita tramite appositi codici di

by

calcolo. Per poter applicare questi software é necessario possedere informazioni su alcuni
coefficienti che caratterizzano il terreno in cui € situato il sistema di smaltimento. Alcuni dei
principali parametri, legati alla migrazione dei radionuclidi nel suolo e nelle acque, sono [3]:

tensione idrica [m]: pressione negativa che il terreno esercita sullacqua per effetto delle
forze di coesione generate dalla matrice solida. Raggiunta la saturazione del terreno, la
tensione si annulla.

Contenuto d’acqua [-]: rapporto tra il volume di acqua nel terreno e il volume totale (volume
del suolo, volume dell'acqua, volume dell’'aria).

Permeabilita [m/s]: proprieta del terreno nel lasciarsi attraversare dall’acqua. Questo
coefficiente € legato alla resistenza viscosa e frizionale alla filtrazione di un fluido in un
mezzo poroso e dipende dalle proprieta del fluido (densita e viscosita) e dalle caratteristiche
del mezzo poroso (permeabilita intrinseca, che dipende unicamente dalla dimensione e dalla
disposizione dei pori nel terreno). La condulttivita idraulica s8{yidescrive il movimento
dell’acqua attraverso un mezzo saturo.

Porosita [-]: esprime il volume degli spazi vuoti del terreno (pori) come rapporto
percentuale sul volume totale del sistema (supponendo il sistema diviso nelle tre fasi liquida,
solida e gassosa,; il volume totale & dato dalla somma di queste). In particolare si distingue
tra porosita totale e porosita effettiva. La prima & data dal rapporto tra il volume totale dei
pori e il volume totale. La porosita effettiva, invece, € definita come il rapporto tra il volume
dei pori dove I'acqua puo circolare e il volume totale, si escludono i pori isolati.

Coefficiente di distribuziondm®/kg]: considera il fenomeno di adsorbimento di un
contaminante nel sottosuolo, cioé il suolo trattiene I'inquinante fino al raggiungimento di un
equilibrio di ripartizione tra le fasi. In particolare questo coefficiente rappresenta il rapporto
tra la concentrazione di una sostanza in fase liquida e solida; quindi la capacita
dell'inquinante di essere trattenuto dalle fasi solide presenti nel sottosuolo.

Coefficiente di dispersionfm]: permette di tenere conto della dispersione, cioé della
propagazione in direzione longitudinale o trasversale, causata dal gradiente di velocita
esistente nella corrente o in caso di moto diffusivo turbolento.

Coefficiente di ritardo [-]: € legato alle caratteristiche dell'acquifero e del contaminante, in
base alla relazion& = 1+ p/f. - K;, dovep € la densita del mezz@, e la porosita
efficace e K é il coefficiente di distribuzione solido-liquido.

Coefficiente di immagazzinamenfim™]: volume di acqua rilasciata per unita di volume
dell'acquifero, per una diminuzione unitaria del carico idraulico;

ph: € una proprieta chimica che caratterizza I'acidita o la basicita di una soluzione, in base
alla concentrazione degli ioni'Hh acqua;



CIRTEN

« Eh[V]: e la misura della tendenza di una specie chimica ad acquisire elettroni, cioe ad
essere ridotta. E’ una proprieta intrinseca della specie considerata; piu positivo € tale valore,
maggiore e I'affinita elettronica della specie e maggiore € la sua tendenza ad essere ridotta.

e pe:analogamente al pH, questa grandezza pu0 essere utilizzata per caratterizzare lo stato di
riduzione del sistema.

Le acque sotterranee sono caratterizzate in relazione alla geologia del territorio da un insieme di
parametri fisico-chimici, che controllano le capacita aggressive nei confronti dei rifiuti radioattivi e
del suolo e che, di conseguenza, controllano i processi di trasporto. In Tabella 2 si riporta la
composizione in termini di concentrazione [kmdjndi alcune acque sotterranee prese come
riferimento per i depositi svedesi [25].
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Tabella 2. Concentrazione in termini di composizioni [kmol/r nelle acque sotterranee [25].

pH 7.2 7.9 7.7 7.9 9.3 9.6 7.9 7 12.5 7.9 8.15 7.9

Ca 0.023 0.0058 0.047 0.0035  0.00052 0.00014 0.464 0.449 0.018 0.0024 0.0103 0.27

K 0.0009 0.00014 0.0002 0.00005 0.00005 0.000005 0.0007 0.0007 0.0057 0.002 0.01

0.0005

HCO* 0.0022 0.0031 0.00016 0.0046  0.00023 0.00045 0.00010 0.00014 0 0.0016 0.0021  0.00015

SO/ 0.0052 0.0013 0.0058 0.00051 0.000001 0.00006 0.009 0.00009 0 0.0051 0.0282 0.01

lonic Streght (kmol/m®) 0.19 0.053 0.24 0.025 0.025 0.0013 1.75 1.76 0.057 0.13 0.65 1.09




CIRTEN

Un altro fenomeno rilevante delle acque sotterranee € legato ai processi di speciazione, i quali sono
prevalentemente controllati dai processi di complessazione acquosa e le concentrazioni sono tali da
minimizzare I'energia libera di Gibbs. Una reazione chimica generale, che rappresenta il processo

di complessazione acquosa, € la seguente [26]:

aP* . 4+ bQ) =P QY (7)

ag) (ag) ag)

dovea eb sono i coefficienti stechiometridiaq) rappresenta una soluzione acquosa, la costante di
equilibrio & data dalla seguente espressione:

[ra]

(zq)

= _ ®)
[P*]e[@>"]?

k

Si riporta ora un esempio di calcolo [21]: data la reazitue + 502~ = casa?, il log(k) della
reazione a 25°C e 2.3, per cui risulta che:

(s o
1023 — Cas0]

Qg+ degl=

| parametri alla base degli studi di equilibrio termodinamico sono I'attaitd coefficiente di
attivita y, la molalita me le moli in soluzione acquosa n.

Per quanto riguarda i radionuclidi di interesse, per le reazioni di complessazione acquosa e i valori
della costante di equilibrio si puo fare riferimento a database termodinamici [25].

Un’altra proprieta importante da considerare negli studi di trasporto di radionuclidi & la solubilita.
Nella Figura 3 vengono riportate le stime di solubilita tratte da database svedesi per differenti acque
sotterranee [25]; da notare che il valore numerico riportato indica il logaritmo della concentrazione.
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Figura 3. Stima della solubilita in differenti acque sotterranee.
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Figura 3 (cont.). Stima della solubilita in differenti acque sotterranee.
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Altri studi [27] hanno condotto ai valori di solubilita nelle acque in presenza di bentonite riportati in
Tabella 3. Questi valori sono riferiti a diversi elementi e indicati in qualita di limite superiore, limite

inferiore e migliore stima. Da notare che elementi quali cesio, cloro, idrogeno, iodio, krypton e
rubidio presentano un valore di solubilita illimitato, da questo si deduce che la mobilita di questi

radionuclidi & la massima possibile.

Tabella 3. Valori di solubilita in mol/dm®[27].

Element

Actinium
Americium
Caesium
Carbon
Chlorine
Curium
Hydrogen
lodine
Krypton
Lead
Neptunium
Nickel
Niobium
Palladium
Plutonium
Protactinium
Radium
Rubidium
Samarium
Selenium
Stontium
Technetium
Thorium
Tin
Uranium
Zirconium

Lower
bound
3.5:10™
3.5:10™
Unlimited
10-10
Unlimited
3.5:10™
Unlimited
Unlimited
Unlimited
410
10-10
10°
10°®
10-13
10-10

Unlimited
3.5:10™
10°

10-11

Solubility [mol/dm?]

Best
estimate
3.5-10”
3.5-107
Unlimited
5-10°
Unlimited
3.5-107
Unlimited
Unlimited
Unlimited
4-10°
10°®
107
10*
10°
10°®
3-10”
10°
Unlimited
3.5-10”
10°
107
4-10°®
10°
5-10°
10°
5-10”

Upper
bound
3.5-10"
3.5-10"
Unlimited
10™
Unlimited
3.5-10"
Unlimited
Unlimited
Unlimited
4-107
10°
10°
10”
10°
10"
3-10°
10°
Unlimited
3.5-10"
107
10"
10°
10"
5-10°
107
10°

In Tabella 4 sono invece riportati i valori del coefficiente di ripartizione o assorbimentikig, m

sempre in termini di limite inferiore, limite superiore e migliore stima.
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Tabella 4. Valori del coefficiente di assorbimento [27].

Sorption distribution coefficient [m*/kg]

Lower Best Upper
Element bound estimate bound
Actinium 3-10° 5-10" 3-10°
Americium 3.10% 5 10*
Caesium 103 3
Carbon 10™ 3.10° 10*
Chlorine 10°® 10°® 10°®
Curium 3.10% 5 10*
Hydrogen 10° 10° 10°
lodine 10°® 10° 10
Lead 10" 5 10°
Neptunium 10” 2 5-10"
Nickel 2:10° 2 2:10°
Niobium 5-10° 1 10°
Palladium 3-10" 3-10* 3-10°
Plutonium 10? 5.10" 10°
Protactinium 10™ 5 10°
Radium 107 2 10°
Samarium 10° 1 10°
Selenium 10°® 2-10° 2
Stontium 3.10° 3-10* 10°
Technetium 103 5.10* 5.10*
Thorium 10 1 10°
Tin 10 1 10°
Uranium 10" 10* 5-10°
Zirconium 107 1 10?

Da queste considerazioni si deduce che una volta scelta la localizzazione di un deposito di rifiuti
radioattivi, risultera di fondamentale importanza la caratterizzazione delle acque sotterranee.

2.1 Hydrus 1D

Il codice Hydrus 1D, nella sua versione 4.08 (2009) sviluppata da Simunek et al. [23], pud simulare
il movimento monodimensionale di acqua, calore e molteplici soluti in differenti mezzi saturi e non
saturi. In particolare il suo utilizzo permette di:
» prevedere il movimento di acqua e soluti nella zona non satura;
» analizzare esperimenti di laboratorio o sul campo che coinvolgono il flusso d’acqua e/o il
trasporto di soluti;
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» estrapolare informazioni da esperimenti sul campo su differenti suoli, sulle condizioni
climatiche, etc.;

» eseguire calcoli sul trasporto di calore;

» valutare il trasporto di anidride carbonica.

| processi implementati in questo codice che regolano la migrazione di materia e il trasferimento di
energia nel sottosuolo sono: conduzione, advezione e diffusione.

La conduzione e un fenomeno di trasferimento di energia dovuto al gradiente di temperatura; puo
avvenire in mezzi solidi, liquidi o gassosi. Il calore si trasferisce spontaneamente da un corpo a
temperatura maggiore a uno a temperatura minore. Il principio alla base della conduzione varia in
relazione alla struttura fisica del corpo.

L'advezione € un meccanismo di trasporto di una sostanza attraverso un fluido, dovuto al
movimento del fluido in una particolare direzione. Il moto del fluido nel trasporto advettivo e
descritto matematicamente come un campo vettoriale e il materiale trasportato € tipicamente
descritto come uno scalare, concentrazione della sostanza che e contenuta nel fluido.

La diffusione descrive la propagazione delle particelle attraverso un movimento casuale da una
zona a maggiore concentrazione a una a concentrazione minore. Questo fenomeno puo avvenire
anche in assenza di un gradiente di concentrazione come nel caso della diffusione molecolare, nella
guale le entita in movimento sono piccole molecole che si muovono da sole mediante I'energia
termica, non richiedono quindi la presenza di un gradiente di concentrazione per diffondere
attraverso il movimento casuale, il quale e dovuto alle frequenti collisioni. Il rateo di diffusione
dipende solo dalla temperatura e non e influenzato dalla concentrazione.

Nel codice Hydrus 1D, I'equazione di trasporto del calore considera la conduzione e I'advezione di
flusso d’acqua, I'equazione di trasporto dei soluti assume trasporto advettivo-dispersivo nella fase
liquida e diffusivo in quella gassosa.

Le equazioni di flusso e trasporto sono risolte numericamente applicando lo schema ad elementi
lineari finiti di Galerkin ([28], [29]). L'integrazione nel tempo e ottenuta applicando uno schema
implicito alla differenze finite sia per le condizioni sature che per quelle non sature. Misure
aggiuntive sono prese per migliorare l'efficienza della soluzione nei transitori, che includono un
aggiustamento automatico dello step temporale e relazione con il range esistente dei numeri di
Courant e di Peclet. Il termine che considera il contenuto di acqua € valutato utilizzando la
conservazione della massa. Al fine di minimizzare le oscillazioni numeriche nelle soluzioni del
trasporto si utilizzano fattori di peso a monte, coefficienti di dispersione artificiali, etc.

Hydrus 1D puo inoltre implementare la risoluzione di Marquardt-Levenberg [30] per la stima
inversa dei parametri idraulici del suolo considerato e/o quelli del trasporto di soluti e delle reazioni
mediante la misurazione di dati in stato stazionario, transitorio e/o di trasporto. La procedura
permette di stimare le incognite mediante I'osservazione dei contenuti nell’acqua, della pressione,
delle concentrazioni e/o dei flussi di contorno istantanei o cumulati, come ad esempio infiltrazioni o
fuoriuscite.

Per quanto riguarda il flusso delle acque, il programma risolve numericamente I'equazione di
Richards [31] per flussi d’acqua saturi e insaturi, la cui formula, assumendo che la fase aria sia
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trascurabile nel flusso liquido e che il flusso d’acqua dovuto al gradiente termico sia anch’esso
trascurabile, é riportata di seguito:

aﬂ_a[x(ath )] P 9
3 72 e oS || — (9)

dove:

* hrappresenta la tensione idrica [m];

* Je il contenuto di acqua nel suolo poroso [-];

e téiltempo [d];

e Xé la coordinata spaziale [m];

» S e il termine di perdita, cioe il volume di acqua rimossa per unita di tempo dal suolo dovuto
allassorbimento delle radici [d;

* « rappresenta I'angolo tra la direzione del flusdtagse verticale, quindi si avie=0 per
flussi verticali, &90° per flussi orizzontali, 0%90° per flussi inclinati;

» K rappresenta la conduttivita idraulica non satura la cui espressione € data dalla seguente
formula:

K(h,x) = K(x) ' K, (h,x) (10)

dove Krappresenta la conduttivita idraulica satura [ff]-@ K; la conduttivita idraulica relativa [-].

E’ possibile implementare modelli di equilibrio e di non equilibrio, questi ultimi si distinguono in
guanto vengono introdotti il concetto dlial-porosity[32], [33], [34], che ripartisce la fase liquida

nelle regioni mobile (fluente, interaggregato) ed immobile (zona stagnate, intra-aggregato), e la
distinzione tra regione matrice e mezzo fratturatoFiljura 4 sono riportati degli schemi per i
modelli di equilibrio e di non equilibrio, dowss, e 9, rappresentano il contenuto d’acqua nella fase
immobile e in quella mobile &, e 3 rappresentano il contenuto d’acqua nella regione matrice € in
guella fratturata.

Figura 4. Concetto fisico dei modelli di equilibrio e non equilibrio per flusso d'acqua e trasporto di soluti [23].
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| modelli che possono essere implementati sono diversi: modello di Van Genuchten [35], modello
di Brook and Corey [36] e modello di Vogel and Cislerova [37]. Il modello di Van Genuchten e
guello che permette di simulare al meglio numerosi tipi di suolo a differenza del modello di Brook
and Corey che puo essere considerato un caso particolare di Van Genuchten e che e adatto solo pe
granulometrie medie e grossolane [38]. Vogel e Cislerova hanno apportato modifiche al modello di
Van Genuchten per aggiungere flessibilita nella descrizione delle proprieta idrauliche vicino a
saturazione.

Per quanto riguarda il modello di Van Genuchten [35] & espresso dalle seguenti relazioni:

O ¥ s B0
a(h) = (11)
s h=0
K(r) =KsL[1—(1-s¥m)"] (12)
1
m=1— " n>1 (13)
8-9,
59 - 1‘93 _ ﬁr (14)

dove:
» Jrappresenta il contenuto d’acqua [-];
* helatensione idrica [cm];
* Kgla conduttivita idraulica satura [cm/d];
e 9 e il contenuto d'acqua residuo nel terreno secco [-];
* Jse il contenuto d’acqua saturo [-];
* N, m, asono parametri empirici [-], [-], [1/cm];
e S e il contenuto d’'acqua effettivo [-];
* | e un parametro legato al concetto di tortuosita, stimato da Mualem pari a 0.5.

Per quanto riguarda la risoluzione numerica possono essere definite condizioni al contorno di flusso
e superficie, costanti o variabili nel tempo; le condizioni al contorno sono legate alle condizioni
atmosferiche e al drenaggio libero; devono essere imposte sia sulla superficie del suolo che alla fine
del sistema in corso di modellazione. Le condizioni iniziali possono essere imposte o sul contenuto
in acqua o sulla tensione idrica.
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Il modello di flusso d’acqua puo includere nelle simulazioni aspetti quali I'evapotraspirazione e il
fenomeno di isteresi.

L’evapotraspirazione € una grandezza fisica che rappresenta la quantita di acqua riferita all’unita di
tempo che dal terreno passa nell’aria allo stato di vapore per effetto congiunto dell’evaporazione e
della traspirazione attraverso le piante. In Hydrus 1D é possibile scegliere tra il modello evaporativo
di Penman-Monteith ([39], [40]), e quello di Hargreaves [41]. Il primo modello, per il quale il
valore di ET, risulta combinazione del termine di radiazione e di quello aerodinamico, coinvolge la
seguente relazione:

1[ AR,-6) . pc,(e,—e)/r,

Flo = Elrad T Blaere = 310 0+ 7. /m) " i y(1+7 /1) (15)
dove:

« ETo & I'evapotraspirazione [mmi‘}

s ETaq@ il termine di radiazione [mm-

ETaenil termine aerodinamico [mm-i

« /&l calore latente di vaporizzazione [MJkg

+ R, & laradiazione netta sulla superficie [MF-ui];

« G é il flusso di calore del suolo [MJ“fd];

« p & la densita atmosferica [kg°n

* ¢, & il calore specifico dell’aria (valore assunto 1.013 K3-%@");

* (ex-&y) € il deficit di pressione di vapore [kPa];

* e, ¢ lapressione di vapore di saturazione alla temperatura T [kPa];

* g€ lapressione di vapore attuale [kPa];

* r. @ laresistenza del raccolto al flusso di vapore f§-m

* ra @ laresistenza aerodinamica al flusso di vapore{s-m

Per il calcolo dell&T, € necessario introdurre nel programma i parametri come emissivita, costanti
empiriche, effetto delle nubi sulla radiazione solare, profondita delle radici e altezza delle piante;
per il numero di dati meteo e necessario definire: temperatura massima e minima, velocita del
vento, umidita e ore si sole.

I metodo di Hargreaves [41] valuta I'evapotraspirazione in modo piu semplice considerando
parametri come temperatura media giornaliera dell’aria anziché i valori massimi e minimi
giornalieri; in caso di reperibilita dei dati meteorologici & consigliabile applicare il primo modello

che risulta piu preciso e accurato.

E’ importante inoltre considerare il legame tra contenuto d’acqua e tensione idrica, rappresentato
nelle curve di ritenzione idrica, in particolare bisogna considerare il concetto di isteresi per cui la

curva di ritenzione di inumidimento ha un percorso differente rispetto allo stesso terreno in fase di

essiccamento. A parita di umidita, infatti, lo stesso terreno trattiene I'acqua con potenziale piu basso
guando é in fase di essiccamento rispetto al potenziale in fase di inumidimento. Questo

comportamento & riportato nefdgura 5, dove$’(h) & la curva di essiccament@¥h) & la curva

di inumidimento.
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Figura5. Curva di ritenzione con isteresi [23].

Per quanto riguarda il trasporto di soluti, si assume che esistano in tutte e tre le fasi (liquida, solida e
gassosa) e che i processi di decadimento e di produzione possano essere differenti per ogni fase.
L’interazione tra fasi solida e liquida puo essere descritta da equazioni non lineari, mentre le
interazioni tra fasi liquida e gassosa sono assunte come lineari e istantanee. Si assume che i soluti
siano trasportati per convezione e dispersione nella fase liquida e per diffusione in quella gassosa.

Una struttura generale del sistema di reazioni di decadimento di primo ordine per tre soluti A, Be C
[42] € mostrata in Figura 6.

Figura 6. Schema del trasporto di tre soluti A, B e C [23].

In Figura 6 (, s, g)rappresentano le concentrazioni nelle fasi liquida, solida e gassosa rispettiva-
mente, i pedici s, w @ sono riferiti alle fasi solida, liquida e gassgsaappresenta il coefficiente di

ordine zero, &, 1") rappresentano i ratei di reazione di primo ordinkyekf) indicano i coefficienti
di distribuzione tra le fasi.
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Le equazioni differenziali che governano il trasporto chimico di soluti monodimensionale in una
catena di decadimento di primo ordine durante un flusso di acqua in un mezzo poroso sono le
seguenti:

dfc, dps; Jda,g,
dt * dt * at
d w 9C1 0 dg, dgcy ;
=£($Dl a)+a(q”£}fa)_ ax el (o1 T+ K1 )6

- (:F's,l + #;,1]1‘951 - [:f-‘g,:L +-P"_;-.r,1)a;-:£?1 + ¥l +trapt Y319y

a

dfc dps da,g
k ko K
dt dt Jt

d dc,, d dg,.\ dgc,
=—|8Dr — |+ — ,D*"'—)— — (i, i )6 €5 — :
e ( £ 3y ) + o (aL B Ax [F-u,k + ﬂu,k) Cp [P'fs-,k + P'fs,k)F‘Sk %

- [-“g,k + f-‘;:,k )“uﬂ’k + F{.u-,k— 18,4 + Pi;,k—lp-?k—l + H_:;,k—l%gk—l + Y
+ Yol + Vo — Tax

dove:
« ¢, s, g:sono le concentrazioni rispettivamente nelle fasi liquida [Rgkolida [-] e gassosa
[kg/m’];
* (: densita di flusso volumetrico [m/s];
* i, Mg fg:SONO0 iratei di primo ordine dei soliti in fase liquida, solida e gassosa [1/s];

* ,,u, e SONO i ratei di primo ordine che determinano il legame tra le specie individuali

della catena considerata;

* Yw:Ys ¥ SONO i ratei di ordine zero per le fasi liquida [kigin solida [1/s], gassosa
[kg/m’s];

« g & ladensita del suolo [kgfin

* a, e il contenuto d'aria [-];

* 4 termine di assorbimento delle radici [kgsh

« D" coefficiente di dispersione per la fase liquid&/gh

« DY coefficiente di diffusione per la fase gassos&$in

* k:indica il k-esimo numero della catena k compreso trag2 e n

* ns. numero dei soluti coinvolti nella catena.

Le condizioni iniziali che caratterizzano questo modello possono essere imposte o sulla
concentrazione in fase liquida (massa di soluto/massa di acqua) o sulla concentrazione totale (massa
di soluto/massa di suolo), e le condizioni al contorno sia sulla superficie del suolo che alla fine del
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sistema in esame. Il codice supporta sia la condizione al contorno sulla concentrazione di Dirichlet
(o di primo tipo) sia quella sulla concentrazione di flusso di Cauchy (o di terzo tipo).

Per gli altri fenomeni che possono essere simulati mediante Hydrus 1D si rimanda al testo
bibliografico [23] in quanto non interessanti per gli studi riguardanti la migrazione di radionuclidi.

Per quanto riguarda I'applicazione del software, Hydrus 1D presenta finestre di lavoro nelle quali
vengono inseriti i dati di input necessari a simulare il problema di interesse, i nodi di
discretizzazione e la visualizzazione dei risultatiFigura 7 € riportata la schermata principale del
programma, nella colonna di sinistiarg-processing) vi sono i collegamenti alle finestre in cui
vengono inseriti i dati di input, nella colonna di desfras(-processing) i collegamenti alle finestre
degli output risultanti.

—Ioix]
Tl File Wiew Pre-processing Calculation Results  ‘Window  Help =&l x=|
DzeH & &8m 28w

Pre-processing | Past-processing |
, Main Processes Chbservation Paints

=

/ Geometry Infarmation [m Profile Information

/ Time Information [m Water Flow - Boundary Fluxes and Heads

/ Print Information [m Soluke Transport - Actual and Cumulative Boundary F...
EZ227 wwater Flow - Tteration Criteria ['D Soil Hydraulic Properties

2227 wwater Flow - Soil Hydraulic Property Madel ['D Fun Time Information

2223 wwater Flow - Soil Hydraulic Parameters WJ IMass Balance Information

2229 wWater Flow - Boundary Conditions
Soluke Transpart - General Information
Soluke Transport - Transport Parameters
Soluke Transpork - Reaction Parameters
Solute Transport - Boundary Conditions
Soail Profile - Graphical Editor

Sail Profile - Summary

|For Help, press F1 ’_ UM v

Figura 7. Schermata principale di Hydrus 1D.

L'utilizzo del modello prevede che, dopo aver selezionato il problema da simulare, ad esempio
flusso d’acqua, sia necessario definire parametri quali I'unita di misura, la stratigrafia del terreno, la
profondita totale del suolo in esame e la direzione del flusso. La profondita dei singoli livelli, che
rappresentano la stratigrafia studiata, viene definita successivamente in una finestra grafica, nella
guale si introduce anche la discretizzazione spaziale secondo il modello alle differenze finite. In
seguito si impongono gli aspetti temporali: periodo di simulazione e discretizzazione temporale;
inoltre si definiscono il numero di dati meteorologici e tipo di modello per descrivere il fenomeno di
evapotraspirazione e quelli relativi alle precipitazioni.

E’ poi necessario definire i file di output da generare, quelli coi parametri (contenuto d’acqua,
tensione idrica, flusso, etc.) che variano in funzione della profondita oppure quelli coi parametri che
variano in funzione del tempo; vi e inoltre la possibilitd di selezionare tempi specifici di
osservazione.
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Dopo avere introdotto i parametri temporali, spaziali e definito i risultati da elaborare, € necessario
definire il modello matematico da implementare per il flusso d’acqua, condizioni al contorno e
condizioni iniziali.

Ad ogni tipo di suolo (sabbioso, franco sabbioso, sabbia franca, etc.) vengono associati dei
parametri caratteristici dal database interno al software, ROSETTA realizzato da Schaap [43].

Nel caso in cui si simulassero anche i fenomeni di trasporto di soluti, di calore, i CO
assorbimento o crescita delle radici si creerebbero nuove finestre in cui selezionare il modello da
implementare e dove inserire le condizioni al contorno e le condizioni iniziali per i problemi
selezionati.

2.2 Amber

Il codice AMBER [44] permette di:
» costruire modelli compartimentali per rappresentare la migrazione, la degradazione e la sorte
di contaminanti radioattivi e non nel sistema ambiente;
» valutare la concentrazione degli inquinanti su differenti tempi di simulazione;
» calcolare la dose a differenti distanze dalla sorgente.

E’ utilizzato principalmente per implementare ed analizzare modelli di trasporto degli inquinanti

radioattivi attraverso la geosfera e la biosfera. Utilizza un modello a compartimenti i quali simulano
le matrici ambientali e nei quali € assunta una distribuzione uniforme dei contaminanti radioattivi; il
trasporto di inquinanti & simulato introducendo un adeguato rateo di trasferimento tra i vari
compartimenti. In questo codice possono essere considerati radionuclidi in forma solida, liquida o
gassosa.

Amber da all'utente la flessibilita per definire:
* un numero indefinito di compartimenti;
* un numero indefinito di contaminanti con i relativi decadimenti;
* un numero indefinito di trasferimenti tra compartimenti;
» espressioni algebriche per rappresentare processi fisici che operano tra compartimenti;
» espressioni algebriche per rappresentare l'assorbimento di contaminanti provenienti da
gualsiasi parte;
* parametri deterministici, probabilistici e complessi che variano nel tempo.

In ogni compartimento si ha la possibilita di utilizzare un certo numero di finestre per I'inserimento
dei dati necessari per le simulazioni quali per esempio:

* tipo di sostanza;

e Quantita di sostanza,

» attivita della sostanza;

» coefficiente di distribuzione();

* etc..
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Il risultato della simulazione fornisce, su scala temporale, 'andamento della migrazione dei
radionuclidi fino all'obiettivo finale, che pu0 essere per esempio il calcolo di dose in una
determinata posizion®é¢€rsaglio).

In generale, AMBER risolve un sistema di equazioni differenziali lineari del primo ordine le cui
incognite sono le quantita di materiale presente in ogni compartimento in funzione del tempo [45].

La variazione della quantita inquinante di tiponell’'i-esimo compartimento € espressa dalla
seguente relazione:

dN,
G | LN A M5 | ={ ) ANt e e
j=i Jj=t
dove:

* i ej indicano i compartimeniiesimo gj-esimo, in cui il compartimentieesimo & definito
donatore e quello j-esimcevente;

* N edM sono le quantita di materiale presenti in un compartimento, M ¢ il precursore di N
nella catena di decadimento radioattivo, [mol];

» S(t)é la sorgente esterna dell'inquinante N espressa in [mol/y];

« Jm €y sono le costanti di decadimento radioattivo di M ed N ;[y

* Jj e Jj sono i ratei di trasferimento del contaminante N dal compartimento j al
compartimento i e viceversa, i

Questo codice pud essere utilizzato oltre che per modellizzare processi lineari di trasporto, anche
per modellizzare processi di diffusione, i quali dipendono dalle quantita di materiale nei
compartimenti tra cui avviene il fenomeno diffusivo. Questo fenomeno puo essere modellato
semplicemente inserendo opportune transizioni tra il compartimento donatore ed accettore e
viceversa. La concentrazione del materiale inquinante nel tempo in un compartimento e calcolata
dividendo le quantita contaminanti per i volumi dei compartimentiFigura 8 € riportata la
rappresentazione concettuale del modello a compartimenti attraverso l'utilizzo del codice AMBER.
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Figura 8. Rappresentazione concettuale del modello a compartimenti attraverso I'utilizzo del codice AMBER.

| fenomeni di trasporto simulati sono advezione, diffusione e dispersione. Nel caso di strati
argillosi, prevale il fenomeno diffusivo, in strati di ghiaia prevale quello advettivo.

Per quanto riguarda I'advezione, il rateo di trasferiménto[y ] tra due volumi & rappresentato
dalla seguente relazione:

Ay = =2 (19)
HLJI?t

vy =K (20)

R=1+ M (21)

B
dove:

* uze lavelocita di Darcy [m/s];

* L rappresenta lo spessore del volume nella direzione del flusso [m];
* [3. éla porosita totale del mezzo [-];

* Ré il fattore diritardo [-];

e K e la permeabilita del mezzo [m/s];

» dh/dz rappresenta il gradiente idraulico [-];
« Ky & il coefficiente di distribuzione [ftkg]:;

« p & la densita del mezzo [kg/m

» [5, éla porosita effettiva del mezzo [-].

Per quanto riguarda i fenomeni di dispersione e diffusione possono essere rappresentati nel modello
con duetransfer, rappresentanti il rateo di trasferimento tra donatore ed accdtiorard) e tra
accettore e donatorebdckward). Il rateo di trasferimento diffusivo e dispersivo [46] &
rappresentato, sotto opportune ipotesi semplificative, dalla seguente relazione:
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ADdisp,m

e = R vad . (2)

Dgisp dPdisp.a LatLla)

D dizp,m = (23)

LgDigiep g g Dgizp.a

in cui:
« Acé l'area della sezione trasversale relativa al trasporto diffusivo e disperd]yo [m
* Dudispm € il coefficiente di dispersione idrodinamica medid/ji
* Ry e il coefficiente di ritardo per il compartimento donatore [-];
« Vgeé il volume del compartimento donatore’[m
* dny e la distanza tra i punti medi del compartimento donatore ed il compartimento accettore
nella direzione del flusso d’acqua [m];
* [5., € laporosita totale del compartimento donatore [-];

* Dudispd © Daispa SON0 i coefficienti di dispersione idrodinamica rispettivamente per il
compartimento donatore e accettore’/jjp sono il risultato della somma algebrica del
coefficiente di diffusione molecolares [m?y] e del coefficiente di dispersione meccanica
Dmech [mZ/Y];

* Ly e Ly sono le distanze del punto medio del donatore/accettore dallinterfaccia col
compartimento accettore/donatore [m].

Questo coefficiente di trasferimento e riferito al cewwvard, in modo analogo si definisce quello

per il backward.

Il transfer backward rappresenta un fenomeno fittizio, la diffusione infatti si sviluppa da una zona a
concentrazione maggiore a una zona a concentrazione minore. Qaesterviene introdotto per

poter considerare il fenomeno della dispersivita.

Un concetto fondamentale per AMBER é quello di molteplicita, cioé la dipendenza dei parametri da
contaminanti, compartimenti, decadimenti, etc.. La molteplicita permette di definire le dimensioni
del parametro, ad esempio la larghezza dipendera solo dai compartimenti, invece il coefficiente di
distribuzione dipende sia dai contaminanti che dai compartimenti, ha quindi doppia molteplicita.

Prima di applicare il programma & necessario definire lo schema del sistema da simulare: modello,
sottomodelli e compartimenti. Il modello rappresenta lo schema di partenza, i sottomodelli sono gli
ambiti in cui € diviso il modello; ad esempio nel caso di simulazione di un sistema di smaltimento

di rifiuti radioattivi il modello pud essere costituito da deposito e geosfera, due sottomodelli
possono rappresentare la zona non satura e la zona satura. | compartimenti sono le unita base in cu
vengono divisi i sottomodelli e che permettono di simulare i fenomeni di trasporto.

Una volta definito lo schema da introdurre nel cedit calcolo, per prima cosa bisogna inserire
come dati di input: le unita di misura, i contaminanti con relativo numero di massa atomica, le
catene di decadimento e i tempi di dimezzamento degli inquinanti.
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Nell'interfaccia grafica di AMBER si disegna poi lo schema del sistema in esame, una volta definiti
i fenomeni di trasporto da simulare si introducotramsfer, transizioni tra compartimento donatore

ed accettore che simulano i ratei di trasferimento relativi al fenomeno considerato (advezione,
diffusione, dispersione).

Si introducono infine i parametri primi delle equazioni da simulare, costruendo successivamente i
parametri derivanti dalla combinazione dei precedenti.

Dopo aver inserito i parametri, si stabilisce di applicare il modello deterministico di risoluzione
delle equazioni differenziali definite precedentemente, si introduce il valore massimo di tempo per
cui si vuole realizzare la simulazione e la discretizzazione temporale. In output si otterranno quindi i
valori di concentrazione per i diversi radionuclidi e per i diversi compartimenti.

E’ possibile sviluppare anche un’analisi di incertezza e sensitivita del modello in quanto AMBER
fornisce la possibilita di poter campionare i valori dei parametri utilizzati nella modellazione con
opportune distribuzioni di probabilita, per una trattazione completa si rimanda al testo in
bibliografia [44].

2.3 PHREEQC

PHREEQC [21] e utilizzato per calcoli geochimici di varie sostanze a bassa temperatura. Si basa su
un modello acquoso di ion-association e ha la capacita di eseguire:

» calcoli di speciazione e indici di saturazione;

» calcoli di batch-reaction e di trasporto monodimensionale che coinvolgono sia reazioni
reversibili, che includono soluzioni acquose, minerali, gas, soluzioni solide, complessazione
superficiale, processi di scambio ionico; che reazioni irreversibili, che includono
trasferimenti di moli dei reagenti, reazioni cinetiche controllate, mixing di soluzioni e cambi
di temperatura;

» calcolo del modello inverso, che coinvolge trasferimenti di minerali e moli di gas per diverse
composizioni in acqua, senza specificare i limiti di incertezza della composizione.

Il programma e in grado di:
» simulare calcoli di dispersione o diffusione e di trasporto monodimensionale in zone
stagnanti;
* modellizzare reazioni cinetiche;

* modellizzare formazione e dissoluzione di soluzioni solide binarie, ideali, multicomponenti
o non ideali;

* modellizzare la fase gassosa a volume fissato o a pressione fissata;

» far variare il numero di superfici e siti di scambio con la dissoluzione o precipitazione di
minerali;

* includere bilanci di moli di isotopi nel calcolo del modello inverso;

» utilizzare una serie di parametri convergenti;

» stampare definite quantita in file di output;

» definire le composizioni di una soluzione.
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PHREEQC e un programma che permette di simulare reazioni chimiche e processi di trasporto sia
in acqua inquinata che non. Il programma si basa sull’equilibrio chimico di soluzioni acquose
interagenti con minerali, gas, soluzioni solide, superfici assorbenti e include anche la capacita di
modellizzare reazioni cinetiche. Reagenti cinetici e all’equilibrio possono essere interconnessi, per
esempio legando il numero di superfici dei siti al reagente cinetico che & consumato o prodotto
durante [I'elaborazione del modello. L'algoritmo del trasporto monodimensionale include
dispersione, diffusione e varie opzioni per i mezzi dual-porosity. Il modello inverso permette
I'identificazione di reazioni che stimano la composizione dell'acqua lungo una linea di flusso o nel
tempo di durata dell’esperimento.

Ogni simulazione puo contenere piu tipi di speciazione, batch reaction e calcoli di trasporto:

» speciazione della soluzione iniziale;

» determinazione della composizione di uno scambio chimico in equilibrio con una
composizione di soluzione fissata;

» determinazione della composizione di un insieme di superfici in equilibrio con una fissata
soluzione;

» determinazione della composizione della fase gassosa a volume fissato in equilibrio con una
fissata soluzione;

» calcoli della composizione chimica come risultato della batch reaction che include: mixing;
reazioni cinetiche controllate; aggiunta o rimozione di elementi dalla soluzione; variazioni
in temperatura; equilibrio con le fasi pure, gli scambi, le superfici e le soluzioni solide;

» trasporto advettivo-reattivo;

* trasporto advettivo-dispersivo-reattivo attraverso una serie di celle combinate con processi
chimici.

La schermata principale permette di accedere ad una finestra nella quale vengono inseriti i dati di
input, una finestra che contiene il database fornito dal programma relativamente a varie specie
chimiche, una finestra che permette di mettere in tabella i dati e mediante la quale é possibile creare
grafici, che vengono rappresentati nella finestra chart; un’immagine della schermata principale e

riportata in Figura 9.
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Figura 9. Schermata principale codice PHREEQC.

NellaFigura 10 é riportato I'elenco delle parole chiave dei blocchi di programmazione di input con
la loro funzione.
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Figura 10. Elenco parole chiave dei dati di input con le loro funzioni [21].
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2.4 HP1

Il codice HP1 é ottenuto dall’accoppiamento dei codici HYDRUS-1D e PHREEQC ([47], [22]). Il
programma include simulazioni di:

» flusso transitorio di acqua in un mezzo saturo variabile;

» trasporto di molteplici componenti;

» reazioni geochimiche di equilibrio e cinetiche;

» trasporto di calore.

Il software risolve numericamente I'equazione di Richards per un flusso d’acqua variabile e saturo
ed equazioni di advezione-dispersione per il trasporto di calore e soluto. L'equazione di flusso
include un termine di perdita che valuta I'assorbimento di acqua attraverso le radici delle piante.
L’equazione di trasporto del calore considera il trasporto dovuto a conduzione e convezione con
'acqua. L’equazione di trasporto del soluto valuta il trasporto advettivo-dispersivo nella fase
liquida. Il programma puo simulare un vasto numero di reazioni geochimiche a bassa temperatura in
acqua, nella zona non satura e negli altri sistemi di acque sotterranee includendo interazioni con
minerali, gas, superfici assorbenti, basate su reazioni di equilibrio termodinamico, cinetiche e miste
di equilibrio e cinetiche. Il codice puo essere usato per analizzare i movimenti di acqua e soluto in
mezzi non saturi, parzialmente saturi o saturi. La regione di flusso pud essere composta da suolo
non uniforme o sedimenti. Il flusso ed il trasporto possono avvenire in direzione orizzontale,
verticale o inclinata. La parte relativa al flusso d’acqua puod essere trattata con definite condizioni al
contorno sul flusso e sulla superficle, condizioni al contorno considerano anche le coadi
atmosferiche e di drenaggio libero. Le equazioni che regolano flusso e trasporto sono risolte
numericamente utilizzando gli schemi agli elementi lineari finiti di Galerkin [28], [29].

Uno schema generale relativo all’accoppiamento di fenomeni di trasporto di piu componenti e
mostrato nella Figura 11 [22]. | simboli utilizzati nella figura sono i seguenti:

. n: n-esimo step temporale;

. H: variabili legate al flusso di acqua (tensione idrica, flussi);

. T: variabili relative al trasporto di calore (temperatura);

. C: variabili che legano i componenti e le specie studiate nel
sistema,;

. G: variabili relative alla fase solida (composizione mineralogica,
superfici reattive, superfici del sito);

. p": vettore dei parametri necessari per la risoluzione dell’equazione
del flusso d’acqua,;

. p™: vettore dei parametri necessari per la risoluzione dell’'equazione
di trasporto di calore;

. p® vettore dei parametri necessari per la risoluzione dell’'equazione
di trasporto di soluti;

. p%: vettore dei parametri necessari per la risoluzione delle reazioni

geochimiche.
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Figura 11. Schema generale di applicazione del software HP1 [22].

2.5 Altri codici

Di seguito vengono brevemente descritti alcuni altri codici o largamente utilizzati nel mondo
scientifico o comunque ritenuti di maggior interesse per simulazioni relative alla migrazione di
inquinanti nell’ambiente. Nel paragrafo successivo, nel quale verra riportata una classificazione dei



CIRTEN

codici, ne verranno nominati altri di cui si tralascia la descrizione e si rimanda al riferimento
bibliografico.

2.5.1 Modflow

Il codice Modflow &€ un modello che risolve, in trengnsioni e con metodi numerici, I'equazione

che governa il moto delle acque sotterranee; ha una struttura modulare e utilizza, con un
procedimento iterativo, il metodo numerico delle differenze finite [48]. Il programma € costituito da
un modulo principale e da pacchetti aggiuntpackages che servono per simulare particolari
caratteristiche del sistema, come ad esempio la presenza di pozzi, fiumi, drenaggi e qualsiasi altro
tipo di scambio di portata tra I'acquifero e I'esterno.

Il primo passo per I'applicazione del Modflow consiste nella discretizzazione del dominio di
interesse con una griglia rettangolare in cui vengono scelti dall’'utente il numero di righe, di colonne
ed i rispettivi passi. Il grigliato pud essere georeferenziato andando ad attribuire ai suoi vertici le
coordinate dei corrispondenti punti nel sistema di riferimento topografico. Il software utilizza il
metodo numerico delle differenze finite per trovare una soluzione all'equazione del moto nei nodi
del grigliato che si trovano al centro di ogni cella. Il dominio oggetto di studio viene inoltre
suddiviso in vari strati, dayer, e per ognuno si devono inserire le superfici topografiche che lo
delimitano inferiormente e superiormente. Queste superfici vengono importate in Modflow, ad
esempio, come file del software Surfer o ModelMuse o come file ASCII. Ogni strato deve essere
caratterizzato da uno spessore positivo perché non sono ammessi dal modello spessori nulli o
intersezioni tra strati.

| parametri di input inseriti nel modello, ma anche gli output dello stesso, sono espressi, per ogni
strato, come matrici il cui numero di righe e di colonne equivalgono a quelli della griglia in cui &
stato suddiviso il dominio, ed il valore corrispondente alla generica riga, colonna e strato &€ proprio
il valore della grandezza considerata nella corrispondente cella del dominio. Dopo aver definito il
dominio di studio si devono assegnare delle condizioni iniziali ed al contorno per ottenere la
soluzione, approssimata, dell’equazione del flusso delle acque sotterranee.

| packagesdi cui il modello & dotato vengono quindi impiegati per definire le condizioni al
contorno.

La divisione di Modflow in moduli permette all'utilizzatore di analizzare gli specifici aspetti
idrologici del modello indipendentemente ed anche di aggiungere nuovi moduli senza dover
modificare il programma gia preesistente.

2.5.2 RESRAD 6.0

Il codice RESRAD RESidual RADioactivity[49] e stato sviluppato come modello multifunzionale
al fine di sviluppare in modo chiaro le vie di esposizione a sorgenti radioattive e di valutare la dose
o il rischio associati a questi materiali. Il programma permette di:
» definire le concentrazioni di radionuclidi in vari mezzi (aria, acqua superficiale e sotterranea,
etc.);
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» valutare la dose annuale e i rischi per i lavoratori o la popolazione in seguito a esposizione a
materiale radioattivo nel terreno;

» sostenere un’analisi ALARAAS Low As Reasonable Achievgbte un’analisi di costo-
beneficio.

Questo codice contiene un database con 145 radionuclidi e uno con i fattori di conversione della
dose. Ha la capacita di valutare le incertezze, di modellare in modo accurato le acque sotterranee
per lunghe catene di decadimento. Permette di creare un modello per I'esposizione esterna da
radiazione, un modello per l'inalazione; consente l'integrazione nel tempo di dose e rischio e
possiede una buona interfaccia grafica.

2.5.3 FRAMES (Framework for Risk Analysis in Multimedia Environmental System)

Al fine di rendere la valutazione del rischio maggiente versatile e dare le basi per la creazione di
una piattaforma software con la quale effettuare le analisi e le valutazioni di rischio in ambito
autorizzato, secondo le direttive dBlepartment of Energyjl Pacific Northwest National
Laboratory (PNNL) ha sviluppato il codice FRAMES.

Questo codice non & un modello di simulazione vero e proprio, ma un framework, cioe una struttura
software di supporto e raccordo per differenti tipologie e modelli di simulazione [50].

Il codice FRAMES consente la creazione di un sito concettuale, che viene chsreatwio,
attraverso una interfaccia utente. L’'utente puo creare il proprio modello di studio utilizzando una
serie di icone interconnesse tra loro (Glyph), abilitate all’attivazione di differenti moduli di calcolo
che contengono i modelli matematici utilizzati di volta in volta per il calcolo del processo
considerato.

In questo modo si suddivide la modellizzazione del sito considerato in due fasi. La prima fase
consente di creare una struttura ad oggetti al fine di schematizzare il problema in tutti i suoi aspetti:
 rilascio (tipo di sorgente e tipo di rilascio);
» trasporto (aereo, fluviale, sotterraneo, etc);
* esposizione (caratteristiche del gruppo di riferimento e matrici ambientali considerate);
» dosimetria (calcolo della dose e valutazione del rischio).

La seconda fase di modellizzazione interna consente di utilizzare dei singoli modelli di calcolo per
ognuno dei fenomeni considerati. Per ogni modello attraverso l'apposita interfaccia utente e
richiesta I'immissione dei parametri del modello stesso ed i dati riguardanti il sito studiato.

2.6 Classificazione dei codici di calcolo

| codici di calcolo applicabili per lo studio del trasporto e delle migrazione di radionuclidi sono
numerosi e permettono di simulare differenti fenomeni in mezzi differenti mediante approccio
deterministico o probabilistico. Di seguito vengono riportate due tabelle che classificano i codici
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sopra citati in base a questi diversi aspetti. In Tabella 5 € riportata la classificazione di alcuni codici
evidenziando se i fenomeni studiati riguardano il trasporto dei radionuclidi, il modello geochimico o

I'accoppiamento dei due modelli. In Tabella 6 € riportata la classificazione in base all’approccio

probabilistico o deterministico applicabile mediante il software.

Tabella 5. Classificazione in base al fenomeno studiato.

Fenomeno studiato Trasporto dei radionuclidi Modello geochimico Accoppiamento dei modelli
Hydrus 1D X
Phreeqc X
HP1 X
Amber
MODFLOW
FRAMES
RESRAD 6.0
(MINTEQAZ2)[51] X
(CHEPROO) [52] X

XX XX

Tabella 6. Classificazione in base all'approccio deterministico o probabilistico.

Approccio  Deterministico Probabilistico
Hydrus 1D
Phreeqc
HP1
Amber
MODFLOW
FRAMES
RESRAD 6.0

XX XX X X X
X

3 Esempio di applicazione ad un caso di studio
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In questo capitolo si riporta I'applicazione dei codici Hydrus 1D ed Amber su un profilo di suolo
appartenente ad un sito che in passato e stato oggetto di studi propedeutici al fine di verificarne,
come caso studio, la rispondenza ai criteri necessari per I'ubicazione di un deposito superficiale di
rifiuti radioattivi. Le attivita di studio sono state condotte dalla societa QuantiSci su incarico
del’lENEA [53]. Nel report sono riportate alcune proprieta geologiche e idrogeologiche utilizzate
come dati di input per la simulazione in esame. | risultati delle simulazioni sono strettamente legati
alle conoscenze geologiche, idrogeologiche del terreno e meteorologiche.

L’applicazione dei codici e tratta dall’elaborato di tesi riportato in bibliografia [54].

3.1 Applicazione del codice Hydrus 1D

E' stato preso in considerazione lo studio del flusso idrico verticale monodimensionale della Zona

Non Satura che, in caso di rilascio di radionuclidi dal deposito, & responsabile della loro migrazione.

E’ stato considerato uno spessore di terreno di 5 metri dalla superficie del suolo, che rappresenta il
piano delle fondazioni del deposito. In Figura 12 e riportata la stratigrafia di questi 5 m.

— 0,0m

Argilla limosa

Z[m]

3,0m :
34 m
N Argilla limosa

50m

Figura 12. Stratigrafia del sito analizzato.

| parametri utilizzati nel modello di Van Genuchten, ricavati dalla libreria di dati interna al
programma, sono quelli riportati in Tabella 7.

Tabella 7. Parametri del suolo per il modello di Van Genuchten.

Tipodisuolo O[] Os[-] a[cm’] n[] K[cm/d]
Argilla Limosa 0,07 0,36 0,5 1,09 0,0048
Franco Sabbioso 0,065 0,41 7,5 1,89 1,061

Sono stati considerati i fenomeni di precipitazione e di evapotraspirazione. Come condizioni al
contorno sono state assunte in superficiemiéspheric BC with surface layehe permette di
considerare le precipitazioni atmosferiche e sul fondo la condiziovaridble pressure heache
permette di introdurre come condizione il livello di falda, che nel caso in esame si trova a 11 metri
di profondita.

Per quanto riguarda le condizioni iniziali € stato considerato il valore di contenuto d’acqua pari a
0.1.
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3.1.1 Risultati delle simulazioni

Si riportano i risultati ottenuti per la simulaziose un periodo di un anno. Il periodo non é
rappresentativo del periodo di tempo di esercizio e sorveglianza di un deposito superficiale, che al
momento si considera pari a 300 anni, limite entro il quale la radioattivita presente dovrebbe aver
raggiunto il valore del fondo naturale e quindi non determinare piu eventuali problemi a persone e
ambiente. Le simulazioni pero, permettono di rappresentare un background di conoscenze sulle
dinamiche quali-quantitative che guidano il flusso di eventuali radionuclidi in caso di rilascio
attraverso le barriere ingegneristiche del deposito. E’ importante infatti poter discriminare I'effetto
delle acque di infiltrazione in un intorno rappresentativo del deposito, per capire quanto la
migrazione dei nuclidi possa essere influenzata dai fenomeni advettivi-dispersivi piu che da quelli
diffusivi.

Simulazione su un periodo temporale di un anno

In Figura 13 e inFigura 14 sono riportati rispettivamente I'andamento del contenuto d’acqua e di
flusso a diverse profondita.

Andamento del contenuto d'acqua a diverse
profondita

0.4
:0’35 w ——()
g 0.3 \_hk —-_() 1
20.25 == e e e — B -0,5
T 02 >
go,m —-1,5
g 0,] P R R R R e N 3
) 5

O,OE) | | | | | | | | | | -4.5

cz8s5afzz3FE 2

— — — Lo

Tempo [d]

2

27C

3
330
360 t

Figura 13. Andamento del contenuto d’acqua a diverse profondita per la simulazione su 365 giorni.
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Andamento del flusso a diverse profondita
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Figura 14. Andamento del flusso a diverse profondita per la simulazione su 365 giorni.

Le figure 13 e 14 mostrano, rispettivamente, il contenuto d’acqua, ed i flussi per un periodo di un
anno a determinate profondita. Si e cercato di capire 'andamento, a diversi livelli di profondita, sia
del contenuto d'acqua che dei flussi, per stabilire il comportamento del moto advettivo in caso di
fuoriuscita di radionuclidi dal deposito. [Fagura 13, relativa al contenuto d’acqua, definisce che
alle varie profondita considerate, il suo valore rimane circa costante per i diversi tempi.
Superficialmente ha un valore piu elevato, in quanto le precipitazioni hanno influenza sia sulla
superficie che sui primi centimetri di terreno vista la presenza di un mezzo meno permeabile. Con
'aumentare della profondita si nota che il contenuto d’acqua diminuisce, in quanto I'effetto delle
precipitazioni ha meno influenza e agisce anche I'evapotraspirazione sull’asciugamento del terreno.

Per quanto riguarda invece I'andamento del flussbignra 14, € da notare che esso assume valori
negativi se e entrante nel sistema, mentre assume valori positivi se € uscente. Si nota che sulla
superficie il flusso, influenzato dalle precipitazioni, presenta un andamento vicino allo zero con
delle variazioni tendenti a valori negativi. In generale, alle diverse profondita, si osserva dal grafico
che il valore del flusso e nullo, in particolare analizzando i dati delle simulazioni, dalle quali sono
stati estrapolati i grafici sopra riportati, si & intorno a un valore dell'ordine §caod.

3.2 Applicazione del codice Amber

Il codice AMBER e stato applicato alla stratigrafia RG4 esposta nel rapporto [53]. Delle stratigrafie
riportate dal rapporto e stata scelta la RG4 in quanto rappresenta un caso di studio di interesse. Lo
strato di ghiaia presente a 25,5-32 m e un punto su cui porre attenzione per gli studi di migrazione
dei radionuclidi, in quanto pozzi per uso di acqua potabile potrebbero coinvolgere questo tipo di
strato. E’ quindi necessario valutare la concentrazione di radionuclidi che potrebbe raggiungerlo;



CIRTEN

guesto strato potrebbe essere utilizzato per fini idropotabili e quindi causare rischi di dose
radioattiva per ingestione. La stratigrafia e riportata in Figura 15.

— 0,0m
Argilla limosa

3,0m
3,4m

Argilla limosa
8,0m

10,5 m

Z[m]

15,5 m |

Argilla limosa

255m

V' 32,0mt

Figura 15. Stratigrafia RG4 (fonte: QuantiSci [53]).

Sono stati scelti i seguenti radionuclidi come termine di sorgente del deposito: alcuni importanti dal
punto di vista radiologico'{'Cs, %sr, 22U, *%u, **C), altri dal punto di vista della mobilit&H,

129). Nella Tabella 8 sono riportati i radionuclidi scelti, con relativo tempo di dimezzamento e
attivita dall'inventario nazionale [55].

Tabella 8. Tempi di dimezzamento e attivita dei radionuclidi considerati.

. Attivita

Tempo di dimezzamento [y] [GBq]
H3 12,33 3,36E+03
C14 5730 4,90E+02
Sr90 28,79 1,30E+05
1129 15°700° 000 2,80E+02
Cs137 30 1,72E+05
U234 245500 3,43E+01
Pu238 87,7 1,24E+02
Pu239 24°110 1,51E+02

Partendo dalla stratigrafia proposta e stato definito un modello in cui si & assunto il compartimento
wastecome compartimento rappresentante il deposito, nel quale sono state introdotte le quantita di
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attivita dei radionuclidi considerati. Sono stati creati due sottomodelli: uno rappresentante la zona
non satura (ZNS), 'altro corrispondente alla zona satura (ZS). Questo schema e rip&iigiocain
16.

Leaching_from_waste '

Lngaturated_fone

/LN

FORW B_c TO C_a § ADV_B_c_TO_C_a BACK_C_a_TO_B_c

Figura 16. Modello implementato in AMBER.

Il flusso di radionuclidi dalvastealla zona non satura e stato ipotizzato dipendente dal tempo; e
stata supposta una corretta funzionalita delle barriere ingegneristiche per i primi 300 anni, sebbene
con un minimo deterioramento, che poi diventa piu sostanziale dai 300 ai 1000 anni.

| sottomodelli ZNS e ZS sono divisi al loro interno in altri sottomodelli corrispondenti agli strati di
sottosuolo; questi a loro volta sono stati suddivisi in compartimenti.

Per quanto riguarda i fenomeni di trasporto, sebbene gli strati di argilla siano caratterizzati da un
fenomeno prevalentemente diffusivo, € stato aggiunto anche il fenomeno advettivo, che per quanto
piccolo, ci permette di considerare una situazione maggiormente realistica, in quanto in uno strato
non saranno mai presenti argille pure, ma saranno presenti, anche se in piccola percentuale, limo e
sabbie. Negli strati di ghiaia invece prevale il fenomeno advettivo.

3.2.1 Risultati delle simulazioni

| risultati analizzati sono quelli relativi alle amemtrazioni dei radionuclidi, nell’'ultimo strato di
ghiaia, in funzione del tempo ad una distanza di 250 metri dalla sorgente. | valori di concentrazione
forniti dalla simulazione riguardano i quattro diversi compartimenti che caratterizzano questo strato
di ghiaia; questi dati sono stati rielaborati assumendo una distribuzione media della concentrazione
nella ghiaia. La simulazione é stata eseguita su 1000 anni per valutare se, in base all'inventario a
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disposizione, sia realmente possibile ipotizzare una vita dell'impianto con completo monitoraggio e
sorveglianza per soli 300 anni 0 se sia necessario continuare queste attivita per un periodo piu
lungo. Siriporta in  Figura 17 il confronto tra trizio, cesio e stronzio, radionuclidi che hanno un
comportamento molto simile dato che il tempo di dimezzamento € molto basso: cesio e stronzio
dell'ordine dei 30 anni, trizio dell’ordine dei 12 anni.

Confronto radionuclidi con T,, basso

2,0E+04
‘=1,5E+04
/,
= / ——Cs137
s 1, 0E+04 = S190
g / H3
S 5,0E+03 /

0.,0E+00 I _:’ L LA T T L R R A T AN

0 200 400 600 800 1000
Tempo [y]

Figura 17. Confronto concentrazioni**'Cs, ®°Sr e *H ad una distanza di 250 m dal deposito.

Osservando il grafico si nota che, dati i tempi di dimezzamento molto bassi, dopo un periodo di 300
anni i valori di concentrazione del trizio sono ininfluenti per quanto riguarda rischi radiologici, cosi
come quelli di stronzio e cesio, nonostante siano di ordini di grandezza superiori rispettivamente di
10° e 1d Bg/m?’.

Si riporta ora, inFigura 18, un confronto tra radionuclidi con tempi di dimezzamento molto
differenti: cesio ed uranio.

Come si osserva da questo grafico il comportamento dei due radionuclidi € molto diverso, visto che
il cesio decade con uny ¥ pari a 30 anni a differenza dell’uranio che ha un tempo di dimezzamento
di 245500 anni. Il livello di concentrazione dell’'uranio di conseguenza risulta significativo dal
punto di vista radiologico anche dopo i 300 anni.
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Figura 18. Confronto concentrazioni**’Cs e?*U ad una distanza di 250 m dal deposito.

Un radionuclide molto particolare € il carbonio 14. Questo radionuclide infatti, come mostrato in

Figura 19, dopo 400 anni viene completamente rilasciato verso la geosfera e la sua concentrazione
inizia a diminuire. Non é stata considerata pero la parte gassosa del carbonio 14, che nella realta e
rilevante. Per completezza di esposizione, data la sua importanza dal punto di vista radiologico, e

stato considerato tenendo conto tuttavia delle semplificazioni assunte.

3,0E+05
2, 5E+05
2,0E+05
1.5E+05
1.OE+05
5.0E+04

Concentrazione [Bq/m?]

0,0E+00

Confronto #C e 234U

/

——Cl4
/ -m-U234

/

200 400 600 800 1000

Tempo [y]

Figura 19. Comportamento del**C ad una distanza di 250 m dal deposito.

Si considerano ora due isotopi del plutonic®*Pu e il?%u. DallaFigura 20 si osserva che il

23%py, la cui scala di concentrazioni & riportata a destra, ha scarsa importanza dal punto di vista
radiologico a differenza déf*Pu. Quest'ultimo ha un tempo di dimezzamento dell’ordine di 24'000
anni, questo implica la necessita di un monitoraggio e sorveglianza del deposito oltre i 300 anni;

bisogna infatti considerare chéiPu & un radionuclide poco mobile.
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Confronto 2**Pu e 23°Pu
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Figura 20. Confronto concentrazioni isotopi del Pu ad una distanza di 250 m dal deposito.

Si riporta infine il grafico di**1 e °H, radionuclidi interessanti dal punto di vista della mobilita.

Questi radionuclidi possono essere utili come traccianti, cioé come elementi che rilevati, nel caso in
esame, indicano che dal deposito € avvenuta una possibile fuoriuscita di materiale radioattivo. Si
potrebbe ipotizzare la rilevazione ¥ per i primi 200 anni e dt*} per gli anni successivi.
Osservando i valori numerici della scala di iodio, riportatiFigura 21 a destra, si nota che sono
dell'ordine di 10* Bg/n?, valore rilevabile, ma comparabile col fondo ambientale, quindi poco
significativo dal punto di vista di tracciante.

Confronto *H e '*1
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Figura 21. Confronto concentrazioni dei radionuclidi mobili ad una distanza di 250 m dal deposito.
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Conclusioni

Una delle attivita a supporto deliafety Assessmemidel monitoraggio ambientale, nel contesto di
realizzazione e progettazione di un deposito di rifiuti radioattivi, € lo studio del trasporto e della
migrazione dei radionuclidi nelle acque sotterranee, che costituiscono una delle principali vie di
fuga degli inquinanti dal deposito e di contaminazione dell’ambiente e della popolazione. In questo
report si sono messi in evidenza i radionuclidi di interesse, ponendo anche attenzione a quelli di
difficile rilevabilitd. Sono stati inoltre delineati i meccanismi di trasporto, brevemente le leggi
fisiche che li governano e i fattori fisico-chimici e geochimici, quali solubilita, coefficiente di
distribuzione, porosita, conducibilita idraulica, etc.

Da questo studio risulta quindi indispensabile, nella fase di siting di un deposito di rifiuti radioattivi,
caratterizzare nel modo piu dettagliato possibile le acque sotterranee. Sara inoltre opportuno
valutare la variabilita di questi parametri nel tempo e quindi mantenerli controllati nelle fasi di
monitoraggio istituzionale e di post-chiusura del deposito.

Il trasporto di massa di inquinanti nella falda acquifera si basa sulla legge di Darcy, che caratterizza
il moto dell'acqua in un mezzo poroso completamente saturo; accoppiando la legge di Darcy con il
bilancio di massa €& possibile ottenere I'equazione che caratterizza il modello idrogeologico e
considerando i meccanismi di trasporto (idrologici, chimico-fisici e biologici) si ricava I'equazione

di bilancio relativa alla concentrazione delle specie chimiche in acqua. Queste leggi
fenomenologiche sono alla base dei fenomeni idrogeologici e geochimici che possono essere
implementati in codici di calcolo.

L’applicazione sistematica di questi strumenti insieme ad attivita di validazione con dati di
monitoraggio ambientale nelle fasi di selezione del sito e costruzione, permette di selezionare i
punti di campionamento nella fase di controllo istituzionale e di tarare i codici in modo da utilizzarli
in maniera predittiva, minimizzando cosi le costose misure radiochimiche che in ogni caso sono
importanti ai fini della sorveglianza.

E’ indispensabile arrivare a definire le potenzialitd ed eventuali limiti dei codici di calcolo nel
rappresentare la realta, in modo da poter dare una interpretazione veritiera ai risultati. Gli aspetti,
qui delineati in modo generale, dovrebbero essere analizzati ed approfonditi negli studi futuri sui
codici di calcolo al fine di delineare I'applicazione dei software piu adeguati e/o definire come
integrare le funzionalita di diversi software.
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