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1. Describir brevemente las razones por las cuales se considera pertinente plantear esta investigacion y, en su caso, la
hipétesis de partida en la que se sustentan los objetivos del proyecto de tesis (maximo 20 lineas)

El almacenamiento geolégico profundo (AGP) es la opcién mas aceptada para confinar los residuos
radiactivos de alta actividad y la Directiva Europea Euratom 2011/70 obliga a los estados miembros a
implementarlos, evitando cargas indebidas a futuras generaciones.

El AGP es un sistema multibarrera, destinado a retrasar la migracion de los radionucleidos (RN) a la biosfera
hasta que su radiacion sea inocua. Los residuos se confinan en contenedores metalicos, rodeados de una
barrera de arcilla compactada a alta densidad y emplazados en una formacién geoldgica.

Los estudios de seguridad de un AGP necesitan identificar qué procesos deben incluirse en los modelos de
evaluacion, para garantizar predicciones realistas.

El objetivo la investigacion es analizar el impacto de factores coexistentes en el interfaz contenedor metalico
/ barrera de bentonita, en la migracion de los RN. Los residuos radiactivos producen temperatura e irradiacion,
cuyo efecto combinado puede degradar las propiedades de ambas barreras. La corrosion del contenedor
puede alterar la quimica del entorno, cambiando las condiciones redox e introduciendo productos de corrosion
en la arcilla. Todos estos procesos pueden mermar la capacidad de las barreras de retener la migracion de
los RN.

La hipotesis de partida es que todos los procesos mencionados (temperatura, irradiacion, geoquimica,
presencia de nuevas fases), afectan a la seguridad del AGP. Es necesario realizar mas estudios
experimentales y de modelizacién para entender los procesos acoplados.

2. Indicar los antecedentes y resultados previos que avalan la validez de la hipétesis de partida

En las Ultimas décadas, los estudios destinados a evaluar el comportamiento de los almacenamientos
geoldgicos profundos (AGP) de residuos radiactivos han identificado las principales incertidumbres
relacionadas con los procesos acoplados que pueden afectar las predicciones a largo plazo de la migracion
de los radionucleidos (RN).

El grupo en el que se desarrolla el plan de investigacién propuesto tiene amplia experiencia en estudios de
retencion y migracion de RN en las barreras del AGP [1-10] pero apenas existen datos experimentales que
estudien el efecto acoplado de temperatura e irradiacion en la migracion de los radionucleidos en la
interfase contenedor metalico/ barrera de arcilla.

Ademas, la corrosién del contenedor lleva a la formacién de diferentes productos de corrosion, que pueden
cambiar significativamente el entorno quimico de la interfaz y el potencial redox del sistema. Estos cambios
guimicos tienen un impacto relevante en la especiacion de los RN y su comportamiento a largo plazo. Los
estudios de retencién y migracion se han realizados hasta ahora sélo en las fases minerales puras.
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3. Enumerar brevemente y describir con claridad, precision y de manera realista (es decir, acorde con la duracién prevista de
la tesis) los objetivos concretos que se persiguen

En el plan de trabajo se persiguen los siguientes objetivos concretos:

1) Analizar el efecto acoplado de la temperatura e irradiacién gamma sobre los materiales seleccionados
(metales y bentonita) e identificar valores umbral necesarios para alterar las propiedades relacionadas con la
capacidad de retencion de radionucleidos (RN)

2) Analizar las propiedades superficiales de la arcilla en presencia de los productos de corrosion del
contenedor y evaluar sus posibles implicaciones en los procesos de retencion y solubilidad de los RN.

4) Estudiar en detalle los procesos de retencién y migracion de RN en condiciones realistas: arcilla
compactada con presencia de productos de corrosion, sometidas a temperatura e irradiacion.

5) Analizar los datos obtenidos mediante la modelizacion termodinamica y geoquimica para interpretar los
procesos de solubilidad, retencion y migracién de RN. El andlisis mecanicista aumentara la comprension de
los procesos acoplados y tendra un impacto directo en la seguridad del concepto de AGP

Para este estudio se han preseleccionado los siguientes materiales: la barrera de arcilla sera la bentonita
espafiola de referencia para el AGP (Bentonita FEBEX); los metales a analizar seran acero al carbono y cobre
(segun diferentes disefios de AGP en Europa). En cuanto a los RN se han pre-seleccionado cuatro elementos
sensibles al redox (75Se(1V), 99Tc(VII), 233U(VI)/ 239Pu(1V)).

4. Especificar brevemente el disefio experimental (en su caso) o el trabajo empirico a realizar en términos de metodologia y
procedimientos objetivables (maximo 500 palabras), o indicar 3 publicaciones de los Ultimos 6 afios del director/es en las
que se utilice dicha metodologia.

1) Preparacion y caracterizacion inicial de los materiales [1, 2, 5]

Caracterizacion fisicoquimica. Se caracterizaran la composicion, las caracteristicas quimicas y las
condiciones estructurales de todas las muestras iniciales y tratadas. La microestructura se analizara mediante
microscopia de fuerza atémica (AFM), microscopia electronica de transmisién de alta resoluciéon (HR-TEM) y
microscopia electrénica de barrido (SEM). Se utilizaran técnicas espectroscépicas (FT-IR, Raman, RMN) de
difraccion de rayos X, XRD y TG-DGS para analizar la composicion.

Parametros de superficie. Se determinaran todos los parametros pertinentes necesarios para describir la
retencion de radionuclidos en la superficie de las particulas de arcilla de bentonita y los productos de corrosién
seleccionados y en la bentonita, CEC, BET, densidades de sitio con valoraciones potenciométricas y carga
eléctrica superficial. Para evaluar si la presencia conjunta de arcilla de bentonita y productos de corrosion
(nanopatrticulas de 6xidos Al/Fe/Cu/Ti) o bacterias modifican las propiedades superficiales de la arcilla o de
cualquiera de los otros componentes, se analizaran las propiedades superficiales de las particulas de arcilla
en presencia de productos de corrosion. La carga superficial en condiciones variables (pH 3-11 y fuerza iénica
10-3 a 0,1 M) se analizard mediante electroforesis utilizando la electroforesis laser Doppler. El tamafio de las
particulas de las mezclas de materiales también se analizard mediante espectroscopia de correlaciéon de
fotones (PCS).

2) Especiacion y solubilidad de RN [3,4,7]
La especiacion y solubilidad de 75Se(IV), 99Tc(VIl), 233 U(VI)/ 239Pu(lV) se analizara mediante
modelizacion geoquimica. Cuando sea necesario, se realizaran analisis experimentales complementarios
para la identificacion de especies acuosas y soélidas con las técnicas disponibles (FTIR, RAMAN y UV-vis).

3) Adsorcién de RN en materiales puros y sistemas mixtos [3,6,8,10]
Los experimentos de sorcidn se realizan manteniendo los materiales en suspension en un electrolito inerte al
gue se han afiadido los RN, para determinar la distribucién del radionucleido entre las fases sélida y liquida
en el equilibrio y evaluar la capacidad de adsorcion en distintas condiciones (pH, fuerza idnica, condiciones
redox, temperatura). Se planeta inicialmente el estudio con los siguientes RN [75Se(1V), 99Tc(VII), 233 U(VI)/
239Pu(IV)].

4) Modelizacidon geoquimica y termodindmica de los procesos involucrado con los cédigos: CHESS, y
Geochemical Workbench [3,4,9]
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5. Referencias bibliograficas (maximo 10, de gran relevancia para el trabajo que se emprende) que han debido ser
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