Fabnca de elementos
combustibles para
- reactores de mvestlgac'

Centro Atdmico Constituyentes




Dutabilidad de un hermigon armado candidato para la construccién del repositorio
de resnduos radroactlvos de nivel ba]o y medio de actividad

Durabilidad de un hormigén armado candidato para la construccion del repositorio de residuos radioactivos
de nivel bajo y medio de actividad

DUFFO G. (1,2,3), ARVA E. (1,4), SCHULZ E (2,3) VAZQUEZ D. (1,3} - (1) Gerencia de Materiales - Comision
Nacional de Energia Atdmica — {2) Consejo Nacional de Investigaciones Cientificas y Tecnicas (CONICET) -
{3) Universidad Nacional de Gral. San Martin - (4) Programa Nacicnal de Gestion de Residuos Radioactivos -
Comision Nacional de Energia Atémica

Desde 1950 la Comision Nacional de Energfa Atémica (CNEA) esta involucrada en la investigacion y desarrollo
asociados a las aplicaciones de la energia nuclear, entre éstas, la manipulacién y disposicion final de los residuos
radioactivos generados por dichas aplicaciones. Con este propésito se cred el Programa Nacional de Gestion de
Residuos Radioactivas (PNGRR) [1], el cual tiene como uno de sus objetivos el disefio de una instalacidon para la
contencion de residuos radioactivos de nivel de actividad bajo y medio. Como el componente mayoritario del
repositorio es el hormigén armado, es imprescindible el estudio de fos mecanismos de degradacion del mismo,
los cuales determinan su durabilidad. A tal fin se llevé a cabo un monitoreo en una pared expuesta al ambiente
exterior e instrumentada con sensores de corrosién y en probetas de laboratorio, construida con hormigén con
cemento que contiene adiciones de escoria de alto horno, por un tiempo aproximado de 6,5 afios. A partir de
los resultados de laboratorio se calculé que para un periodo de 300 afios, tiempo de aislamiento de residuos
radioactivos de bajo y medio nivel de actividad, el perfil carbonatado no alcanzaria las armaduras. Ademas, el
potencial de corrosion se mantuvo en valores que indican una correcta pasivacion de las armaduras, mientras
que la velocidad de corrosién se mantiene inferior al valor limite recomendado por la literatura. Las mediciones
en campo demuestran que a partir de los 1.250 dias el material alcanzé la pasividad. Consistentemente, la
velocidad de corrosién se encuentra en general con valores entre moderados y bajos, decrecientes y finalmente
menores al limite mencionado.

Since 1950, the Argentine Atomic Encrgy Commission performed research and development activities refated to
the applications of nuclear energy, such as management and final disposition of radioactive waste produced by
nuclear activities performed in the country. For such purposes, the National Programme of Radioactive Waste
Management was created, one of which main objectives is the design of an intermediate and low level radicactive
waste repository. As the major component of this repository is reinforced concrete, it is of the essence to study
machanisms of its degradation since it determines its durability. For such purposes, a monitoring of about six
and half years was carried out on a wall exposed to environmental conditions by means of corrosion sensors
embedded in the prototype and in laboratory specimens. In both cases, a reinforced concrete made of blast
furnace cement was used. Laboratory specimens show that, after 300 years, the institutional control time for
low and intermediate level radicactive waste, the carbonated profile depth will be fess than the concrete cover
thickness. In addition, the corrosion potential belongs to the Jow corrosion risk range, while the corrosion rate is
lower than the limit recommended by the literature for such type of facilities. Measurements in the field show that,
over the last two years, the potential of corrosion has been kept in the low corrosion risk range. As regards the
corrosion rate, it is between moderate and low, showing a decreasing trend and, finally, this parameter is lower
than the mentioned limit.

desarrollo asociados a las aplicaciones de la energia
nuclear, entre éstas, la manipulacion y disposicién
final de los residuos radicactivos generados por las
actividades mencionadas. Con este propdsito se
cre el Programa Nacional de Gestidn de Residuos
Radioactivos (PNGRR) [1], el cual tiene como uno
de sus objetivos el disefo de una instalacién para
la contencién de residuos radioactivos de nivel de

1. Introduccidn

En la Argentina se desarrollan  diferentes
actividades asociadas a la energia nuclear. Entre
estas actividades podemos  citar algunas tales
como la extraccion del uranio, la produccidn
de radioisétopos para aplicaciones médicas, la
medicina nuclear, fa extensidn de vida de plantas

nucleares, produccion de elementos combustibles
para reactores de investigacién v la manipulacién de
toda material radiactivo durante todo su ciclo. Desde
1950 la Comision Nacional de Energia Atdmica
(CNEA) estd involucrada en la investigacidon vy
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actividad bajo y medio. Este tipo de residuos consiste
principalmente en resinas de intercambio idnico
utilizadas en el circuito primario de {os reactores de
fas plantas de energia nuclear, los cuales necesitan
un tiempo de confinamiento seguro de 300 afios.
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El modelo y disefio de repositorio seleccionado
estd basado en el que fue construido en El Cabril
(Espafia) [2], y que consta de un sistema de barreras
independientes y redundantes de hormigén armado,
emplazado en una formaciér geoldgica. Como se
muestra en {a Figura 1, en este disefio [os residuos
son acondicionados e inmovilizados en una matriz
cementicia dentro de tambores metdlicos de 200

. ‘--‘.
Containers

Comao el componente mayoritaric del repositorio
es el hormigén armado, es imprescindible ef estudio
de los mecanismos de degradacidn del mismo, los
cuales determinan su durabilidad. La durabilidad del
hormigén armado dependeré tanto del medio en el
que se encuentra el material, como asi también de
factores de disefio como son, entre otros, el tipo de
componentes, la proporcidn de éstos en la mezcla y
ias técnicas de fabricacién.

En el presente trabajo se presentan y analizan los
resultados concernientes al comportamiento frente
a la corrosidn de armaduras de acero embebidas en
una formulacidn a base de cemento de escoria de alto
horno, candidata a ser usada para la construccion
del repositorio. Se trabajé con probetas de
laboratario para la determinacién de la velocidad de
carbonatacion, potencial de corrosién y velocidad de
corrasiéon. Al mismo tiempo, realizaron mediciones
sobre una pared expuesta a condiciones naturales,
en contacto con suelo y atmdsfera, instalada en
el predio del Centro Atdmico Constituyentes, La
misma fue instrumentada con sensores de corrosion

litros. Una cantidad definida de estos tambores
va ubicada dentro de un conlenedor de hormigon
armado v, a su  vez, una cierta cantidad
de contenedores se ubican dentro de una celda, de
hormigdén armado también. Esta dltima se encuentra
emplazada en la formacidn geoldgica (barrera
externa) [2].

[3] mediante los cuales se moniforean “in-situ” 10s
pardmetros de potencial y velocidad de carrosién,
como asi también la resistividad eléctrica del
hormigdn, el flujo de oxigeno y la temperatura en
dicha pared.

2. Procedimiento experimental

Se realizaron mediciones sobre probetas
expuestas al ambiente interior del laboratorio y
sobre una pared, denominada prototipo, expuesta al
medio exterior en el Centro Atdmico Constituyentes,
ubicado en una zona semi-industrial. Sobre esta pared
se realizo un monitoreo en campo de los pardmetros
electroquimicos invelucrados en la corrosién de
las barras de refuerzo, la que representaria a una
celda de un repositorio de residuos radiactivos de
nivel de actividad bajo y medio (barrera de hormigdn
armado exterior sometida a las condiciones de mayor
agresividad). La formulacién usada en ambos casos
fue a base de cemento de escoria de alto horno
(CAH), formulacion candidata a ser empleada en
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el repositorio, elegida de acuerdo a los siguientes
criterios de seleccidn de materiales: disponibilidad
en el mercado, propiedades mecinicas, buena
resistencia a la  compresién, trabajabilidad,
constancia en las caracteristicas mecanicas, fisicas y
quimicas y bajos contenidos de aluminato tricdlcico,
aluminoferrito tetracalcico, ferrito dicélcico, alcalinos
tolales v de éxido de calcio libre, Una vez realizada
la colada, las probetas fuercn curadas por 28 dias.
En el laboratorio se monitorearon los pardmetros
de velocidad de carbonatacidn, potencial de
corrosion {Ec) vy velocidad de corrosidn {vc). Las
probetas empleadas para medir la velocidad de
carbonatacién son de geometria cilindrica de 10 ¢m
de didmetro y 20 cm de altura y una probeta tipica es

Barra
Soldada

Las barras tienen un diametro de 1 cm y presentan
un drea expuesta de 30 cm2. La composicién quimica
del acero de las barras de refuerzo es: C, 0,41%; Mn
0,73%; Cu, 0,27%; Ni, 0,13%; Si, 0,28%; £, <0,01;
S, 0,02; N, 0,008.

Las probetas se construyeron en el Instituto
Nacional de Tecnologia Industrial (INTI}, luego
fueron expuestas al ambiente del laboratorio con
temperaturas entre 20 vy 25 °C y humedad relativa
entre 60 y 70%, por un periodo aproximado de
2.650 dias.

La velocidad de carbonatacion se midié mediante
el “test” de |a fenolftaleina, sobre probetas cilindricas.
Las mismas, una vez coladas v dejadas curar por un
perfodo de 28 dias, fueron expuestas al ambiente de

de residuos radioactivos de nivel bajo y medio de actividad

como la que se muestra en la Figura 2 {a).

Los pardmetros electroquimicos (Ec y Vc) se
midieron sobre probetas prismdticas con dimensiones
de 15x15x25 em3 (Figura 2 (b). Cada una de estas
probetas posee 3 barras de acero provenientes
de un seccicnamiento de una malla de acero
electrosoldada comercial, fabricada por la empresa
Acindar. Las mismas se extrajeron de la malla tal
como fue recibida de fabrica, sin trazas de dxido.
Entre las 3 barras presentes en cada probeta, una se
cortd de manera tal que contenga dos soldaduras, a
diferencia de las otras dos que se exiraen de manera
tal de no verse afectadas por soldaduras, tal como se
muestra en la Figura 2 (c).

laboratorio, tomando muestras a los 3.4, a los 5.7
v a los 7.2 afos. En la medicion de los parametros
electroguimicos cada harra de acero actia como
electrodo de trabajo (ET) y se emplea un electrodo de
referencia (ER) de iridio y tantalio [4]. Fste electrodo
se incorporé a cada probeta en el momento de ser
fabricada, siendo el mismo embebido en el hormigdn,
al igual que las barras de acero.

Para determinar e informar el potencial de
corresién respecto a un electredo conocido, se midid
el potencial del ER respecto a un electrodo de sulfato
de cabre saturado. La velocidad de corrosion se
calculd a partir de la determinacion de la corriente
de corrosidn, fa cual es obtenida a partir de la
adicion del valor de la resistencia de polarizacién
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(Rp), apticando el método de LPR {(iinear polarization
resisiance), a este pardmetro medido se descontd
el valor de la resistencia del hormigén entre los
electrodos ER y ET.

Una vez obtenido el valor de Rp se calculd la
corriente de corrosion mediante la relacion de Stern
Geary [5], ic=B/Rp, donde B, donde los valores de la
conslante B, para diferentes potenciales de corrosion,
fueron determinados por la literatura 16]. Las
mediciones se realizaren mediante un potenciostato
marca Gamry Instruments modelo DHC1.

El diseno del material expuesto al ambiente
exterior consistié en una pared en forma de L cuyo
espesor es de 40 cm y cada brazo de [a L de 150 c¢m
de largo, cuya foto se muestra en la Figura 3 (a). Las

3. Resultados y discusion

La Figura 4 muestra los valares de la velocidad
de carbonatacion en este trabajo {curva verde)
comparado con los obtenidos por Andrade y col.
71 en el repositoric ubicado en El Cabril. En
nuestros ensayos observamos que la velocidad
de carbonatacién es decreciente en el tiempo. La
penetracion del didxido de carbono obtenida a 7,2
afios de exposicion fue de 6,9 mm, estos valores
dan una velocidad de carbonatacién de 2,59
mm.ano-0,5.

Teniendo en cuenta el valor de velocidad
de penetracion del CO2 obtenido para este tipo de
hormigdn, se calcula que luego de 300 afos el perfil
carbonatado alcanzaria una penelracion de 44,9
mim.

Puede verse que los valores son mayores que
aquellos ohtenidos en el repositorio de El Cabril; sin
embargo, son lo suficientemente bajos como para

armaduras fueron las mallas metélicas mencicnadas
para las probetas en ambienie de laboratorio {Figura
3 {h)).

Se instrumentd dicho prototipo con 3 sensores
de corrosién embebidos y ubicados en su interior,
los cuales permitieren monitorear los siguientes
parametros: potencial de corrosion, densidad de
corriente de corrosion, resistividad eléctrica del
harmigdn, temperatura y disponibilidad de oxigeno
en el interior de la estructura.

Cumplidos los 28 dias de curado del hormigon,
se comenzd el monitoreo de los parametros
mencionados, presentdndose en este trabajo los
resultadas hasta aproximadamente los 2,150 dias.

cumplir con las especificaciones de durabilidad para
este tipo de repositorios {al menos 300 anos) ya que
el espesor de recubrimiento propuesto es de 50 mm.
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En la Figura 5 (b) puede verse que la velocidad
de corrasién se mantiene en el orden de 0,1 pm/afic,
siendo este valor inferior al valor Iimite recomendado
para un contenedor de residuos radiactivos de nivel
de actividad bajo y medio, segtin Andrade y col. [9].
En lo que respecta a la presencia de soldaduras, puede

=-- Barras sin soldaduras
= - Barras con soldaduras

Ecor (Vscs)

500 1000 1500 2000 2500
Tiempo (di

La Figura 6 muestra la evolucion de la temperatura
dentro del prototipo asi como la temperatura
externa al mismo, tomada en el mismo lugar donde
el prototipo estd instalado. Se puede ver que la

apreciarse gue n¢ existe diferencia sustancial entre
las barras con soldadura v las libres de soldadura,
tal como puede observarse tanto en el grafico de
potencial de corrosion como en el de velocidad de
corrosion,

—s=— Barras sin soldaduras
—s— Barras con soldaduras
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temperatura interna siempre es superior que la
externa, siendo en los veranos cuando es mavor la
diferencia, casi de 15 °C.
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En la Figura 7 {(a) se muestra la evolucién con
el tiempo de la resistividad eléctrica del hormigén
del prototipo (en el mismo grafico se incluye la
temperatura del sensor 1). Puede notarse que la
progresion del proceso de hidratacion del hormigon
se ve reflejada en el incremento de la resistividad.

Por otro lado, puede verse que los valores de
este parametro estén influenciados por los ciclos
de temperatura de modo que a mayor temperatura,
menor resistividad eléctrica.
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—
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Temperatura (°C)

Temperatura interna
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En la Figura 8 se muestran las mediciones del
potencial de corrosidn y de la velocidad de corrosion,
incluyéndose en ambos casos la temperatura en el
interior del prototipo registrada mediante el sensor
1. Puede verse gue el potencial de corrosion se
mantiene casi constante hasta aproximadamente
los 1.250 dias, alrededor de los -0.2 VSCE, limite
entre los rangos de potenciales correspondientes a
probabilidad de corrosion activa baja e intermedia.
Luego los potenciales aumentan, manteniéndose los
valares de [0s 3 sensares en el nivel de probabilidad
de corrositn activa bajo.

Por su parte, la velocidad de corrosién comienza
en 30 pm/ano y luego de 1 afio ha descendido vy se
mantiene en valores entre 1y 5 pm/afio, valores bajos
segin la literatura [9], mostrando una tendencia

'

La Figura 7 (b) muestra la evolucién en el tiempo
del flujo de oxigeno, en la que también se incluye la
evolucidn de la temperatura interna de la estructura
(determinada con el sensor 1). Puede verse que hay
un progresivo decremento en el flujo de oxigeno y
gue, nuevamente, los ciclos de temperatura a lo largo
del ano influencian a la canticdad de oxigeno que
alcanza las barras de refuerzo, de modo que a mayor
temperatura mayor es el flujo de oxigeno.
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—_

Flujo de oxigeno (pAlem®)

Temperatura [°C)

Temperatura intema
500 1000 1500 2006
Tiempo (dias)

o
Y

general decreciente. Finalmente, a partir de los
1.900 dias los valores disminuyen v corresponden
al nivel despreciable, es decir, por debajo del limite
mencionado. Por otro lado, podemos ver que el
comportamiento  de la velocidad de corrosion
también se ve influenciado por los ciclos de
temperatura, siendo que a mayor temperatura la
velocidad de corrosion es mayor. Se destaca que este
pardmetro no tiene una correlacién tan directa con
la temperatura como la tienen la disponibilidad de
oxigeno v la resistividad eléctrica (de manera inversaj
y parece mostrar menor dispersién a partir de los
1.300 dias, cuando el acero se encuentra claramente
pasivado segiin lo analizado respecto a los valores
del potencial de corrosion, Figura 8 (a) v 8 (b).
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Si se comparan los resultados obtenidos para
las probetas en ambiente de laboratorio con los
del prototipo, se determina que las armaduras en
las probetas se encuentran pasivadas durante todo
el tiempo de monitoreo, con baja prebabilidad de
corrosidn activa {segin el potencial de corrosidn);
mientras que las armaduras del protolipo se
encuentran en el limite entre probabilidad de
corrosion baja e intermedia hasta aproximadamente
los 1.250 dias. Caonsistentemente, los valores de la
velocidad de corrosian en las armaduras del prototipo
se mantienen en valores mas altos, entre moderados
v bajos, respecto a los de las probetas de laboratorio
{(despreciables), v en los dltimos 100 dias pasaron
finalmente a ser inferiores al limite recomendado
por la literatura para su aplicacidn en repositorios
de residuos radioactives de nivel de actividad bajo
y medio.

La explicacion a este fendmeno la encontramos
en que las barras de refuerzo a emplearse en las
probetas de laboratorio estaban libres de oxidacidon
al momento de ser incluidas en las probetas (Figura
2 (b)), mientras que las armaduras del prototipo
permanecieron expuestas durante 4 meses a la
intemnperie {ambiente urbano semi-industrial), antes
del hormigonado, razén por la cual se encontraban
recubiertas por una capa de oxido (Figura 3 (b))

Al contrario de lo que sucede con un acero libre de
oxidacion, la capa de oxido preexistente no asegura
la correcta pasivacion del acero cuando el mismo
se encuentra embebido en el hormigdn {mojado
por la humedad alcalina del mismo), ain cuando el
hormigdén no se encuentre carbonatado y posea una
concentracion de cloruros muy baja [10-13].
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Sin embargo, puede observarse una tendencia
general decreciente en la velocidad de corrosion
en la pared expuesta al medio exterior durante
todo el periodo de monitorec, con valores finales
despreciables como fue mencionado.

Por dltime, debe destacarse que el ambiente
exterior al que estd expuesto el prototipo podria ser
un factor extra en su comportamiento desfavorable
ohservado en comparacion con las probetas expuestas
al ambiente exterior. Sin embargo fue analizado en
[14] que ambos tipos de amkientes no modifican el
comportamiento a la corrosidn de las armaduras, sino
que trabajando con prebetas expuestas al ambiente
de laboratorio y ambiente externo, las velocidades de
corrosion resultan ser similares.

4. Conclusiones

Los valores de velocidad de carbonatacion
medidos en probetas en ambiente de laboratorio
son consistentes con las  especificaciones de
durabilidad para repositorios de residuos radiactivos
de nivel de actividad bajo vy medio. Serd de suma
importancia la comparacién de los resultados hasta
aqui obtenidos con los andlogos que se obtendran
cuando se extraigan muestras del protolipo expuesto
al ambiente exterior,

Puede apreciarse el impacto de la temperatura
en la resistividad eléctrica, el flujo de oxigeno vy la
velocidad de corrosion en el prototipo.

Los resultados del potencial v velocidad de
corrosion medidos en el prototipo no concuerdan
en general con los obtenidos en laboratorio. Esto es
atribuible al uso de armaduras previamente oxidadas
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a la intemperie, lo cual impide la efectiva pasivacion
del acero en contacto con la humedad alcalina del
hormigdn, lo que concuerda con la literatura.

En general, mediante el uso de armaduras libres de
dxidas, se puede lograr que las mismas se mantengan
pasivadas y con una velocidad de corrosion inferior
al valor limite recomendado por la literatura.

Teniendo en cuenta el comportamiento de las
armaduras accidentalmente oxidadas antes de ser
embebidas, cuya velocidad de corrosicn es en general
decreciente, pasando finalmente a ser despreciable y
sus potenciales de corrosion terminan perteneciendo
a la zona pasiva, resulta  imprescindible la
continuidad en la investigacion para poder asegurar
la permanencia de los parametros en dichos niveles.
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