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Summery

The engineering barrier of a radioactive waste un-
derground disposal facility, placed in a granitic host
rock, will consist of a backfill of compacted benton-
ite blocks. At first, this material will be subjected to a
gamma radiation field, from the waste canister, and
heat from the spent fuel inside the canister. More-
over, any groundwater that reaches the repository
will saturate the bentonite. For these reasons the
performance of the engineered barrier must be
carefully assessed in laboratory experiments.

Here, two parallel series of irradiation experiments
are described. The starting material for both series
of experiments is calcic bentonite from the Serrata
de Níjar deposit, (Almería; Spain). Cylindrical sam-
ples of a bulk density of 1.8 g/cm3 were obtained
after compaction of a bentonitic granulate. The first,
called BIC-2, was an irradiation and heating experi-
ment performed on compacted cylindrical samples
of water-saturated bentonite and carbon steel discs
totally surrounded by water-saturated bentonite. The
cylinders were placed in metallic containers, and af-
ter saturation with a granitic reference water, sam-
ples were allowed to expand inside the container, to
reach a bulk density of 1.65 g/cm3. Six metallic
containers were irradiated simultaneously, three for
the analysis of the bentonite and three to study the
corrosion of the carbon steel discs placed in ben-
tonite. After two months, two of the six containers,
(one with only bentonite, and the second with ben-
tonite containing carbon steel discs), were extracted
and exchanged with two equivalent containers. In
this way eight containers, four irradiated for two
months and the rest for four months, were obtained.

Thanks to the development and construction of an
irradiation system, and to the use of an industrial ir-
radiation facility, which uses 60Co sources, the irra-
diation experiment was completely monitored on
line. The maximum dose absorbed by the bentonite
samples was 10.5 MGy, at a dose rate of 3.5
kGy/h. Simultaneously, the cylindrical samples were
subjected to a thermal gradient between 130 °C
and 90 °C. The experiment lasted for 1 20 days and
it is the first of its kind to be carried out in Spain.

In the second experiment, called GABIC-2, benton-
ite was irradiated to 4 MGy at a dose rate of 1.4
kGy/h. The temperature of the irradiation cell was
close to 40 °C. Cylindrical bentonite samples were
placed in borosilicate glass containers which had a
volumetric ratio sample/air close to 1/6.

The samples from the BIC-2 experiment were sub-
jected to several mineralogical, chemical and physi-
cal analyses, including X-ray diffraction, Eh/pH

measurements, determination of Cation Exchange
Capacity (CEC), Thermoluminiscence response (TL),
Electron Spin Resonance (ESR) and oedometric tests.
Prior to these analyses, the bulk sample was divided
into a fine fraction, (< 2 mm), and a coarse frac-
tion, (>80 mm). The carbon steel discs were sub-
jected to gravimetric and surface rugosity analyses
to measure the corrosion under these conditions. In
the GABIC-2 experiments a gas sample was ex-
tracted from the borosilicate glass container and its
composition determined by gas chromatography.

No significant changes in the chemical or mineral-
ogical composition of the bentonite as a result of ir-
radiation and/or heating were observed. There were
thermodiffusion phenomena, both in the heating
and in the irradiation experiments. The water con-
tent was higher at the cold end, (90 °C; 30% weight
H2O), than at the hot end, (130 °C; 18% weight
H2O), of the bentonite. Furthermore, radiation had
no effect on the thermodiffusion processes.

In contrast, radiolysis led to changes in the Eh and
pH of the bentonite. The initial oxidic conditions, (Eh
= 250 mV), tended to decrease on heating, (Eh =
200 mV), but were recovered with irradiation, (Eh =
250 mV). More oxidic and acidic conditions were
found close to the contact between steel and ben-
tonite in the presence of radiation, (Eh = 300 mV;
pH = 3.5). For the bentonite that was further from
the radiation source, the Eh and pH was close to
that of the undisturbed sample. In addition, there
was a correlation between the pH and the degree of
saturation of the bentonite. A lower water content
gave more acidic conditions in the bentonite.

Heating of the bentonite for four months decreased
the Cation Exchange Capacity from 1 25 meq/1 00
g to 115 meq/1 00 g. This process was enhanced
when bentonite was subjected to irradiation, (95
meq/100 g). CEC was not affected by the differen-
tial temperature or radiation dose levels, being its
decrease only time dependent. Changes in the rela-
tion between exchangeable cations have also been
detected in the experiments.

The swelling strain of bentonite decreased at tem-
peratures above 120 °C, from 17% to 14%. This
process was magnified in the presence of gamma
radiation, decreasing to 12%. The higher tempera-
tures also caused small increases in the hydraulic
conductivity and the confined elasticity modulus.

The concentration of the radiation-induced defects
in the coarse fraction of the bentonite, (which is en-
riched in accessory minerals), was up to 100 times
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higher than in the fine fraction, (containing only
montmorillonite), of the same sample. Furthermore,
there was an increase of one order of magnitude in
samples irradiated to 10.5 MGy compared with
their heated equivalents. For the same total dose,
the concentration of defects in the bentonite was in-
fluenced by the dose rate and irradiation tempera-
ture. Higher temperatures decreased the concentra-
tion of defects both in the fine and in the coarse
fractions. Stored energies associated to those de-
fects were around 10 J/g.

Carbon steel discs surrounded by bentonite had a
thin layer of hematite at the bentonite-steel inter-
face, indicating corrosion in oxidic conditions. The
type of corrosion, (general or pitting), depended on
the type of contact between bentonite and steel.

Rather than by the effect of temperature, corrosion
was enhanced by the content of water in the ben-
tonite close to the steel. In these experiments there
was an increase of 23 % in the corrosion of the irra-
diated steel discs compared with their heated equiv-
alents. The average corrosion depth, after four
month of heating and irradiation, was 1 8 mm.

Gas generation in bentonite is related to the forma-
tion of CO2 and H2. The formation of CO2 is as-
cribed to a partial decomposition of carbonatic min-
erals present in the bentonite. The generation of H2
arose from radiolysis, (136 ml H2/kg bentonite). In
contrast, very small amounts of H2 were formed due
to corrosion, (5 ml H2/kg bentonite). The generation
of H2 was enhanced when bentonite was subjected
to anoxic conditions, (218 ml H2/kg bentonite).
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Resumen

En este trabajo se describe el experimento de irra-
diación y calentamiento (BIC-2) efectuado sobre
probetas cilindricas de bentonita, compactada a
una densidad de 1.65 g/cm3, y saturada en agua,
granítica de referencia, así como sobre probetas
metálicas de acero al carbono, totalmente engloba-
das dentro de dicha bentonita. Gracias al desarro-
llo y construcción de un sistema de irradiación y a
la utilización de un irradiador industrial, que em-
plea fuentes de 60Co, ha sido posible la realización
de una experiencia de irradiación totalmente moni-
torizada en continuo. En la misma, se ha alcanzado
una dosis máxima en la bentonita de 10 MGy, con
una tasa de dosis máxima de 3.5 kGy/h; mientras
las muestras saturadas eran sometidas a un gra-
diente térmico entre 130 °C y 90 °C en atmósfera
de aire. La duración del experimento de irradiación
ha sido de 124 días, siendo la primera de estas ca-
racterísticas que se realiza en España. Este experi-
mento se ha completado con una irradiación a una
temperatura cercana a 40 °C, para analizar la fase
gaseosa, sobre probetas de bentonita encapsuladas
en ampollas de vidrio borosilicatado.

Las muestras de bentonita se han sometido a diver-
sos análisis mineralógicos, químicos y físicos, entre
los que destacan la difracción de rayos X, medida
del Eh/pH del sistema bentonita-agua, determina-
ción de la capacidad de intercambio catiónico, res-
puesta termoluminiscente, resonancia de espín elec-
trónico y ensayos edométricos. Por su parte, las
probetas de acero al carbono se han sometido a
análisis de rugosidad superficial y gravimetría para
cuantificar la importancia de los procesos de corro-
sión que se dan bajo estas condiciones. Finalmente,
la fase gaseosa se ha cuantificado por cromatogra-
fía de gases en las muestras extraídas de las ampo-
llas de vidrio empleadas.

En el transcurso de los experimentos se ha detecta-
do una ausencia de cambios significativos tanto en
la composición mineralógica como en la composi-
ción química de las bentonitas. En cambio, la ra-
diólisis favorece la existencia de condiciones más
oxidantes y más acidas, en la zona próxima al con-

tacto acero-bentonita. En los tramos intermedios del
contenedor, los valores de Eh y pH son similares a
los de las muestras de referencia. Estos están rela-
cionados con el contenido en agua. Asimismo, la
radiación es responsable de una nótale disminución
en la capacidad de intercambio catiónico de las
muestras irradiadas y calentadas. Ésta es del orden
de 125 meq/100 g en las muestras de referencia y
del orden de 95 meq/100 g en las muestras irra-
diadas tras 4 meses. También existe un hinchamien-
to diferencial en las muestras irradiadas, mientras
que la variabilidad de otros parámetros geomecáni-
cos, (módulo edométrico y conductividad hidráuli-
ca), es menor.

La concentración de defectos cristalinos varía de-
pendiendo de la fracción granulométrica, (montmo-
rillonita o superior a 80 /Jm), en estudio. La fracción
superior a 80 /Jrn es un orden de magnitud más
sensible a la radiación que la fracción montmorillo-
nita. En la bentonita irradiada, (dosis de hasta 10.5
MGy), se produce un incremento de la concentra-
ción de defectos en un factor próximo a 50, respec-
to a muestras únicamente calentadas.

Respecto a las probetas de acero al carbono estu-
diadas, su tipo de corrosión, (generalizada o por
picadura), está ligado al grado de deposición de la
bentonita sobre las mismas y a su contenido en
agua. El efecto diferencial de una dosis absorbida
de 10.5 MGy, en cuatro meses, puede traducirse
en un incremento de la corrosión generalizada de
hasta un 23 %, respecto de las muestras solamente
calentadas durante cuatro meses. La presencia de
una pátina de hematites corrobora las condiciones
oxidantes acaecidas durante el experimento.

Los resultados de los experimentos de desgasifica-
ción muestran que los carbonatos presentes en la
bentonita se descomponen parcialmente por radió-
lisis liberando CO2. La generación de H2 es mínima
en condiciones de no irradiación. En condiciones
de irradiación, la contribución de la corrosión del
acero a la producción de H2 es baja. Asimismo, se
detecta un aumento del contenido de H2 cuando la
bentonita se encuentra en condiciones anóxicas.
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J. Introducción

Este proyecto tiene como objetivo principal el desa-
rrollo de un programa de irradiaciones para deter-
minar el efecto de la radiación gamma en la bento-
nita calcica española. El programa de irradiaciones
ha sido diseñado a fin de alcanzar los valores de
dosis totales esperables para un Almacenamiento
Geológico Profundo.

La barrera de ingeniería de un Almacenamiento
Geológico Profundo [AGP) de residuos radiactivos
de alta actividad, emplazado en un macizo graníti-
co o una formación arcillosa, constará, fundamen-
talmente, de un relleno realizado a base de bloques
de bentonita compactada. Inicialmente, este mate-
rial estará sometido a un campo de radiación gam-
ma, procedente del contenedor de residuos, y a un
campo de temperaturas, originado a causa de la
potencia térmica desprendida por el combustible
gastado en el contenedor. Un tercer elemento que
debe considerarse es el acceso de agua subterrá-
nea al emplazamiento del repositorio.

La evaluación del comportamiento a largo plazo del
relleno de bentonita es compleja ya que hay que
considerar escalas temporales superiores a 1000
años y por tanto éste puede ser sólo parcialmente
estudiado en experimentos de laboratorio. En cam-
bio, experimentos de laboratorio de escala tempo-
ral limitada permiten controlar la mayor parte de
parámetros que influyan en el material a estudiar.

En base a la recopilación de información disponi-
ble, se ha inferido que las radiaciones ionizantes
generan una serie de alteraciones físico-químicas
que pueden afectar al comportamiento a largo pla-
zo de la bentonita. Asimismo la radiación es res-
ponsable de la generación de gases por radiólisis.
Dicha generación puede conllevar la formación de
una atmósfera corrosiva y/o explosiva, así como a
un aumento de la presión en el Almacenamiento
Geológico Profundo. Otro aspecto a tener en cuen-
ta es que la velocidad y profundidad de la corro-
sión en el acero en contacto con la bentonita se ve
incrementada por la presencia de radiación y.

Por dichos motivos se ha optado por la realización
de un experimento de irradiación que permita satis-
facer las necesidades experimentales tanto en lo

que afecta al estudio de la variación de las propie-
dades de la bentonita como en la determinación de
la generación de gas radiolítico y el incremento de
la corrosión. Para la consecución de los fines pro-
puestos ha sido necesario el diseño, la construcción
y puesta a punto de un sistema de irradiación, así
como la caracterización dosimétrica de la celda de
irradiación empleada.

Para la determinación de las alteraciones en la ben-
tonita se han realizado los experimentos BIC-2. En
estos se ha optado por la utilización del sistema de
irradiación desarrollado, que permite irradiar bento-
nitas saturadas con agua de referencia, con un gra-
diente térmico y de dosis. Dicho sistema permite la
inclusión de muestras de acero destinadas a estudios
posteriores de corrosión del mismo. Para la determi-
nación de los gases radiolíticos se han realizado los
experimentos GABIC-2, en el que se irradian en pa-
ralelo y a temperaturas y dosis constantes, cápsulas
herméticas que contienen bentonitas secas o bento-
nitas saturadas en agua. Ambos sistemas pueden
ser emplazados simultáneamente en el irradiador.
Finalmente, para discernir cuales de los efectos que
tienen lugar en la bentonita son atribuibles a la ra-
diación y cuales a la temperatura, se ha procedido
a la realización de experimentos de calentamiento
utilizando las mismas condiciones de gradiente tér-
mico y temperatura que los existentes en los experi-
mentos de irradiación. La mayoría de los experi-
mentos se han realizado en atmósfera de aire, lo
que implica unas condiciones de medio oxidante.

Dado que en un experimento de laboratorio puede
simularse la tasa de dosis o la dosis total esperable
en un Almacenamiento Geológico Profundo, pero
no ambos parámetros a la vez, se ha optado por la
realización de una irradiación a una tasas de dosis
mucho mayor que la prevista en un repositorio, (3.5

kGy/h), pero con la misma dosis total esperable en
el mismo, (10 MGy). Esto ha implicado tiempos de
experimentación del orden de 4 meses.

El programa de investigación que se plasma en este
documento representa una aportación novedosa a
nivel nacional, en cuanto a que estudia la altera-
ción de las bentonitas y del sistema bentoni-
ta-agua-acero en presencia de un fuerte campo de
radiación y y sometidas a temperaturas elevadas.
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2.1 Introducción
La radiación emitida por las cápsulas con elemen-
tos de combustible gastado procedentes de las
centrales nucleares, emplazadas en un Almacena-
miento Geológico Profundo, será absorbida por el
material de relleno. Dicha radiación llegará, por
tanto, muy amortiguada a la formación geológica
hospedante. Únicamente las radiaciones y y neu-
trónica podrán alcanzar el material de relleno atra-
vesando el blindaje de las cápsulas, siendo las ra-
diaciones /3 y a, totalmente absorbidas. Las
radiaciones /3 y a solamente podrán afectar al ma-
terial de relleno una vez la cápsula haya perdido su
estanqueidad, por corrosión, y los radionúclidos
sean lixiviados por el agua subterránea.

El efecto de la radiación y ha sido extensamente
estudiado en el caso de las rocas salinas, tanto en
el campo de la Física del Estado Sólido como por
la potencial utilización de las formaciones salinas
para el almacenamiento de residuos radiactivos.
Sin embargo, hay escasos estudios sobre los efec-
tos de la radiación en rocas graníticas o arcillosas.
En este apartado se realiza una recopilación de in-
formación no solamente de los procesos más rele-
vantes inducidos por la radiación sobre rellenos de
bentonitas, sino también sobre el efecto que ésta
tiene sobre otros tipos de arcillas que pudieran pre-
sentar comportamiento análogo a aquellas.

Los ensayos realizados hasta la fecha se han cen-
trado en las alteraciones causadas por radiación y
0 a, no habiéndose encontrado información sobre
los efectos de la radiación /3 o neutrónica. Entre los
experimentos realizados en bentonita, el más com-
pleto es el de irradiación de la bentonita MX-80
(Pusch ef al., 1993). En dicho experimento se estu-
diaron los cambios mineralógicos y químicos, así
como la alteración de las propiedades mecánicas e
hidráulicas de la bentonita. Paralelamente se estu-
dió el efecto en la corrosión del acero. Otros expe-
rimentos más puntuales en las bentonita fueron
realizados para determinar la estabilidad de las
propiedades de sorción de la bentonita frente a la
radiación, (Spytsyn ef a/., 1982; Nikiforov ef al.,

1 991 a y b) y la generación de H2 en bentonitas satu-
radas, (Eriksen ef al., 1987). Asimismo, reciente-
mente se han realizado estudios de generación de
defectos cristalinos en las bentonitas FEBEX irradia-
das (Diesefa/., 1999).

Entre los experimentos realizados en otro tipo de
arcillas hay que destacar diversos estudios realiza-
dos sobre las arcillas Fo-Ca-7 (interestratificados

esmectita-caolinita), tanto desde el punto de vista
de cambios mineralógicos y químicos por irradia-
ción de la arcilla (Bruno ef al., 1992) como de la
irradiación de suspensiones de la propia arcilla en
agua (Fattahi ef al., 1993). Finalmente se han rea-
lizado estudios de generación de defectos cristali-
nos en caolinitas irradiadas (Muller ef al., 1 992;
Clozel ef al.,1994), así como de gases radiolíticos
en la arcilla de Boom (illita-caolinita-esmectita),
(DeCanniéreefa/., 1992).

De los estudios anteriormente citados, cabe esperar
que las alteraciones físico-químicas mas relevantes
inducidas por la radiación en la bentonita serán:

Q La radiólisis del sistema bentonita-agua.

a La alteración de las propiedades de la bento-
nita, (sorción, hinchamiento, resistencia mecá-
nica).

• La generación de defectos en la propia bento-
nita.

Por otra parte, también resulta interesante el estu-
dio de los efectos que la radiación pueda tener so-
bre los mecanismos de corrosión del acero en la
¡nterfase acero-bentonita, de cara a la evaluación
del comportamiento de las cápsulas en un reposi-
torio. Al igual que en el caso anterior, los estudios
realizados sobre la corrosión del acero bajo irra-
diación son escasos, destacando el realizado bajo
los auspicios del SKB empleando la bentonita
MX-80, (Pusch ef al., 1993).

2.2 Radiólisis del sistema
bentonita-agua

Las bentonitas, aún estando secas, contienen una
cantidad de agua rellenando el espacio poroso
que puede alcanzar el 14 % en peso. También
contienen agua de composición que forma parte
de su estructura laminar (alrededor de un 4 %). Asi-
mismo hay que considerar que el relleno de bento-
nita también absorberá el agua que le llegue, pro-
cedente de la formación geológica hospedante.

El impacto radiolítico en los sistemas agua-arcilla
sometidos a radiación se traduce en la generación
de H2, así como en cambios én las propiedades re-
dox de la fase acuosa. Ello puede implicar modifi-
caciones en la solubilidad de la fase sólida, espe-
cialmente puestas de manifiesto por la lixiviación
de Fe2+ y Fe3+ por la fase líquida.
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Eriksen eí al. (1987) estudian la producción de H2

en bentonitas saturadas mediante radiación a a
temperatura ambiente. Según estos autores, la ge-
neración de moléculas de H2 por cada 100 eV, ex-
presada en valores G, es de 1.2 para bentonitas
saturadas en agua que presente concentraciones en
Fe2+ inferiores a 10"7 M. Mayores concentraciones
de Fe2+ en el agua (del orden de 10-6 M) inhiben la
generación de H2, obteniendo menores valores de
G que oscilan entre 0.6 y 0,9. Una primera extra-
polación de los resultados del experimento anterior
hace suponer que la producción de H2 es depen-
diente de la composición del agua. Otros experi-
mentos de irradiación realizados a temperatura de
25 °C, en agua extraída de la arcilla de Boom, dan
valores de G de 1.57 para radiación a y de 0.48
para radiación y, (De Canniére et al., 1992). Para
temperaturas de 90 °C y radiación y, el valor de G
es de 0.65 para dosis de 210 kGy, disminuyendo a
0.25 para dosis de 13.5 MGy. En este último caso
se observa como, para una misma temperatura y
tipo de radiación, el valor de G es dependiente de
la dosis. Este valor es relativamente alto al inicio de
la irradiación y decrece a medida de que la radia-
ción progresa. Este fenómeno sugiere que además
de la generación de productos radiolíticos, existen
reacciones de recombinación entre los mismos.

En los procesos de radiólisis del agua se generan,
además, especies oxidantes y reductoras (radicales
OH-, H2, O2, H2O2) que ¡nteraccionan con los solu-
tos. La irradiación y de agua de referencia arcillosa
(Fattahi et al., 1993) en presencia de aire, produce
H2O2 con un rendimiento de 2.4-10'7 mol-J"1, hasta
que se alcanza una concentración de 1.4-10-4 M.
Dicha concentración representa un estado estacio-
nario ya que, a mayores concentraciones, el H2O2

reacciona con los radicales OH-. Para radiólisis a,
la concentración de H2O2 generada en mezclas
bentonita-agua oscila entre 8.9-1 O3 y 1.3-104 M.

El efecto de la radiólisis sobre las condiciones redox
del agua se ha podido verificar en el ensayo in situ
CERBERUS. El agua de la arcilla de Boom presenta-
ba un pH inicial de 7.3, que permaneció relativa-
mente estable entre 7.4 y 7.2 a temperatura de 20
°C (De Canniére y Noynaert, 1994). A 80 °C el pH
presentaba mayores oscilaciones (entre 8.0 y 6.7),
si bien no se descarta que fuera por disfunciones
instrumentales. El Eh inicial, que era de -268 mV,
osciló durante el experimento entre -250 y -315 mV
(temperatura de 20 °C). En las zonas sometidas a
una temperatura de 80 °C el Eh aumentó, presen-
tando valores entre -200 y -220 mV.

En el estudio realizado por Dies eí al. (1997) se
analizó mediante cromatografía de gases la gene-
ración de gases en bentonita irradiada a 585 kGy
en presencia de aire, determinándose los valores de
generación de CO2 y H2. La generación de CO2 fue
de 4 y 12 ml/kg para bentonita no saturada y bento-
nita saturada respectivamente. Para el H2 los valores
obtenidos fueron de 78 y 96 ml/kg para la bentonita
no saturada y la saturada, respectivamente.

2.3 Alteración de las propiedades
de ia bentonita

Los cambios estructurales en las bentonitas debidos
a la irradiación pueden traducirse en la alteración
de propiedades tales como la capacidad de reten-
ción, la capacidad de hinchamiento y la resistencia
mecánica.

Entre las principales modificaciones producidas en
la fase sólida se encuentra la pérdida del poder de
tamponamiento de la arcilla, incluso cuando ésta
es irradiada a dosis relativamente bajas (2 kGy).
Las modificaciones de la estructura cristalina por
irradiación contribuyen, además, a que aquélla se
solubilice más fácilmente (Fattahi eí al., 1993). Di-
chos autores detectaron, en experimentos de lixivia-
ción de mezclas caolinita/esmectita tras haber sido
sometidas a radiación y, que la concentración de
Fe2+ en los lixiviados aumentaba al incrementarse
la dosis absorbida.

La montmorillonita, debido a su alta superficie es-
pecífica, ofrece una gran capacidad de sorción
para especies catiónicas como el Cs+ y Sr2+. Cuan-
do la montmorillonita es irradiada (Nikiforov ef al.,
1991a), se origina una redistribución de moléculas
de agua y cationes de intercambio en el espacio in-
terlaminar, lo que se traduce en un estrechamiento
del espaciado. La información existente sobre el
efecto de la radiación en la capacidad de sorción
de las bentonitas es contradictoria. Así Nikiforov ef
al. (1991a) observaron que la capacidad de inter-
cambio catiónico (CEC) aumentaba en montmori-
llonita irradiada a temperatura ambiente a partir de
dosis de 100 kGy.

Concretamente la capacidad de intercambio catió-
nico aumentó progresivamente desde 53.7 me-
qiv/100 g a 64.5 meqiv/100 g para montmorilloni-
ta irradiada a dosis de 300 MGy. En lo que
respecta a la sorción de radionúclidos específicos
(Nikiforov eí al., 1991b) observaron como la sor-
ción de 137Cs por bentonita no presentaba diferen-
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das significativas en muestras irradiadas a tempera-
tura ambiente, en el rango de dosis de 1 00 a 1000
MGy. No obstante, en muestras irradiadas a tem-
peraturas superiores a la ambiente, se observaba
una disminución moderada de la capacidad de sor-
ción para temperaturas de 200 °C, y drástica para
temperaturas de 300 °C. Aparentemente, los efec-
tos observados son mas bien atribuibles al efecto de
la temperatura que al de la radiación. La disminu-
ción de la capacidad de sorción es debida según
Nikiforov eí al. (1991b) a una disminución de la
accesibilidad de los adsorbatos a los espacios inter-
laminares, como consecuencia de la pérdida par-
cial de la capacidad de expansión de la estructura
de la bentonita. Otros experimentos de sorción con
montmorillonita y nontronita irradiadas hasta 10
MGy (Spitsyn ef al., 1982) detectaron un ligero au-
mento en la capacidad de sorción por parte de las
muestras irradiadas. Bruno eí al. (1 992) en experi-
mentos realizados utilizando mezclas de caolini-
ta/esmectita, encontraron que el efecto de la radia-
ción en las transformaciones de las arcillas es
mínimo, siendo estas básicamente inducidas por la
temperatura.

La variación del coeficiente de distribución para e
90Sr y el 137Cs en bentonita en función de la dosis
recibida se analiza en el estudio realizado por Zlo-
benko eí Al (1 995), con valores de dosis máxima de
100 MGy. Los análisis revelaron que en el caso del
90Sr el coeficiente disminuye al aumentar la dosis
mientras que para el 137Cs ocurre lo contrario.

La única información disponible sobre la influencia
de la irradiación en las propiedades mecánicas e
hídricas de la bentonita procede del experimento
realizado en la arcilla MX-80 (Pusch ef a/., 1993).
En dicho experimento se observó que la conductivi-
dad hidráulica era del mismo orden de magnitud
en las muestras irradiadas a 32 MGy que en las no
irradiadas. La capacidad de hinchamiento de la
bentonita tampoco vanaba significativamente entre
ambos grupos de muestras.

Sin embargo, la influencia de la irradiación se ob-
servaba en una mayor resistencia a la cizalla en
muestras que habían recibido dosis más elevadas,
y que habían estado sometidas a temperaturas su-
periores a 120 °C. El aumento en la resistencia a
la cizalla fue atribuido a fenómenos de cementa-
ción ligados a disolución y precipitación de sílice.
Las muestras irradiadas a dosis inferiores, y some-
tidas a temperaturas mas bajas, no presentaban
cambios significativos respecto a las muestras no
irradiadas.

2.4 Generación de defectos
inducidos por radiación
en bentonita

Los minerales alumino-silicatados en general, y los
minerales de la arcilla en particular, son suscepti-
bles de almacenar defectos puntuales creados por
efecto de la radiación (Nikiforov eí al., 1991a; Kot-
zer y Kieser, 1991). La radiación afecta a los enla-
ces Al-O y Si-O, desplazando los átomos de oxíge-
no de su posición en la red y dejando un hueco.
Según Nikiforov eí al. (1991a) la estabilidad de los
aluminosilicatos frente a la radiación depende de la
perfección de su estructura cristalina. Esta perfec-
ción disminuye en la siguiente secuencia mineral:
cuarzo-microclina-oligoclasa-caolinita-montmorillo
nita-nontronita.

Antes de entrar en el tema de los defectos genera-
dos en los minerales de la arcilla conviene recordar
de modo somero su estructura cristalina. Los mine-
rales de la arcilla pertenecen a la subclase de los fi-
losilicatos, y están constituidos estructuralmente por
láminas formadas por el apilamiento de capas te-
traédhcas (formadas por tetraedros de SiO^") y oc-
taédricas (formadas por octaedros de AIO¿~). En
las capas tetraédricas, los tetraedros están unidos
entre si por átomos de oxígeno compartidos O j ,
mientras que los grupos octaédricos están unidos
entre si por átomos de oxígeno compartidos O". Las
Fig. 2.1 y 2.2 muestran, respectivamente, las es-
tructuras de la caolinita y de la montmorillonita.

Existe poca información sobre la generación de de-
fectos puntuales en la montmorillonita. No obstan-
te, el comportamiento de la caolinita, mineral aná-
logo a la anterior, ha sido extensamente estudiado
por Ángel eí al. (1 974); Jones eí al. (1 974); Muller
eí al, (1 992); Clozel eí al, (1 994). Estos autores han
observado, en caolinitas irradiadas mediante radia-
ción X, la formación de diversos tipos de defectos:

• Centros A: Consisten en la presencia de un
electrón desapareado en la posición estructu-
ral del átomo de oxígeno apica
do entre dos átomos de silicio.

localiza-

• Centros A': Según Clozel eí a/., (1994), un
centro A' podría corresponder a un centro A
en presencia de OH, o de un átomo intersticial
de oxígeno. Se ha observado como la aniqui-
lación de centros A', por incremento térmico,
genera una mayor concentración de centros A.
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Figura 2.1 Estructura de la caolinita.
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f/gura Z 2 . Estructura de la montmorillonita (con calcio como catión interlaminar).
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• Centros B: Consisten en un electrón desapa-
reado en la posición estructural del átomo de
oxígeno, en posición octaédrica, localizado
entre dos átomos de aluminio.

El reconocimiento de estos defectos en la caolinita
ha sido realizado mediante análisis de ESR (Reso-
nancia de Spin Electrónico) dado su carácter para-
magnético. La montmorillonita presenta espectros
de ESR análogos a los de la caolinita (Pusch eí al.,
1993). No obstante, los mencionados autores no
profundizan sobre el tipo ni la concentración de los
defectos generados por radiación. A priori su pre-
sencia lleva asociada una energía acumulada y se
desconoce la magnitud de dicha energía, descono-
ciéndose también la estabilidad de los defectos.

Las consecuencias que la generación de defectos
inducidos por radiación en la bentonita pueda tener
en la integridad de un Almacenamiento Geológico
Profundo es desconocida. Si se asume que los de-
fectos en la bentonita se comportan análogamente
a los presentes en las rocas salinas, (van Opbroek y
den Hartog, 1 985), su recombinación sería exotér-
mica. Por dicho motivo, si en el relleno de bentoni-
ta se verificase una hipotética recombinación, para
todos los defectos presentes y en un corto lapso de
tiempo, se podría producir un aumento de la tem-
peratura del Almacenamiento Geológico Profundo.
Existen básicamente dos procesos que conducirían
a la reordenación total de la red cristalina: un pro-
ceso activado térmicamente y una retroreacción es-
pontánea entre los diferentes tipos de defectos.

En el primer caso, el incremento térmico podría ser
causado por una intrusión volcánica en el área del
almacenamiento. Si bien es desconocido el umbral
de temperatura a partir del cual se recombinan los
defectos en la bentonita, en el caso de la caolinita
(Clozel et al., 1 994), es de 300 °C para los centros
B, 400 °C para los centros A' y 450 °C para los
centros A.

En el caso de la retroreacción espontánea, ésta
puede tener lugar cuando la concentración de de-
fectos excede el umbral de percolación. Este umbral
representa la concentración mínima de defectos,
necesaria para que exista una conexión infinita de
éstos en la red cristalina. En este último caso, la re-
combinación puntual de algún defecto puede en-
tonces conducir a una reacción en cadena en la
que se recombinen todos los defectos. Según Isi-
chenko (1992), el umbral de percolación, para la
estructura de los filosilicatos, estaría en torno a una
concentración de defectos del 1 5 %.

En el estudio realizado por Dies et a/., (1997,
1 999) se ha detectado experimentalmente la gene-
ración de defectos inducidos por radiación y en
bentonitas calcicas españolas. En este estudio se
irradiaron muestras de bentonita con tasas de dosis
de 13.3 y 21.4 kGy/h, alcanzando dosis absorbi-
das de hasta 920 kGy. El experimento incluía
muestras de bentonita seca, (granulada y compac-
tada), y muestras de bentonita saturada en agua
granítica. La irradiación se realizó a temperatura
ambiente, (entre 40 °C y 50 °C), o a 95 °C, depen-
diendo del tipo de muestra.

Los defectos, según se muestra en Dies eí al (1 997,
1999), fueron analizados mediante técnicas de ter-
moluminiscencia y de resonancia de espín electróni-
co (ESR). Con ambas técnicas se puede observar un
comportamiento diferencial de la fracción fina, (ta-
maño de grano inferior a 2 jUm), rica en montmori-
llonita, frente a la fracción gruesa, (tamaño de gra-
no superior a 80 /im). Esta última fracción es la que
presenta una mayor sensibilidad a los defectos, me-
dida mediante termolumiscencia y ESR.

2.5 Corrosión en la ¡nterfase
bentonita-acero bajo irradiación

En un Almacenamiento Geológico Profundo, la
principal causa de fallo de las cápsulas, fabricadas
de acero al carbono, será la corrosión.

Durante el periodo inicial tras la clausura del repo-
sitorio, prevalecerán condiciones aeróbicas debido
al aire presente en los huecos y poros del almace-
namiento, produciéndose las siguientes reacciones:

4 Fe + 2 H2O + 3 O2 -» 4 FeO(OH)

6Fe + 6H2O + 3O2-*6 FeO(OH)

Tras el consumo del oxígeno residual, la corrosión
pasa a ser anaeróbica, produciéndose las siguien-
tes reacciones:

Fe + 2H2O-*4 Fe(OH)2 + H2

3 Fe + 4 H2O -> 4 Fe3O4 + 4H2

Fe + HS- + H2O-*4 Fe3O4 + H2

Según ENRESA, (Enresa, 1997) se asume que se
producirá una corrosión uniforme en la cual se
puede definir una velocidad de corrosión generali-
zada que será función de parámetros como la tem-
peratura, la química local o el pH.
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Poca atención se ha prestado al efecto que la ra-
diación y proveniente de los elementos de combus-
tible gastado pueda tener tanto sobre el mecanismo
de corrosión (generalizada o localizada en picadu-
ras, etc.) como sobre la velocidad de corrosión en
la ¡nterfase bentonita-acero. En el estudio llevado a
cabo por Pusch eí al., (1993) para la SKB en el que
se midió la profundidad de corrosión en un disco
de acero (XC10) en contacto con bentonita durante
1 año. En dicho estudio se realizaron dos experien-

cias, una con radiación y proveniente de una fuen-
te de 60Co y otra sin radiación; en ambas la tempe-
ratura en la ¡nterfase bentonita-acero fue de 130
°C. La muestra irradiada, que recibió una dosis de
32.7 MGy, presentaba una profundidad de corro-
sión media más de cuatro veces mayor que la no
irradiada, (80 [irn frente a 16 /im). Por otra parte,
la profundidad máxima de corrosión se vio incre-
mentada por la radiación en un factor de 3, (480
fjm frente a 160/im).
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3. Diseño de los experimentos de irradiación con fotones y

3.1 Introducción
Con objeto de mejorar el conocimiento sobre los
efectos que la radiación, presente en un repositorio
de residuos radiactivos, pueda tener en el campo
próximo, se ha realizado la experiencia denomina-
da BIC-2, (Bentonitas Irradiadas y Calentadas-2),
en la que se simulan unas condiciones de gradiente
térmico y de dosis similares a las presentes en un
hipotético AGP. Por una parte, esta experiencia
proporciona información sobre la posible alteración
de las bentonitas calcicas, compactadas y saturadas
en agua, cuando se someten a estas condiciones.
Por otra parte, también permite estudiar la corro-
sión en discos metálicos que están totalmente en-
globados en una matriz de bentonita compactada y
saturada en agua. Una segunda experiencia, deno-
minada GABIC-2, (GAses de Bentonitas Irradiadas y
Calentadas-2), se centra en el estudio de la genera-
ción de gases en el sistema bentonita-agua o ben-
tonita-agua-acero cuando se someten a radiación y.
En ambas experiencias, la tasa de dosis empleada
ha sido superior a la esperada en un AGP, ya que
sólo así puede alcanzarse un nivel de dosis razonable
en un período de tiempo no excesivamente largo.

La experiencia BIC-2 se subdivide en dos experi-
mentos. En el experimento denominado BIC-2A
unos cilindros de bentonita se someten únicamente
a un gradiente térmico establecido entre unas pla-
cas difusoras de calor, sin presencia de radiación y.
En el experimento BIC-2B se reproducen las condi-
ciones de BIC-2A añadiendo la presencia de radia-
ción y- De este modo, al comparar las propiedades
finales de ambos tipos de muestras, irradiadas y
calentadas o solamente calentadas, puede determi-
narse con más facilidad qué alteraciones son atribui-
bles únicamente al calentamiento y cuales lo son a
la radiación y. Esta estrategia ha implicado duplicar
el tiempo de experimentación ya que sólo se dispone
de un cabezal de irradiación para el calentamiento o
la irradiación y calentamiento de las muestras.

Como se ha indicado, los experimentos BIC-2A y
8/C-28 también se utilizan para estudiar la corro-
sión de discos metálicos. Estos se fabrican em-
pleando el tipo de acero previsto para la construc-
ción de las cápsulas de almacenamiento de
residuos, y se sitúan totalmente inmersos en el inte-
rior de los cilindros de bentonita compactada que
se emplean. En un AGP, las cápsulas de residuos
estarán en contacto con la bentonita compactada,
que constituye el material de relleno de las galerías,
a una temperatura relativamente elevada y someti-

das a la radiación que atraviese el contenedor,
(principalmente fotones y). Cuando el agua llegue
a saturar la bentonita, las condiciones a las que es-
tarán sometidas las paredes de la cápsula serán
muy similares a las establecidas en el interior de las
cápsulas portamuestras. Así pues, puede observarse
como este estudio adicional también guarda mu-
chos paralelismos con las condiciones reales que se
presentarán en un AGP de residuos radiactivos de
alta actividad. No obstante, debe comentarse el he-
cho de que tanto el experimento B/C-2A como el
experimento 8/C-28 se desarrollan en condiciones
oxidantes y esta situación representa sólo la fase
inicial de las condiciones reales de un AGP.

La experiencia GABIC-2 para el análisis de la gene-
ración de gases también se subdivide, a su vez, en
dos experimentos. En el experimento GABÍC-2A, se
mantiene unas muestras de bentonita en diferentes
condiciones de saturación en agua, tipo de atmós-
fera y presencia/ausencias de discos de acero al
carbono, a una temperatura constante. Por su par-
te, en el experimento GA8/C-28 se superpone la
presencia de radiación y a fin de valorar la influen-
cia de esta radiación en la generación de gases.

3.2 Elección de los parámetros
nominales de la experiencia
BIC-2

Se ha empleado un sistema de irradiación con gra-
diente térmico en el que las temperaturas máxima y
mínima de las muestras corresponden a 130 °C y
90 °C respectivamente, (ver capítulo cuatro). Esta
temperatura cubre, sobradamente, todo el rango
de temperaturas que puede darse en un AGP. Se-
gún el escenario de referencia, tal y como está defi-
nido por ENRESA, (Enresa, 1995), la temperatura
máxima en un AGP será de 1 00 °C; con el gra-
diente térmico indicado, se estudian unas condicio-
nes que, a priori, son ligeramente más exigentes y,
por lo tanto, estamos, teóricamente, ante un criterio
conservador desde el punto de vista de la evaluación
del comportamiento de la barrera de ingeniería.

La dosis absorbida por el material de relleno de un
AGP, en contacto con la cápsula de residuos, será
del orden de las decenas de MGy (Enresa, 1996).
Para la experiencia de irradiación se fija una dosis
máxima nominal de 10 MGy. En este caso, dado
que, por razones de diseño, se establece un gra-
diente de tasa de dosis a lo largo de los cilindros de
bentonita, la dosis absorbida es inferior a medida
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que nos alejamos de la fuente radiactiva empleada
y la máxima dosis corresponde al punto de tempe-
ratura más elevada.

Con el fin de llegar a un compromiso entre aproxi-
mación a las condiciones reales de un AGP y ope-
ratividad de la experiencia, se ha escogido una tasa
de dosis nominal máxima de 3.5 kGy/h. Si se pre-
tende alcanzar alrededor de 10 MGy, el tiempo de
irradiación será de 120 días, aproximadamente.

3.2.1 Diseño de la experiencia
de calentamiento (BIC-2A)

El experimento BIC-2A contempla el someter las
cápsulas portamuestras, conteniendo unos cilindros
de bentonita, a un gradiente térmico entre 130 °C y
90 °C, durante 120 días. Dichos cilindros tienen
una longitud de 200 mm y se constituyen apilando
cuatro probetas cilindricas de 50 mm de diámetro.
Los cilindros destinados al estudio de las propieda-
des de la bentonita están formados por probetas de
bentonita denominadas de Tipo 0. Los cilindros
destinados a los análisis de corrosión están forma-
dos por el apilamiento de probetas de Tipo 7 y pro-

betas de Tipo 2. Las primeras incorporan un disco
de acero al carbono insertado en el interior del pri-
mer centímetro de bentonita. En las segundas se
dispone el disco de acero completamente centrado
en la probeta. La Fig. 3.1. muestra los diferentes ti-
pos de probetas; la obtención de las mismas se de-
talla en el capítulo cinco.

El cabezal de irradiación dispone de alojamientos
para seis cápsulas. De éstas, tres se destinan a cilin-
dros de bentonita compactada, (probetas Tipo 0),
mientras que las tres restantes se destinan a mues-
tras de bentonita con discos de acero insertados,
(probetas Tipo I y 2). Para llenar estas últimas se
emplean dos probetas Tipo I y dos probetas Tipo 2
en una secuencia, (de arriba a abajo), Tipo J - Tipo
2 - Tipo 2 - Tipo 1 invertida. (Fig. 3.2.).

Al cabo de 60 días de haberse iniciado la experien-
cia, se extraen del cabezal dos cápsulas, una de
cada clase, siendo reemplazadas por otras homolo-
gas. Así, el número de cápsulas tratadas es de
ocho, cuatro de ellas calentadas durante 60 días, y
cuatro adicionales calentadas durante 120 días.
Desde el punto de vista de los análisis posteriores,
los cilindros de bentonita se dividen, longitudinal-

TipoO

Tipo 1

Probeta
de bentonita

>&:.

Disco de acero

Tipo 2

Figura 3.1. Diferentes tipos de probetas de bentonita.
Figura 3.2. Representación de la disposición de las probetas con discos

de acero en el interior de las cápsulas (longitud total 200 mm).

24
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mente, en cuatro partes iguales de 5 cm de longi-
tud que corresponden a las probetas iniciales.

Las Tablas 3 . 1 . y 3.2. muestran las matrices de sub-
muestras a obtener de este experimento. Éstas se
codifican mediante dos letras y un número. La pri-
mera letra es una C, derivada de calentamiento. La
segunda letra puede ser A, 8, C o D, si se trata de
un calentamiento durante 60 días, o bien, E, F, G o
H, si se trata de un calentamiento durante 120
días. El número final indica si la muestra pertenece
al intervalo 0 - 5 cm, 5 - 1 0 cm, 10 - 15 cm o 1 5 -
20 cm. La temperatura indicada es la calculada
teóricamente suponiendo un gradiente de tempera-
tura lineal.

Con la estrategia de sustitución de cilindros descrita
se obtienen 16 submuestras de bentonita, (series
CA, CB, CE y CF con submuestras de 1 a 4), 8 ca-
lentadas durante dos meses y 8 adicionales calen-
tadas durante cuatro meses. Desde el punto de vis-
ta de los análisis posteriores, las submuestras de las
series CB y CF se consideran "en reserva" para la
posible repetición de algunos de los análisis más
significativos. Asimismo se obtienen 16 probetas
metálicas de corrosión, (series CC, CD, C G y CH
con probetas de 1 a 4), 8 calentadas durante dos
meses y 8 adicionales calentadas durante cuatro
meses. No está previsto analizar la bentonita conte-
nida en las cápsulas 1 , 2, 3 y 7, sino solamente las
probetas de acero.

Tabla 3.1
Muestras calentadas. Distribución de submuestras de bentonita.

Dist.
(cm)

0.0-5.0

5.0-10.0

10.0-15.0

15.0-20.0

Temp.
(°C)

125

115

105

95

Cápsula 5

60 días

CAÍ

CA-2

CA-3

CA-4

Cápsula 8

60 días

CB-1

CB-2

CB-3

CB-4

Cápsula 4

120 días

CE-1

CE-2

CE-3

CE-4

Cápsula 6

120 días

CF-1

CF-2

CF-3

CF-4

Tabla 3.2
Probetas de acero calentadas. Distribución de probetas metálicas para análisis de corrosión.

Dist.
(cm)

0.0-1.0

1.0-5.0

5.0-7.0

7.0-8.0

8.0-10.0

10.0-12.0

12.0-13.0

13.0-15.0

15.0-19.0

19.0-20.0

Temp.
(°C)

129

124

118

115

112

108

105

102

96

91

Cápsula 2

60 días

CC-1

Bentonita

Bentonita

CC-2

Bentonita

Bentonita

CC-3

Bentonita

Bentonita

CC-4

Cápsula 7

60 días

CD-1

Bentonita

Bentonita

CD-2

Bentonita

Bentonita

CD-3

Bentonita

Bentonita

CD-4

Cápsula 1

120 días

CG-1

Bentonita

Bentonita

CG-2

Bentonita

Bentonita

CG-3

Bentonita

• Bentonita

CG-4

Cápsula 3

120 días

CH-1

Bentonita

Bentonita

CH-2

Bentonita

Bentonita

CH-3

Bentonita

Bentonita

CH-4
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3.2.2 Diseño de la experiencia
de irradiación y calentamiento
(BIC-2B)

El diseño del experimento BIC-2B es equivalente al
del BIC-2A, empleándose el mismo gradiente térmi-
co , (de 130 °C a 9 0 °C); sin embargo , en el mismo
se someten las muestras de bentonita o acero a una
dosis absorbida máxima de radiación gamma de
10 M G y . La duración del experimento también es
de 120 días. La tasa de dosis nomina l , en la parte
más expuesta, es de 3.5 kGy /h . Se sigue exacta-
mente la misma estrategia de sustitución de ci l in-
dros que la empleada en 8/C-2A. Se emplean tres
cil indros con muestras de bentonita compactada,

(probetas Tipo 0) , y los tres restantes con cil indros
de bentonita que contienen discos de acero inserta-
dos, (probetas Tipo 7 y 2). Éstas cápsulas se l lenan
en una secuencia, (de arriba a abajo) , Tipo I-Tipo
2-Tipo 2-Tipo 1 invertida. Al cabo de 6 0 días de
haberse inic iado la experiencia, se extraen del ca-
bezal dos cápsulas, una de cada clase, siendo
reemplazadas por otras homologas.

En las Tablas 3.3 y 3.4 se muestran las matrices de
submuestras a obtener de este experimento. Se codi-
fican de la misma forma que las anteriores, sustitu-
yendo la C de calentamiento por la / de irradiación.
Se indica la temperatura teórica suponiendo un
gradiente l ineal, la tasa de dosis teórica nominal en
cada intervalo considerado, así como una estima-

Tabla 3.3
Muestras irradiadas. Distribución de submuestras de bentonita.

Dist.
(cm)

0.0-5.0

5.0-10.0

10.0-15.0

15.0-20.0

Tasa
(kGy/h)

3.1

2.4

1.9

1.4

Temp.
(°C)

125

115

105

95

Dosis
(MGy)

4.4

3.5

2.7

2.0

Cápsula 5

60 días

IA-1

IA-2

IA-3

IA-4

Cápsula 8

60 días

IB-1

IB-2

IB-3

IB-4

Dosis
(MGy)

8.9

7.0

5.4

4.1

Cápsula 4

120 días

IE-1

IE-2

IE-3

IE-4

Cápsula 6

120 días

IF-1

IF-2

IF-3

IF-3

Tabla 3.4
Probetas de acero irradiadas. Distribución de probetas metálicas para análisis de corrosión.
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Dist.
(cm)

0.0-1.0

1.0-5.0

5.0-7.0

7.0-8.0

8.0-10.0

10.0-12.0

12.0-13.0

13.0-15.0

15.0-19.0

19.0-20.0

Tasa
(kGy/h)

3.4

3.0

2.6

2.4

2.3

2.0

1.9

1.7

1.5

1.3

Temp. ( C)

129

124

118

115

112

108

105

102

96

91

Dosis
(MGy)

4.9

4.3

3.8

3.5

3.2

2.9

2.7

2.5

2.1

1.8

Cápsula 2

60 días

IC-1

Bentonita

Bentonita

IC-2

Bentonita

Bentonita

IC-3

Bentonita

Bentonita

IC-4

Cápsula 7

60 días

ID-1

Bentonita

Bentonita

ID-2

Bentonita

Bentonita

ID-3

Bentonito

Bentonita

ID-4

Dosis
(MGy)

9.8

8.7

7.5

7.0

6.5

5.8

5.4

5.0

4.2

3.6

Cápsula 1

120 días

IG-1

Bentonita

Bentonita

IG-2

Bentonita

Bentonita

IG-3

Bentonita

Bentonita

IG-4

Cápsula 3

120 días

IH-1

Bentonita

Bentonita

IH-2

Bentonita

Bentonita

IH-3

Bentonita

Bentonita

IH-4



3. Diseño de los experimentos de irradiación con fotones y

ción de la dosis absorbida. Todos los valores consig-

nados se refieren al punto medio de cada intervalo.

Al igual que sucede con el experimento BIC-2A, se

obtienen 16 submuestras de bentonita, (series IA,

IB, IE e IF con submuestras de 1 a 4), 8 irradiadas y

calentadas durante dos meses, y 8 adicionales irra-

diadas y calentadas durante cuatro meses. En este

caso no hay submuestras de bentonita "en reserva".

También se obtienen 16 probetas metálicas de co-

rrosión, (series IC, ID, IG e IH con probetas de 1 a

4), 8 irradiadas y calentadas durante dos meses, y

8 adicionales irradiadas y calentadas durante cua-

tro meses. Tampoco se prevé analizar la bentonita

contenida en las cápsulas 1, 2, 3 y 7, sino sola-

mente las probetas de acero al carbono. Un

resumen del número total de submuestras de bento-

nita y de probetas de acero implicadas en los experi-

mentos 8/C-2A y BIC-2B se muestra en la Tabla 3.5.

3.3 Elección de los parámetros
nominales de la experiencia
GABIC-2

Se ha empleado un sistema de irradiación en el que

la temperatura viene impuesta por las condiciones

en la celda de irradiación, (en torno a 40 °C). Por

lo tanto, en estos experimentos, se estudian unas

condiciones que son menos exigentes desde el pun-

to de vista de la evaluación del comportamiento de

la barrera de ingeniería que las esperables en con-

diciones reales de AGP.

Para la experiencia de irradiación GA8/C-28 se fija

una dosis mínima nominal de 4 MGy. Con el fin de

llegar a un compromiso entre aproximación a las

condiciones reales de un AGP y operatividad de la

experiencia, se escoge una tasa de dosis nominal

máxima de 1.5 kGy/h, siendo el tiempo de irradia-

ción de 120 días, aproximadamente. En la expe-

riencia de calentamiento GABIC-2A las muestras se

mantienen en una estufa a la temperatura constante

de 40 °C durante el mismo tiempo.

En los experimentos GABÍC-2A y GAB/C-28.se utili-

zan las mismas probetas de bentonita cilindricas,

con o sin acero en su interior, que en los experi-

mentos BIC-2. Se van a explorar distintas configura-

ciones de hidratación, atmósfera y presencia/au-

sencia de acero. Las distintas configuraciones expe-

rimentadas son las siguientes:

O GABIC-2A

O Bentonita saturada en atmósfera de aire

O Bentonita parcialmente saturada, (60% de

saturación), más acero en atmósfera de aire

O Bentonita saturada más acero en atmósfera

de aire

Q GABIC-2B

O Bentonita saturada en atmósfera de aire

O Bentonita parcialmente saturada, (60% de

saturación), más acero en atmósfera de aire

O Bentonita saturada más acero en atmósfera

de aire

O Bentonita saturada más acero en atmósfera

anóxica

Tabla 3.5
Submuestras disponibles tras los experimentos BIC-2A y BIC-2B.

Experimento

BIC-2A

BIC-2A

BIC-2B

BIC-2B

Tiempo
(días)

60

120

60

120

TOTALES

Dosis máx.
(MGy)

—

—

5

10

Submuestras
Bentonita

4

4

8

8

24

Probetas
Corrosión

8

8

8

8

32

Submuestras
Reserva

4 Bentonita

0 Corrosión

4 Bentonita

0 Corrosión

0 Bentonita

0 Corrosión

0 Bentonita

0 Corrosión

8 Bentonita
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4. Diseño y construcción del sistema de irradiación de muestras con gradiente de temperatura

En este capítulo se exponen las bases del diseño de
un sistema, denominado cabezal de irradiación,
para la irradiación y de muestras de bentonita
compactada, saturada en agua y sometida a un
gradiente térmico. Este experimento resulta un buen
análogo de las condiciones que reinarán en la ba-
rrera de ingeniería bentonítica de un AGP. En este
capítulo también se describe el funcionamiento del
irradiador industrial utilizado para los experimentos.

para monitorizar en continuo la tasa de dosis; este
sistema está respaldado por el uso de dosímetros
pasivos de distintas características. Un adecuado
sistema informático se encarga de almacenar todas
las variables de interés.

4.2 Descripción del cabezal
de irradiación

4.1 Condicionantes del diseño
del cabezal de irradiación

Los condicionantes vendrán impuestos por el tama-
ño y número de muestras a estudiar, las temperatu-
ras de trabajo, la tasa de dosis máxima, la genera-
ción de gases radiolíticos, la posibilidad de corro-
sión de los materiales, las presiones internas involu-
cradas y el grado de humedad de las muestras.

Las muestras de bentonita tienen una densidad fi-
nal, una vez hidratadas, de 1.65 g/cm3 y adoptan
una geometría cilindrica, con un diámetro de 50
mm y una longitud de 200 mm. Para simular los
efectos térmicos del combustible gastado, estos c¡-
indros se someten a un gradiente térmico entre
130 °C y 90 °C. Los fotones Y que simulan la emi-
sión de radiación por parte de las cápsulas de resi-
duos provienen de un irradiador industrial descrito
en el punto 4.7. Se establece una tasa de dosis má-
xima de diseño de 30 kGy/h teniendo en cuenta las
limitaciones del citado irradiador. Dado que va
existir un gradiente axial de tasa de dosis a lo largo
de la probeta cilindrica, la zona más caliente de las
muestras de bentonita estará sometida a una tasa
de dosis mayor. Además, el sistema debe ser capaz
de monitorizar y almacenar, en continuo, los valo-
res de las temperaturas máxima y mínima, y de la
tasa de dosis a que se exponen las muestras. Por
otra parte, los cilindros de bentonita están en estado
de saturación y dadas las características de expan-
sión de este material, puede generarse en el interior
de la cápsula portamuestras un presión de hincha-
miento de hasta 55 bar, que ésta debe ser capaz de
soportar. Por último, el número de muestras cilindri-
cas a irradiar simultáneamente se fija en seis.

Con todas estas limitaciones, se ha optado por si-
tuar las seis cápsulas portamuestras, en distribución
polar, entre dos platos de cobre cuyas temperaturas
se controlan mediante una resistencia eléctrica y un
adecuado sistema de regulación. En el centro de la
distribución polar se ubica un detector de radiación

4.2.1 Cápsulas portamuestras
Las cápsulas portamuestras albergan a las probetas
de bentonita compactada en estado de saturación.
La Fig 4.1. muestra el diseño de una de estas cáp-
sulas, la cual está mecanizada en acero inoxidable
AISI-316L por sus buenas propiedades mecánicas y
sus excelentes propiedades frente a la corrosión. El
cuerpo de la cápsula, (4), tiene un espesor de pa-
red de 4 mm en la parte central y de 12 mm en la
parte superior e inferior. El diámetro interior es de
50 mm, pudiendo alojar una probeta de 200 mm
de longitud, (2). El conjunto se cierra mediante dos
tapas, (1 y ó), de 8 mm de espesor en su parte cen-
tral, atornilladas al cuerpo de la cápsula con 8 tor-
nillos de métrica 5. La estanqueidad se asegura
mediante dos ¡untas planas de cobre (Fig 4.2.), (3) .
Se ha adoptado una presión de diseño de 61.7
kp/cm2, superior en un 10 % a la presión de hin-
chamiento de la bentonita. En el cálculo estructural
de las cápsulas, por otra parte, se ha aplicado un
coeficiente de seguridad final de 2.1 sobre los valo-
res de diseño

En la tapa inferior, (6), puede observarse una serie
de ranuras radiales. Esto deja abierta la posibilidad
de realizar futuras irradiaciones con inyección conti-
nua de agua mediante una bomba de cromatogra-
fía líquido-líquido. Esta bomba impulsaría el agua a
través de tuberías metálicas de reducido diámetro,
a una presión de 1 1 bar, realizándose las conexio-
nes entre los distintos elementos mediante un con-
tacto metal-metal. Siguiendo este diseño, se dispon-
dría de un rácor roscado para la inyección de agua
en el centro de la tapa inferior, repartiéndose el
agua a lo largo de los canales mecanizados en la
tapa. Inmediatamente después de la tapa inferior, y
antes de la bentonita, se interpondría un disco de
acero inoxidable sinterizado poroso, (5), para uni-
formizar el flujo de agua hacia la bentonita. Para
las presentes irradiaciones se optó por una satura-
ción estática de las muestras, realizada previamente
a la irradiación.
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Figura 4.1. Vista de una de las cápsulas portamuestras.

Figura 4.2. Detalle de la sujeción de la tapa de las cápsulas, en la que se aprecia la ¡unta de estonqueidad de cobre.
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4.2.2 Placas difusoras de calor

A fin de uniformizar la temperatura de las seis cáp-
sulas y de simplificar el sistema de control de tem-
peratura, las cápsulas se alojan, parcialmente, en
cavidades realizadas en dos placas difusoras de ca-
lor, (Fig 4.3. y 4.4.), una en la parte superior y otra
en la parte inferior de las mismas. Estas placas con-
sisten en discos de cobre de 25 mm de espesor
que, además de transmitir el calor a las cápsulas y
uniformizar la temperatura de las mismas, dan rigi-
dez a todo el conjunto.

Alrededor de la placa superior, (Fig 4.3.), se monta
una resistencia eléctrica que calienta a las seis cáp-
sulas. Ésta se ubica en un alojamiento especialmen-
te diseñado para este fin, que mejora la transmisión

de calor. La temperatura de referencia a controlar
es la de la placa superior y se mantiene a 130 °C.
De este modo se establece un gradiente térmico
natural entre dicha placa superior y la placa infe-
rior, lo que conlleva un gradiente a lo largo de la
bentonita.

El adecuado diseño de dichas placas, descrito más
adelante, garantiza que la temperatura inferior esté
muy próxima a 90 °C. La placa superior también
dispone de un alojamiento roscado para la cone-
xión de una sonda de temperatura Pt-100 que for-
ma parte del sistema de regulación de temperatura.
La placa inferior (Fig 4.4.) dispone de un aloja-
miento similar para otra sonda de temperatura y,
además, dispone de una cavidad para el posiciona-
miento de la cámara de ionización destinada a la

Figura 4.3. Vista de la placa difusora de calor superior.

Figura 4.4. Vista de la placa difusora inferior.
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medida de la tasa de dosis en continuo. Esta placa
también cuenta con un orificio para la salida de ca-
bles de instrumentación.

En la Fig 4.3. pueden verse otros orificios dispues-
tos a 120° entre si. Dichos orificios son los encla-
vamientos de los puentes térmicos que se comen-
tarán en el siguiente apartado. Las cavidades de
ambas placas disponen de "ventanas" circulares.
La misión de las ventanas superiores es minimizar
la atenuación de la radiación que llega a las cáp-
sulas, mientras que las inferiores se han dispuesto
en previsión de un cambio en el sistema de satura-
ción de las muestras.

Si en experimentos futuros se implanta un sistema
de saturación activo, estas ventanas serán necesa-
rias para facilitar el montaje y desmontaje de los rá-
cores posteriores en las cápsulas portamuestras.

4.2.3 Puentes térmicos
Estos elementos surgen a partir del diseño térmico
del cabezal, (apartado 4.3.), y se justifican por la
necesidad de aumentar la transferencia de calor
desde la placa superior, donde se encuentra la re-

sistencia térmica que calienta el cabezal, hasta la
placa inferior.

Los puentes térmicos consisten en tres varillas de
cobre de 10 mm de diámetro y 231 mm de longi-
tud (Fig 4.5.), que se enclavan en unos alojamien-
tos mecanizados en las placas difusoras de calor
superior e inferior. Para aumentar la superficie de
transferencia de calor, el diámetro en la zona de
enclavamiento se aumenta hasta 12 mm. Con estos
elementos, la temperatura de la placa inferior,
cuando la superior es de 1 30 °C, está muy cerca
de los 90 °C. Por otra parte, estos elementos contri-
buyen a aumentar la rigidez del cabezal.

4.2.4 Envoltura exterior
El conjunto descrito, (Fig 4.7.), se aloja en el inte-
rior de una envoltura cilindrica de 3 mm de espe-
sor, (Fig 4.6.), mecanizada en acero. Entre la parte
interna de la envoltura y los elementos interiores del
cabezal de irradiación se interponen 5 mm de ma-
terial aislante para minimizar las pérdidas de calory
reducir las posibles oscilaciones térmicas del con-
junto. También se dispone de mantas aislantes in-
ternas en la parte superior e inferior de la envoltura.

Figura 4.5. Vista de un puente térmico. Figura 4.6. Vista de la envoltura exterior.
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figura 4.7. l/tsto cíe/ coieza/ (fe irradiación con una de las seis cápsulas que aloja durante el experimento.

El conjunto se cierra con una tapa atornillada al
cuerpo de la envoltura mediante ocho tornillos de
M4. Al igual que sucedía con las placas difusoras,
el fondo de la envoltura y la tapa, así como los ais-
lantes superior e inferior, disponen de ventanas cir-
culares. Asimismo, la envoltura y las mantas aislan-
tes disponen de penetraciones para el paso de los
cables de instrumentación y alimentación eléctrica
que correspondan.

4.2.5 Soporte del cabezal
Dado que la fuente de radiación es una placa pla-
na vertical, la envoltura descrita debe mantenerse,
durante la etapa experimental, en una posición ho-
rizontal a fin de inducir un gradiente de dosis en la
bentonita. Por otro lado, la salida de cables por la
parte posterior de la envoltura también obliga a
una posición horizontal. Esta se consigue mediante
un soporte realizado en aluminio, (Fig 4.8.). Para
evitar pérdidas adicionales de calor, se ha diseñado
el soporte de modo que sólo toque a la envoltura
en cuatro puntos. Dicho soporte se ha construido a
base de placas de aluminio de 5 mm de espesor, lo
que le confiere una rigidez más que suficiente para
evitar el pandeo.

La Fig 4.9. muestra una imagen de todos los ele-
mentos que integran el cabezal de irradiación una
vez construidos. En el interior de la envoltura tam-
bién puede observarse la resistencia eléctrica que
calienta al conjunto.

4.3 Sistema de control
de temperatura del cabezal
de irradiación

Como ya se ha esbozado, la temperatura de las
cápsulas se controla mediante las placas difusoras
de calor, (Fig 4.3. y 4.4.). Alrededor de la placa su-
perior se monta una resistencia eléctrica circular
que calienta todo el conjunto. El gradiente térmico
que se establece entre las dos placas es el gradien-
te a que se someten los cilindros de bentonita. La
alimentación de esta resistencia se realiza a través
de una unidad de potencia, controlada por un re-
gulador PID industrial. El regulador obtiene la señal
de regulación de una sonda Pt-lOO roscada al pla-
to superior. El sistema cuenta con una sonda
Pt-lOO adicional para la monitorización de la tem-
peratura de la placa inferior.
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Figura 4.8. Vista del soporte del cabezal.

' - ; • - '

Figura 4.9. Elementos integrantes del cabezal de irradiación.
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La resistencia eléctrica es de geometría toroidal,
con un diámetro mayor del toro de 246 mm y un
diámetro menor de 6 mm. La potencia de la misma
es de 300 W. La alimentación de la resistencia no
puede realizarse mediante cables de aislamiento or-
gánico, ya que las altas dosis de radiación que va a
recibir el dispositivo lo deteriorarían rápidamente.
Por ello se han empleado cables de aislamiento mi-
neral. Estos cables, suministrados por Photonis, tie-
nen un diámetro exterior de 3 mm, un aislamiento
interno de MgO y una cubierta metálica de acero
inoxidable. Se trata de cables de un solo conductor
y por tanto cada terminal de la resistencia dispone
de su propio cable de alimentación. Estos elemen-
tos son de difícil adquisición y resultan bastante
costosos desde un punto de vista económico. Es
éste el motivo básico por el que se ha decidido ca-
lentar sólo un extremo del cabezal de irradiación y
diseñarlo de tal modo que la temperatura en el ex-
tremo frío sea muy próxima a 90 °C.

El regulador empleado es un regulador digital PID,
(Desin Instruments PM-2830), que acepta una entra-
da de 4/20 mA. Dispone de una función de autoa-
¡uste, capaz de determinar los valores de los pará-
metros más adecuados para las acciones propor-
cional, integral y derivativa en función del proceso a
controlar. Está programado para un rango de 0 °C a
200 °C. La unidad de potencia actúa en función de
la señal que proviene del regulador digital, aportan-
do energía eléctrica a la resistencia calefactora. Se
trata de una unidad de potencia a triac, (Félix Mateo
CDI-40/2), capaz de alimentar una carga de 40 A
mediante un sistema de relés estáticos.

La retroalimentación al regulador digital se lleva a
cabo mediante una sonda de temperatura Pt-100.
Ésta presenta una longitud de terminal sensible de
10 mm y se presenta montada en un rácor roscado
para su acoplamiento a la placa difusora de calor
superior. Dado que este elemento estará sometido
a la radiación gamma, su señal también se lleva al
regulador digital mediante cables de aislamiento
mineral proporcionados por Photonis. En este caso,
se trata de cables de 2 mm de diámetro y cuatro
conductores, con cubierta de acero inoxidable y
aislamiento de MgO. Se dispone de otra sonda
idéntica para la monitorización de la temperatura
en la placa difusora de calor inferior.

Para determinar de forma teórica el gradiente tér-
mico que se origina a lo largo del cilindro de ben-
tonita, cuando su extremo superior está a 130 °C,
se ha realizado un cálculo, por diferencias finitas,
de la distribución de temperaturas en estado esta-

cionario originada por el calentamiento de la placa
superior. Se ha procedido a discretizar el cabezal
de irradiación en 51 dominios (Fig 4.10.), teniendo
en cuenta todas las simetrías posibles, sobre cuyos
nodos se ha aplicado la ecuación del balance de
energía, (Bonals ef a/, 1 994), :

— TVdQ

dt

donde:

(5Q/dt)¡: Flujo de calor total en el nodo i [W]

R,,: Resistencia térmica entre el nodo / y el

nodo /' [Q]

T¡: Temperatura del nodo / [°C]

Tf. Temperatura del nodo /' [°C]

g,: Generación de calor volumétrica en el

nodo / [W/m3]

V¡: Volumen del nodo i [m3]

N: Número de nodos en contacto con el
nodo i

Kf Conductancia entre el nodo / y el nodo /'

[Q-i]

q¡: Generación de potencia en el nodo / [W]

Para determinar las distintas conductancias entre

dominios con alguna frontera común, o su inverso,

las resistencia térmicas, debe tenerse en cuenta las

dimensiones de los dominios, su geometría y sus

propiedades físicas.

Una vez determinados estos valores, la aplicación

reiterada de la Ec. 4 . 1 . , mediante un programa in-

formático, a todos los nodos hasta que se alcanza

una situación de equilibrio, proporciona los valores

de temperatura de los distintos nodos en estado es-

tacionario. Los resultados obtenidos sobre el cabe-

zal sin puentes térmicos indican una temperatura en

la placa inferior de 74 °C, cuando la placa superior

está a 130 °C. Es por este motivo que surge la idea

de aumentar la transferencia de calor hacia la parte

inferior del cabezal mediante varillas de cobre, los

puentes térmicos. Disponiendo los tres puentes tér-

micos descritos en el punto 4.2.3 se obtiene una

temperatura teórica inferior de equilibrio de 92 °C.

Este sistema tiene la ventaja de que no complica en

absoluto el dispositivo experimental; sin embargo,

presenta incertidumbres en la temperatura final ya

que el cálculo de la misma es teórico y, además,
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fígi/ra 4. /O. Discretizadón realizada al cabezal de irradiación.

conlleva una pequeña fluctuación de la temperatura
inferior en función de la variación diaria de la tem-
peratura ambiente.

Este cálculo también permite estimar la potencia
que debe suministrarse al sistema para compensar
las pérdidas de calor al ambiente. Este valor resulta
ser de 122 W por lo que una aportación de 300 W
es más que suficiente para calentar al conjunto y
mantenerlo a la temperatura deseada.

Otro aspecto que puede determinarse teóricamente
es el tiempo necesario para llegar al estado esta-
cionario, (temperaturas finales de 130 °C y 92 °C
en los extremos del cabezal). Se parte de la expre-
sión que proporciona la variación de energía calo-
rífica en el nodo /', (Bonals et al, 1 994),

C'Pl ' A i

= C,(Tj
n+1-Tí") Ec. (4.2.)

siendo:

c¡: Capacidad calorífica del nodo / [J/(kg-°Q]

p¡: Densidad del nodo / [kg/m3]

V¡: Volumen asociado al nodo / [m3]

T¡n+I: Temperatura del nodo / en el instante n+1 [°C]

T¡": Temperatura del nodo / en el instante n [°C]

Af: Intervalo de tiempo transcurrido entre los ins-
tantes n y n + ] [s]

Puede observarse como se linealiza la derivada
parcial de la temperatura respecto del tiempo para
facilitar la resolución analítica por recurrencia. La
Ec. 4.2. puede combinarse con la Ec. 4.1. para ob-
tener la Ec. 4.3.,

=(ciP¡V,f
1 - T"

Ar

Ec (4.3.)

con las propiedades calculadas en el instante \.
Cuando este instante coincide con el instante n se
tiene el sistema de cálculo explícito, en donde T¡n+I,
para cualquier nodo, puede calcularse a partir de
los valores obtenidos en el instante anterior. Cuan-
do E, coincide con el instante n+1, se tiene el siste-
ma de cálculo implícito, donde para calcular T,"+l

es preciso conocer las propiedades en el instante
n + 1 . Aplicando esta ecuación a todos los nodos, y
fijando un incremento de tiempo, Ai, suficientemen-
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te pequeño se ha obtenido un tiempo aproximado
de 32000 segundos, (casi 9 horas), para llegar al
estado estacionario. Dado que los experimentos
planificados van a tener una duración del orden de
meses, el diseño térmico del cabezal es completa-
mente satisfactorio.

4.4 Sistema de medida de la dosis
Las medidas de dosis absorbida se han realizado
utilizando las distintas técnicas, tanto activas como
pasivas, que se detallan a continuación:

Q Integración de la señal de tasa de dosis prove-
niente de una cámara de ionización, (ver apar-
tado 4.5)

Q Dosímetros de polimetacrilato de metilo rojo
para altas dosis, también conocidos como
"red Perspex", proporcionados por National
Physical Laboratory, Centre for Ionising Radia-
tion Metrology, Reino Unido

• Dosímetros de alanina para dosis muy altas
proporcionados por MessTechnik, Alemania

a Dosímetros de cuarzo para dosis ultra altas
proporcionados por MessTechnik, Alemania

Los dosímetros "red Perspex" se emplean de mane-
ra rutinaria en el irradiador industrial César para la
dosimetría periódica que se realiza como parte del
protocolo de funcionamiento normal de la instala-
ción, (ver apartado 4.7). Son piezas rectangulares
de plástico rojo, ((C5H8O2)n)/ cuya absorbancia a
cierta longitud de onda varía de forma casi lineal
con la dosis absorbida. Si el sistema lector está de-
bidamente calibrado, una medida de la absorban-
cia da directamente la dosis absorbida. Los dosíme-
tros empleados son válidos en el rango com-
prendido entre 5 kGy y 50 kGy, tienen una repro-
ducibilidad superior al 1.5% y la incertidumbre me-
dia es menor del 3%. La temperatura máxima de
trabajo es de 50 °C. Dadas las limitaciones que
presentan en cuanto a dosis absorbida y temperatu-
ra, estos dosímetros se emplean para funciones de
mapeado dosimétrico de la celda de irradiación y
para la calibración de la cámara de ionización.

Los dosímetros de alanina para altas dosis, (CH3-
CH-COOH-NH2), se basan en la pérdida del grupo
amina, (NH2), cuando este material se somete a ra-
diación. Este defecto puede detectarse y cuantificar-
se mediante técnicas de Resonancia de Espín Elec-
trónico, (ESR), (Mclaughlin, 1993). Estos dosímetros
pueden trabajar permanentemente a una tempera-

tura de 70 °C. Sin embargo, para períodos cortos,
(alrededor de un 1 0% del tiempo total de exposi-
ción), ésta puede elevarse hasta 90 °C sin perder
precisión en la medida de la dosis, (precisión supe-
rior al 5%). Para este tipo de dosímetros, la máxima
dosis está en el entorno de los 200 kGy y las tasas
de dosis elevadas no representan ningún inconve-
niente. Una incertidumbre en la medida de la tem-
peratura de ± 1 0 °C, se traduce en un incremento
del error en la medida del orden de un 3%. En ge-
neral, la precisión de estos dosímetros, a este nivel
de dosis, para una incertidumbre en la temperatura
de irradiación de ±10 °C, es mejor del 10%. Du-
rante las experiencias de irradiación se han em-
pleado varios paquetes de estos dosímetros para
estimar la dosis absorbida por las muestras durante
períodos de tiempo determinados. En estos dosíme-
tros, el efecto de fading es inferior al 1% anual
cuando son almacenados a temperatura ambiente.

La radiación es capaz de provocar en el cuarzo,
(SiO2), una serie de defectos que pueden evaluarse
mediante técnicas de ESR. En particular, el defecto
conocido como E/ es de gran interés para la dosi-
metría de dosis ultra altas, (Wieser et al., 1990).
Los dosímetros basados en el cuarzo aún están en
un estado experimental; sin embargo, se utilizarán
en los experimentos ya que serán los únicos capa-
ces de permanecer en la celda de irradiación desde
el inicio hasta el fin de la misma. No obstante,
dado que la precisión de un sistema dosimétrico
basado en el cuarzo es del orden del 25%, los valo-
res obtenidos sólo serán orientativos y siempre se
emplearán conjuntamente con dosímetros de alani-
na. La influencia de la temperatura de irradiación
es tal que una incertidumbre en la temperatura de
irradiación del orden de ±10 °C, se traduce en una
incertidumbre adicional en la medida de la dosis del
orden del 7%. A temperatura ambiente, estos dosí-
metros presentan un efecto de fading despreciable.

4.5 Sistema de medida de la tasa
de dosis

La monitorización de la tasa de dosis es un aspecto
muy importante de la experiencia de irradiación, ya
que va a permitir calcular la dosis total recibida por
cada una de las muestras de manera mucho más
precisa que utilizando los sistemas pasivos descritos
en el apartado anterior. La monitorización se realiza
en base a una cámara de ionización capaz de so-
portar como máximo una tasa de dosis de 30
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kGy/h y dosis integradas superiores a 50 MGy. La
sonda tiene un tamaño bastante reducido y se sitúa
en el interior del cabezal de irradiación.

La unidad escogida para detectar la radiación es
una cámara de ionización LND50356, (Fig 4.11.).
Se trata de una modificación efectuada por el fabri-
cante sobre el modelo LND52125X, (Fig 4.11.),
consistente en ubicar el detector en un contenedor
de acero inoxidable. El contenedor va provisto de
dos conectores MHV hembras, (Micro High Volta-
ge), de aislamiento cerámico, idóneos para trabajar
en condiciones de altas dosis y altas tasas de dosis
sin deteriorarse. Uno de los conectores es el desti-
nado a la polarización de la sonda, mientras que el
otro es el destinado a la colección de las cargas li-
beradas por la radiación en el interior del volumen
de detección. El gas de llenado de la cámara es ni-
trógeno a una presión de 250 torr. El rango de ten-
siones de polarización es de 1 00 V a 3000 V, mien-
tras que la tensión nominal de trabajo es de 500 V.

La altura de la cámara es de 38.1 mm, su diámetro
25.4 mm y el espesor de pared es 0.51 mm. Sin
embargo, contando con el montaje de los electro-
dos, la altura de la cámara es de 69.9 mm. El volu-
men sensible de la misma es de 1 2.87 cm3. El con-
tenedor metálico, donde se ubica el detector, tiene
una altura de 134.87 mm, incrementada hasta los

Figura 4.11. Esquema de la cámara de ionización LND50356 (izda.)
yím2125X(dcha.).

162.56 mm por los conectores MHV. El espesor de
la envoltura es de 0.889 mm. Estas reducidas di-
mensiones permiten situar al detector en el interior
del cabezal de irradiación. En la Fig 4.4. puede ob-
servarse el alojamiento de la cámara y la ranura
para la salida de sus terminales en la placa difusora
de calor inferior.

Según el fabricante, la sensibilidad de la cámara,
para los fotones y de una fuente de 60Co, es de
1-10-12 A/(R/h), o bien 1.14-10"10 A/(Gy/h). En el
capítulo 3 se ha comentado que la tasa de dosis
empleada en las irradiaciones es del orden de 3.5
kGy/h; esto permite realizar una primera estimación
de la corriente que entregará la cámara de ioniza-
ción. Ésta resulta ser de unos 400 nA y, por lo tan-
to, la instrumentación asociada a la cámara deberá
ser capaz de medir una corriente tan débil como
ésta, o incluso inferior a ésta.

Para completar el sistema de medida de la tasa de
dosis se emplea un picoamperímetro. Éste tiene la
doble función de polarizar la cámara y de recoger y
medir la corriente generada por la misma. El pi-
coamperímetro escogido es un Keithley 487, (Fig
4.12.), de 5/^ dígitos. Integra una fuente de tensión
de 500 V que se emplea para la polarización de la
cámara de ionización. Esta unidad permite medir
corrientes en el rango de 2 mA a 2 nA, mientras
que la máxima resolución es de 10 fA. Dispone de
una salida analógica de tensión de ±2 V, propor-
cional a la medida, que se emplea para el registro
y almacenamiento de la tasa de dosis, (ver aparta-
do 4.6).

Dado que este sistema no mide directamente la
tasa de dosis en el interior de las cápsulas, el siste-
ma debe calibrarse mediante el uso de dosímetros
de "red Perspex", de este modo puede conocerse la
relación entre la dosis absorbida por las muestras
de bentonita y la dosis medida por la cámara de io-
nización en el interior del cabezal de irradiación.
Por otra parte, aunque las fuentes radiactivas del
irradiador industrial César son de 60Co, la radia-
ción que llega al detector ha interaccionado con un
gran número de materiales y, por lo tanto, la cali-
bración dada por el fabricante puede no ser válida
para el cálculo de la tasa de dosis medida por la
cámara de ionización. Para aclarar estos dos as-
pectos se ha llevado a cabo una irradiación de
4000 segundos, registrando la corriente entregada
por el picoamperímetro. Al mismo tiempo, se han
empleado varios dosímetros "red Perspex" a fin de
conocer la dosis absorbida, tanto en el detector
montado en el interior del cabezal, como en el inte-
rior de las cápsulas portamuestras.
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Figura 4.12. Picoamperímetro Keithley para ia polarización de la cámaro y medida de ia corriente.

Los resultados indican que la corriente generada,
para una tasa de dosis de 2.99 kGy/h, es de 120.7
nA. De este modo, la sensibilidad es de 4.038-10'1

A/(Gy/h) o bien 40.38 nA/(kGy/h). Como se verá a
continuación, este valor es coincidente con el dedu-
cido a partir de las características físicas de la cá-
mara de ionización. Si el volumen útil de la cámara
es de 12.87 cm3 y la presión, a 273 K, es de 250
torr, la masa de nitrógeno presente en el detector
es de 5.29'10"6 kg. Conocida la energía necesaria
para crear un par iónico en el nitrógeno, (34.6 eV),
la tasa de dosis asociada a una corriente de 1 A re-
sulta ser de 23.5-106 kGy/h, esto implica una sensi-
bilidad de 42.47 nA/(kGy/h). El otro dato de interés
obtenido durante esta irradiación de 4000 segun-
dos es la relación entre la tasa de dosis en la parte
superior de las cápsulas y la tasa de dosis en el de-
tector, que resulta ser igual a 2.69. Todos estos va-
lores se incorporan al programa de control de la
tarjeta de adquisición de datos, (ver apartado
4.6.2), para una correcta monitorización de la tasa
de dosis en la bentonita más irradiada.

Al igual que sucede con los equipos integrantes del
sistema de control de temperatura, la conexión en-
tre la cámara de ionización y el picoamperímetro
debe realizarse mediante cables de aislamiento mi-
neral, (MgO), en nuestro caso también proporcio-
nados por Photonis. El cable encargado de polari-
zar la fuente es de un sólo conductor y tiene 3 mm
de diámetro. Incorpora un conector MHV macho

de aislamiento cerámico en el extremo de la cá-
mara, y un conector BNC hembra en el extremo
del picoamperímetro. El cable encargado de reco-
ger la señal es igual al anterior, excepto por incor-
porar un conector BNC macho en el extremo del pi-
coamperímetro.

4.6 Sistema de adquisición de datos
Durante la realización de las experiencias, que se
llevan a cabo con el sistema de irradiación de
muestras con gradiente térmico, se recogen datos
relativos a la temperatura a la que se encuentra
cada una de las placas difusoras de calor y a la
tasa de dosis absorbida por el cabezal de irradia-
ción. Simultáneamente, se monitorizan las variables
estudiadas con la ayuda de un ordenador personal.

Un sistema automático, basado en un tarjeta de
adquisición de datos, una aplicación de software
específicamente desarrollada para esta tarea y un
ordenador personal, recoge los datos de interés
cada cierto intervalo de tiempo programado. Cada
una de las tomas recogidas se consigna junta con
la fecha completa en la que tiene lugar la opera-
ción de adquisición, y todo se almacena en ficheros
diarios para su posterior análisis. Las variables de
interés se registran empleando la instrumentación
que se ha expuesto en los apartados anteriores. Las
temperaturas de las placas difusoras de calor, se
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adquieren empleando sendas sondas de temperatu-
ra Pt-100. Las señales de las sondas son converti-
das a una señal de 4/20 mA,. (en el rango de 0 °C
a 200 °C), y posteriormente se transforman a ten-
sión para su lectura por parte de la tarjeta de ad-
quisición de datos. Por su parte, la tasa de dosis se
registra utilizando la salida de tensión de ± 2 V
proporcional a la lectura del picoamperímetro.

Un punto importante a la hora de planificar un sis-
tema de recogida de datos, es el de la temporiza-
ción que se va a asignar a la operación. Por lo que
a la medida de temperaturas respecta, una vez al-
canzado el estado estacionario, las oscilaciones no
serán excesivas. El regulador PID es el encargado
de controlar que la temperatura de la placa difuso-
ra de calor superior difiera lo menos posible de los
130 °C de referencia. Por su parte, la temperatura
correspondiente a la placa difusora de calor infe-
rior, no tiene regulación directa y está influida por
Ja temperatura ambiental, por lo que aquí las varia-
ciones serán mayores. El registro de la tasa de dosis
es uno de los aspectos más delicados de la opera-
ción, ya que para efectuar el cálculo de la dosis in-
tegrada debe emplearse el valor de la tasa de dosis
recibida por el conjunto a lo largo de todo el expe-
rimento. Las oscilaciones en el valor de esta varia-
ble serán mucho más perceptibles, en función del
estado operativo del irradiador César. La celda de
irradiación presentará períodos de funcionamiento
y períodos en los que permanece parada. Ello se
traducirá en una serie de picos y valles en el valor
de la tasa de dosis. Además, cuando la instalación
esté funcionando, los distintos materiales que se
irradien introducirán variaciones en la tasa de do-
sis. Desde este punto de vista, conviene que el in-
tervalo de tiempo entre dos medidas consecutivas
no sea excesivamente largo. Así podrá obtenerse
una gráfica de la evolución del valor de la tasa de
dosis lo más próxima a la real. La integral respecto
al tiempo de esta gráfica proporcionará la dosis to-
tal absorbida por la cámara de ionización, y a par-
tir de los resultados obtenidos en la calibración del
sistema de medida de radiación, se conocerá la do-
sis total absorbida por la bentonita. Con estas con-
sideraciones, se ha optado por dotar a la aplica-
ción informática diseñada de la capacidad de
modificar el tiempo entre tomas de datos consecuti-
vas. Inicialmente se programa un período de diez
segundos entre adquisiciones consecutivas; no obs-
tante, durante períodos estacionarios, un ritmo de
adquisición como el planteado supone un volumen
de datos considerable que no aporta información
significativa acerca de la evolución de las magnitu-

des durante la experiencia. Por ello, la aplicación
informática desecha automáticamente aquellos va-
lores no significativamente distintos de los adquiri-
dos con anterioridad.

4.6.1 Tarjeta de adquisición de datos
La tarjeta de adquisición de datos empleada es una
Advantech, PCL-711S. Esta unidad permite cuatro
funciones básicas de Entrada/Salida (I/O), para sis-
temas basados en PC/AT compatibles: convertidor
A/D, convertidor D/A, entrada digital, salida digital.
La tarjeta posee ocho entradas analógicas de ten-
sión, de 12 bits de resolución, accesibles mediante
una placa de conexiones atornilladas, a la que se
conectan los terminales portadores de las señales
que se pretenden registrar. El tiempo de conversión
de la señal es de 25 fjs, suficiente para las caracte-
rísticas de las magnitudes a procesar. Por otra par-
te, la impedancia de entrada es de 10 MQ, un va-
lor notablemente mayor que la correspondiente al
resto del circuito, lo que asegura que no exista cir-
culación de corriente hacia el interior de la placa
de conexionado de terminales. Los rangos de entra-
da permitidos, programables mediante software,
son: ±5V , ±2.5 V, ±1.25 V, ±0.625 V y ±0.3125
V. Para las señales provenientes de las sondas
Pt-100, convenientemente adaptadas, se emplea un
rango de ±5 V. Para la señal proveniente del pi-
coamperímetro, que es proporcional a la tasa de
dosis, el rango de entrada es de ±2.5 V. La tarjeta
de adquisición de datos se complementa con un
pequeño circuito de adaptación que transforma las
señales de 4/20 mA, de las sondas de temperatura,
a una señal entre 1 V y 5 V, que puede ser registra-
da por la tarjeta.

Para la calibración de la tarjeta de adquisición de
datos en temperatura se ha empleado el propio re-
gulador PID, que proporciona en su pantalla el va-
lor de la temperatura. Empleando el regulador cali-
brado, se ha pasado de un rango de tensiones,
comprendido entre 1 V y 5 V, a un rango de tempe-
raturas, comprendido entre 0 °C y 200 °C. Las rela-
ciones experimentales encontradas para la tempe-
ratura superior e inferior, son las siguientes:

TsuP <°Q = 50.4202 • Vo - 50.2162 y

T¡nf(°Q = 50.437 -V,- 50.1745

4.6.2 Programa de adquisición de datos
Para la implementación del programa de adquisi-
ción de datos se ha empleado el lenguaje de pro-
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gramación Visual Basic 3.0. Se ha dispuesto de una
serie de librerías y controles, proporcionados por el
fabricante de la tarjeta, no disponible en el grupo
de herramientas estándar de Visual Basic. Cada
uno de los controles proporcionados media entre el
dispositivo de Entrada/Salida y la unidad de proce-
so de datos, permitiendo la creación de una aplica-
ción encargada de la recogida datos.

En la pantalla principal de la aplicación, (Fig 4.13.),
es donde se gestiona la adquisición de datos me-
diante la interacción con diversos controles, y don-
de se puede variar el período entre dos muéstreos
consecutivos de los canales de entrada de la tarje-
ta. Las funciones a las que se puede acceder desde
esta pantalla son:

Q Inicialización: Se emplea para que el sistema
reconozca la tarjeta y le asigne una dirección
de memoria donde poder escribir las lecturas
que la tarjeta adquiere periódicamente, antes
de que estas sean copiadas al disco duro del
ordenador. Por otro lado, asigna a cada una
de las entradas de la tarjeta una ganancia de-
terminada en función del rango de entrada de-
seado.

Q Inicio Adquisición: Hace operativa la tarjeta y
habilita la rutina que actúa adquiriendo las di-
ferencias de potencial que existen en cada una
de las entradas de la placa de conexiones, se-
gún la temporización programada.

Q Detener Adquisición: Una vez se haya acabado
el período en el que se deban adquirir los da-
tos, la toma de medidas puede detenerse pul-
sando el botón Detener Adquisición, que actúa
inhibiendo la rutina que temporiza la adquisi-
ción.

Q Cerrar. Por último, resulta importante liberar la
memoria que la aplicación reserva para escri-
bir los datos que se adquieren y cerrar los ca-
nales de la tarjeta de adquisición.

• Mostrar evolución y Mostrar con/unto: Permiten
acceder a las pantallas donde se monitoriza la
evolución de la adquisición de datos.

Asimismo, la pantalla principal permite visualizar di-
ferentes parámetros relativos a la adquisición,
como son la última lectura de los tres canales con-
siderados, (temperatura superior, temperatura infe-
rior y tasa de dosis en la bentonita más irradiada),
la frecuencia con la que el programa barre los tres

Adquisición de datos síncrona Aúi!
" Lecft/rss

Temp Sup Í=CJ Temp Inf (=CJ Tasa Dosis t
¡138.0

15/QM9 15:26:52

Inicio adquisición

Detener adquisición J

Mostrar conjunto

Mostrar evolución

Parámetros
Sample Rate Transfer count
1000

Intervalo timer

i

Número de muestra
3

Temporizadón
Intervalo entre mué

3

Array handle
0

atrás

¡ 10 |$j Segundos | \±¡

Número de medidas tomadas

23025 I

Tiempo para la próxima toma

1.0 |

Próxima toma
15/04^99 15:26:52 |

_J¡ T^MicfOíoti Visual Basic

Figuro 4.13. Pantalla principo! de la aplicación desarrollado para el control de la adquisición de datos.
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canales de entradas, la cantidad de muestras toma-
das por lectura, el número de medidas adquiridas
desde el arranque de la aplicación, la hora en que
corresponde efectuar la siguiente toma de datos y
el tiempo restante para la misma.

La monitorización de la adquisición se realiza con
ayuda de dos pantallas adicionales, (Fig 4.14. y
4.15.), donde se visualiza la evolución temporal de
las magnitudes registradas y el estado actual de las
mismas en el cabezal de irradiación.

La aplicación, (Fig 4.14.), permite establecer perío-
dos y rangos de representación diferentes para
cada una de las variables de interés, (temperatura
de la placa superior, temperatura de la placa infe-
rior, y tasa de dosis en la bentonita).

La segunda pantalla destinada a monitorizar la evo-
lución temporal de las magnitudes, (Fig 4.15.),
muestra una imagen del cabezal de irradiación
donde se visualizan los valores relativos a las tem-
peraturas de las placas difusoras y a la tasa de do-
sis instantánea para la bentonita más irradiada.

Dado que los ficheros diarios generados por el sis-
tema de adquisición de datos tienen un formato
ANSI tabulado, pueden ser empleados por cualquier

paquete informático a fin de realizar los estudios,
análisis y representaciones que más convengan.

La Fig 4.16. muestra al sistema de irradiación de
muestras con gradiente térmico completo durante
una de las pruebas preliminares de calentamiento a
que se sometió, a fin de verificar el perfecto funcio-
namiento de todos los elementos implicados. La
tapa del cabezal de irradiación se ha extraído a fin
de poder observar la placa difusora de calor supe-
rior, las seis cápsulas portamuestras y el aislante
térmico lateral. Las pruebas han mostrado que el
sistema de irradiación es capaz de alcanzar 130 °C
en la placa difusora de calor superior y que la tem-
peratura de la placa inferior es, en estado estacio-
nario, muy próxima a 90 °C, (entre 85 °C y 92 °C,
en función del espesor de aislante empleado).

4.7 El irradiador industrial César
Las irradiaciones correspondientes a los experimen-
tos BIC-2B y GABIC-2B se han llevado a cabo en el
irradiador industrial César, propiedad de la empre-
sa Aragogamma S. A. Esta empresa realiza servi-
cios de esterilización mediante radiación gamma

Evolución temporal de las magnitudes H»:
Ejes Formularios

i Temperatura placa difusora superior (-C) Temperatura placa difusor a infeiioi (-C)

70.8

53.0

76,1

85.0

Tasa de dosis gamma (kGji/h) Tiempos para representación

IB

„[ I :

U: f#D»9SÍ6.S6.0f| J | O

HStail JÍNEKO _ j } ^ Moosoíí Visual Basic

Figura 4.14. Pantalla de monitorizadón de la evolución temporal de las variables registradas.
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89.8 _J -•
Tasa Dosis (t, Gy/h) 4 35

-.••'I «1

Figura 4.15. Pantalla de monitorización de las variables registradas.

I

Figura 4.16. Sistemas de irradiación de muestras con gradiente de temperatura en período de prueba.

del 60Co, siendo la única de su tipo existente en
España, (Aragogamma, 1985). Los productos que
se someten a este tipo de tratamiento suelen ser:

• Productos farmacéuticos

• Componentes para productos farmacéuticos y
cosméticos

• Materiales de implantación
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Q Materiales de control e investigación

• Materiales de cura y de un solo uso

Para comprender el funcionamiento de esta instala-
ción será conveniente mostrar el esquema de la
misma, (Fig 4 .17) . En él se muestra la sección
transversal superior del i r radiador César y se indi-
can algunas de sus partes constituyentes. Se mues-
tra la celda de i r radiación, (A), con la puerta de ac-
ceso, (D), los laberintos de entrada y salida de
mater ial , (E y F), y los empujadores, (G), que hacen
avanzar el material a irradiar por el carrusel, (C),
alrededor de la fuente, (B).

La esterilización se consigue sometiendo a los ma-
teriales, en su envase f ina l , a una irradiación de
hasta una dosis de 25 kGy. Los materiales a esterili-
zar, independiente de su forma de presentación f i -
nal en envases individuales o múltiples, se alojan en
el interior de ca¡as metálicas de dimensiones nor-
malizadas, (31 cm x 31 cm x 31 cm), a fin de faci l i -
tar su avance por el carrusel, (C). Las cajas acce-
den al ¡rradiador por una cinta t ransportadora, a
través del laberinto de entrada, (E). Una vez han lle-
gado a la celda de i r radiación, (A), realizan un re-
corr ido por el carrusel, (C), en espiral descendente
alrededor de la fuente de 6 0 Co, (B), que se sitúa en

el centro de la celda de i rradiación. Este movimien-
to se consigue mediante el uso de empujadores
hidráulicos, (G), que actúan a lo largo de las cua-
tro aristas del carrusel de una manera sincronizada.
El recorrido por el interior de la celda es de una du-
ración ta l , que las cajas reciben la dosis de esterili-
zación preestablecida de antemano. Posteriormen-
te, las cajas salen al exterior a través de una cinta
transportadora a través del laberinto de salida, (F).
El funcionamiento es totalmente automát ico, lo que
permite una operación cont inua; en el automatismo
y control están incorporados todos los sistemas de
segundad y protección radiológica propios de una
instalación radioactiva de primera categoría.

El material radioact ivo, 6 0 Co, se encuentra encap-
sulado mediante una doble envoltura de acero ino-
xidable herméticamente soldada, fo rmando cil in-
dros con una actividad unitaria en origen de 3 0 0 0 0
Ci , (1 .11-10 1 5 Bq), cada uno. Doce de dichos ci l in-
dros, modelo C K C - 1 8 0 0 LSA-6°Co I N x l 8 0 Capsu-
le, fabricados por Amersham International PLC, se
organizan en forma de persiana p lana, constituyen-
do la fuente de 6 0 Co que se emplea en el i rradia-
dor. Cuando la unidad de esterilización no funcio-
na, o cuando es necesario acceder a la celda de

A Celda de irradiación
B Fuente Co-60
C Carrusel
D Puerta acceso
E Laberinto enf.
F Laberinto sal.
G Empujador

Figura 4.17. Esquema del irrodiador industrial César.
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figura 4. JS. /Ara vista del irradiado! industrial César.

irradiación, la fuente se oculta en un blindaje situa-
do bajo el suelo. Dicho pozo se encuentra refrige-
rado por un serpentín de agua para evacuar el ca-
lor generado por las fuentes de 60Co. A medida que
la actividad disminuye, (el período de semidesinte-
gración del 60Co es de 5.271 años), algunos cilin-
dros son reemplazados por otros nuevos y la confi-
guración de la persiana es modificada para obtener
la máxima irradiación en el carrusel. La energía de
los fotones del 60Co, (1.1 74 MeV y 1.332 MeV), no
es lo suficientemente elevada como para producir
reacciones fotonucleares en los materiales a irra-
diar; por lo tanto, no existe el peligro de activación
de los mismos.

En los experimentos realizados, todo el sistema de
control de temperatura y almacenamiento de datos
están situado fuera del irradiador. Sólo el cabezal
de irradiación del experimento BIC-2B, (con las co-
nexiones necesarias), y las ampollas de vidrio boro-
silicatado del experimento GABIC-2B están someti-
das a la acción de los fotones y.

El hecho de poder acceder a una instalación de es-
tas características, (una instalación radiactiva de
primera categoría), para la realización del progra-
ma de irradiaciones ha sido de un inestimable valor
ya que ha permitido una supervisión directa y regu-
lar de todas las experiencias.
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5. Ejecución de los experimentos de Irradiación y calentamiento

5.1 Materiales de partida

El material de partida escogido para verificar los
efectos de la irradiación y la temperatura en el ma-
terial de relleno bentonítico se ha extraído del yaci-
miento de Cort i jo de Archidona localizado en la Se-
rrata de Níjar (Almería). Dicho material fue consi-
derado en anteriores planes de I + D de ENRESA
como el material más idóneo para el relleno y se-
llado de un AGP. Las propiedades que, a priori, ha-
cen de esta bentonita un material ópt imo para ser
utilizada como material de relleno y sellado son:
alto contenido en arcillas, bajo contenido en carbo-
natos y minerales coloidales, elevada plasticidad y
buena compactabi l idad (Villar ef a/., 1998). La ben-
tonita de referencia (l lamada también bentonita S-2
y/o FEBEX) ha sido caracterizada extensamente en
los últimos años. La Tabla 5 . 1 . muestra los valores
de las propiedades más relevantes determinadas

por diversos laboratorios, [CSIC, (Linares ef al.,
1996), CIEMAT, (Rivas ef al., 1993 y Villar ef al.,
1998), y Clay Technology, (Pusch ef al., 1996)].
Asimismo, dichos laboratorios también han estudia-
do el comportamiento de la bentonita en condicio-
nes de temperatura y de alteración hidrotermal su-
periores a las esperables en un AGP (Tabla 5.2.).

De un muestreo realizado en el marco del proyecto
FEBEX por CIEMAT, se destinaron 1 00 kg de bento-
nita granulada para los experimentos de irradia-
ción. Dicho material tenia un contenido de granos
con un tamaño mayor de 5 mm inferior al 5% y una
fracción de granos con tamaño inferior a 74 /Jim
mayor del 85%. Asimismo el contenido inicial en
agua del material era del 14 %. Para la realización
de los experimentos se han realizado probetas cilin-
dricas, compactadas a densidad 1.8 g/cm 3 , de 4.2
cm longitud y 4.8 cm de diámetro. La compacfación
se ha realizado mediante una prensa electromecáni-

Tablai l
Síntesis de las propiedades de la bentonita S-2 según algunos laboratorios.

Propiedad

Granulometría <2 mm (%)

% Montmorillonita

Superficie Específica mVg

CEC mea/1 OOg

Cationes de Cambio

pH lixiviados acuosos

Contenido en H2O (%)

Límite líquido (%)

Porosidad %

Composición H20 intersticial

Succión libre

Presión de (linchamiento (MPa)

Hinchamiento carga 0.5 MPa

Cohesion (MPa)

Resistencia a la cizalla (kPa)

Conductividad hidráulica (m/s)

Muestras de referencia

CSIC

84.6

92

558

99

M g > C a > N a > K

9.1

CIEMAT93

570

88

C a > M g > N a > K

10-13

213

30

1.80E-13

Clay Tech.

121

Ca>Mg>Na>K

10.3

16.9

225

0.5

28

6.80E-11

FEBEX

45-68

88-96

640-660

106-113

Ca>Mg>Na>K

8.9-9.0

102

0.3M;pH 7.2

4.9-7.9

17.5

0.7-4.5

5.90E-14
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Tabla 5.2
Síntesis de los estudios del comportamiento de la bentonita en condiciones de temperatura y de alteración hidrotermal superiores
a las esperables en un AGP.

Propiedad

Granulometría < 2 mm (%)

% Montmorillonita

Superficie Específica m2/g

CEC meq/1 OOg

Cationes de Cambio

pH lixiviados acuosos

Contenido en H20 (%)

Límite líquido (%)

Porosidad %

Composición H20 intersticial

Succión libre

Presión de (linchamiento (MPa)

Hinchamiento carga 0.5 MPa

Cohesion (MPa)

Resistencia a la cizalla (kPa)

Conductividad hidráulica (m/s)

Experimento de alteración hidrotermal

CSIC CIEMAT93 CIEMAT95

Camb. min. *

*a

6.0-5.1 *d

8-20

22-26

sin. diferencia

0.1-7

Clay Tech.

Camb. min. *

112

Ca>Mg>Na>K ; *b

7-5

30

1.10E-10

Camb. Min. * Existencia ée cambios mineralógicos ée lo bentonita en contacto con soluciones ée KCI> 0.2 M
*a Sustitución ée Hp y en menor cantiéoé Ca2* y Mg2+ por K+. Esta reacción es indepenéiente éel tiempo pero éepenéiente ée la saliniéaé
*b Aésorción ée Ca2+ en contacto con agua granítica y ée K* en contacto con solución Kcl
*c Sustitución ée Ca2* y Mg2+ por K+. Esta reacción es inéepenéiente ée la temperatura pero tiene lugar o partir ée 2 meses
*é Disminución éel pH por efecto éeloTy la saliniéaé

ca instron 4507, (Fig 5.I.). Ésta se ha llevado a
cabo aplicando a las distintas muestras granuladas
una fuerza de 30 kN, mediante una rampa de 45 s y
manteniendo la carga máxima durante 1 minuto, a
fin de homogeneizar el compactado.

En los experimentos dedicados a verificar el efecto
de la corrosión del acero, se han instalado, en
cada contenedor, 4 discos de acero al carbono, de
40 mm de diámetro y 5 mm de espesor dentro del
granulado bentonítico, (el primero esta situado en
torno a 0.5 cm, el segundo en torno a 7.5 cm, el
tercero en torno a los 12.5 cm y el último a 19.5
cm de la parte superior de la muestra de bentonita).

Estos discos fueron pesados antes de ser emplaza-
dos en la matriz bentonítica en el experimento
BIC-2B, para medir por gravimetría la profundidad
media de corrosión.

El agua con la que se ha saturado a las probetas
de bentonita ha sido agua granítica comercial con
la siguiente composición: HCO3- 153 mg/l, SOf"
14 mg/l, Cl- 11 mg/l, Ca2+ 41 mg/l, Na+ 13 mg/l
y Mg2+ 8 mg/l. El Eh inicial era de +205 mV y el
pH de 7.78.

En las series de experimentos BIC-2A y BIC-2B, pre-
viamente a la fase de experimentación, cuatro pro-
betas de bentonita fueron confinadas en cada una
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Figura 5.1. Lo imogen derecha muestra la prensa Instron 4507 durante una de los comparaciones. La imagen izquierdo muestra la consola
de control de la misma.

de las seis cápsulas metálicas, de 20 cm de longi-
tud y 5 cm de diámetro interior. Tras su hidratación
en condiciones estáticas, se cerraron los contene-
dores y se dejó que las muestras se expandieran
dentro del contenedor durante 30 días antes de
proceder a la fase experimental.

En las series de experimentos GABIC-2A y GABIC-2B,
una probeta cilindrica de bentonita, con o sin disco
de acero al carbono insertado, fue emplazada en
cada uno de los contenedores de vidrio empleados,
(Fig 5.2.), de 50 mm de diámetro y 150 mm de
longitud. La relación volumétrica sólido/atmósfera
fue, aproximadamente, de l /ó , empleándose bien
atmósfera oxidante o anóxica, de acuerdo con lo
expuesto en el capítulo tres. Tras su hidratación en
condiciones estáticas, los contenedores fueron sol-
dados antes de iniciar los experimentos.

5.2 Experimento de calentamiento
de las muestras de bentonita
(BIC-2A)

La experiencia de calentamiento de las muestras de
bentonita saturada descrita en el apartado 3.2 se

inició el día 4 de Mayo de 1 998. Tras 59 días de
calentamiento, se detuvo el día 2 de Julio de 1 998.
Durante esta parada se realizó la sustitución de
cápsulas ya comentada. Seguidamente, el experi-

Figura 5.2. Visto de una de las ampollas utilizadas para la obtención de
muestras para el análisis de gases.
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mentó de calentamiento se reanudó hasta el día 2
de Septiembre de 1 998. La duración total del expe-
rimento BIC-2A fue de 121 días.

La totalidad del experimento transcurrió de manera
muy satisfactoria, sin producirse ninguna desviación
respecto de lo planificado. La Fig 5.3. muestra el
sistema de irradiación con gradiente térmico duran-
te el experimento BIC-2A. Se observa el cabezal de
irradiación a la derecha, con las ventanas frontales
y parte del aislante interior visible. A su izquierda se
encuentra el sistema informático encargado de la
monitorización y almacenamiento de los valores de
las temperaturas. También se observa parte de la
electrónica asociada al control de la temperatura.

La Fig 5.4. muestra la evolución de las temperatu-
ras superior e inferior durante los cuatro meses de
duración de la experiencia. Dado que la regulación
actúa sobre la temperatura de la placa superior,
puede observarse como la estabilidad de la misma
es excelente. Durante los dos primeros meses de la
experiencia, la temperatura media fue de 129.7 °C,
mientras que durante los dos meses finales ésta fue
de 129.5 °C. Durante todo el tiempo útil del experi-
mento BIC-2A, el valor medio la temperatura supe-
rior fue de 129.6°C.

La temperatura inferior se ve influida por factores
externos y refleja, hasta un cierto punto, las varia-
ciones en la temperatura ambiente. Este efecto era
esperable y ya se avanzó en el capítulo cuatro. El ri-
zado que puede observarse se debe a los ciclos tér-
micos ambientales diarios, (diferencias en la tempe-
ratura ambiente diurna y nocturna), en conjunción
con las horas de funcionamiento del equipo de aire
acondicionado de la sala donde se llevó a cabo
este experimento. La temperatura media inferior du-
rante los dos primeros meses de calentamiento fue
de 94.7 °C, mientras que durante los últimos dos
meses, ésta fue de 88.3 °C.

Se aprovechó la parada programada a los dos me-
ses, realizada para cumplir con la estrategia de sus-
titución de cilindros, a fin de ajustar el espesor de
los aislantes y así acercar las condiciones experi-
mentales reales a las de referencia.

Esta modificación justifica la diferencia de 6 °C
existente entre la temperatura media de los prime-
ros dos meses y la de los últimos dos meses. Con
este cambio, el valor medio de la temperatura infe-
rior, para los cuatro meses de experimentación, re-
sulta ser de 91.4 °C, valor muy próximo al de refe-
rencia, (90 °C).

Figuro 5.3. Ejecución del experimento BIC-2A.

54



5. Ejecución de los experimentos de irradiación y calentamiento

Experimento BIC-2A
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Figura 5.4. Gráfico de la temperatura de las placos superior e inferior durante el experimento BIC-2A.

5.3 Experimento de irradiación
y calentamiento de las muestras
de bentonita (BIC-2B)

La experiencia descrita en el apartado 3.3 se inició
el día 16 de Diciembre de 1998. Tras 61 días de
irradiación y calentamiento simultáneos, se detuvo
el experimento el día 1 5 de Febrero de 1 999. Du-
rante esta parada se realizó la sustitución de cápsu-
las prevista. El experimento de irradiación más ca-
lentamiento se reanudó hasta el día 1 9 de Abril de
1 999. La duración total del experimento BIC-2B fue
de 1 24 días. Todo el experimento transcurrió satis-
factoriamente, sin producirse ninguna desviación res-
pecto del plan de irradiación previsto. La Fig 5.5.
muestra el cabezal de irradiación en el interior de la
celda de irradiación, mientras que la Fig 5.6. mues-
tra el sistema de control de temperatura y el sistema
de monitorización de las temperaturas y de la tasa
de dosis, instalado en la planta de irradiación.

La Fig 5.7. muestra la evolución de la temperatura
superior e inferior, de la tasa de dosis y de la dosis
absorbida durante cuatro días del experimento
BIC-2B. Puede observarse como la tasa de dosis es

variable en función del material que se está irra-
diando en la planta. La irradiación de un material
más denso provoca una ligera caída en la tasa de
dosis. Estas fluctuaciones sólo pueden observarse si
se emplean sistemas dosimétricos activos. También
se observan algunas paradas esporádicas de la
planta, que se prolongan durante períodos de tiem-
po bastante cortos, inferiores a 1 hora). Estas para-
das se correlacionan con un ligero enfriamiento de
la placa difusora de calor inferior; esto es una evi-
dencia directa del efecto térmico de una alta tasa
de dosis. La placa superior no se ve afectada, ya
que la regulación de temperatura se realiza en ese
punto.

5.3.1 Evolución de las temperaturas

La Fig 5.8. es la homologa a la Fig 5.4. para al ex-
perimento BIC-2B. Muestra la evolución de la tem-
peratura superior e inferior durante los 124 días de
la experiencia BIC-2B. El enfriamiento que tiene lu-
gar tras 61 días de irradiación se debe a la sustitu-
ción de cilindros ya comentada. Otros enfriamien-
tos que pueden observarse se deben a interrup-
ciones, de corta duración, del suministro eléctrico
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V

Figura 5.5. Ejecución del experimento BIC-2B en el interior del irradiado César. Se puede observar en la parte trasera del cabezal de irradiación
los cables necesarios para el control y monitorizadón del sistema, así como los paquetes conteniendo dosímetros de dañina y cuarzo.

Figura 5.6. Sistema de control y monitorizadón del experimento BIC-2B, instalado en la planta del irradiado! César.
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Figura 5.7. Gráfico de la evolución de la temperatura de la placa superior (azul oscuro), inferior (gris), tasa de dosis (azul claro) y dosis
acumulada (negro) durante cuatro días del experimento BIC-2B.
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Figura 5.8. Gráfico de la temperatura de las placas superior e inferior durante el experimento BIC-2B.
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en la planta de irradiación. A partir de los datos del
gráfico se calcula una temperatura media superior,
durante los primeros dos meses de experimenta-
ción, de 129.3 °C. Durante los dos últimos meses,
ésta fue de 129.7 °C, resultando una temperatura
media global de 129.5°C.

La temperatura media de la placa difusora inferior
presenta variaciones en función de la temperatura
ambiente y en función del valor de la tasa de dosis.
En este caso, las oscilaciones diarias en función de
la temperatura ambiente no son tan evidentes, ya
que las masivas paredes del ¡rradiador amortiguan
las fluctuaciones de la temperatura ambiente. El va-
lor medio de esta temperatura durante los dos pri-
meros meses del experimento fue de 84.7 °C, sien-
do de 90.6 °C durante los dos últimos meses. El
valor medio de la temperatura inferior durante los
cuatro meses de la experiencia fue de 87.7 °C, va-
lor muy cercano a los 90 °C de referencia.

5.3.2 Evolución de la tasa de dosis y
determinación de la dosis absorbida

La Fig 5.9. muestra la evolución de la tasa de dosis
y de la dosis absorbida, tal y como es registrada

por el sistema de monitorización. Los valores mos-
trados corresponden a la bentonita más expuesta a
la radiación, (que también es la bentonita sometida
a temperatura más elevada); se trata pues de la
máxima dosis en la bentonita. A partir de los datos
mostrados se estima una dosis absorbida máxima
igual a 10.53 MGy. De estos, 5.05 MGy fueron su-
ministrados durante los primeros dos meses de ex-
perimentación; mientras que el resto, (5.48 MGy),
se debe a la contribución de los últimos dos meses.
Esta última contribución es algo mayor dado que la
planta de irradiación estuvo menos días en situa-
ción de parada.

La tasa de dosis, para la bentonita más expuesta,
osciló entre 3.7 kGy/h y 5.3 kGy/h, dependiendo
del material que se irradiaba en la planta. El valor
medio de la misma, durante los dos primeros me-
ses, fue de 4.49 kGy/h; mientras que para los dos
últimos meses, ésta fue de 4.50 kGy/h. Si se tienen
en cuenta todos los días de experimentación, inclu-
yendo los días de parada, la tasa de dosis efectiva
desciende hasta 3.6 kGy/h.

La Fig 5.10. muestra la evolución temporal de la
tasa de dosis efectiva y de la dosis absorbida. El va-
lor máximo resulta ser de 4.3 kGy/h, que se alean-

Experiencia BIC-2B
11000

1 3.0
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Figura 5.9. Evolución de la tasa de dosis y dosis acumulada durante el experimento BI&2B.
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Figura 5.10. Evolución de la dosis efectiva y dosis acumulada durante el experimento BIC-2B.

za dentro de los primeros diez días de experimenta-
ción. El valor mínimo es de 2.4 kGy/h, produ-
ciéndose el día 23 del experimento. El valor final,
como ya se ha comentado, es de 3.6 kGy/h, valor
muy cercano a los 3.5 kGy/h de referencia.

Como se ha indicado en el capítulo cuatro, este sis-
tema de medida de la tasa de dosis en continuo
está respaldado por un sistema de dosímetros pasi-
vos. En la Tabla 5.3. se comparan los resultados
obtenidos con los distintos tipos de dosímetros. Se
han empleado 24 dosímetros de alanina, en ocho
lotes de tres dosímetros y ó dosímetros de cuarzo,
organizados en tres lotes de dos dosímetros.

Los resultados se comparan con las estimaciones
obtenidas a partir de la cámara de ionización. To-
dos los dosímetros estaban en la parte posterior del
cabezal de irradiación, (Fig 5.5.), y por tanto las
medidas de la cámara de ionización deben corre-
girse para tener en cuenta este factor. La corrección
se basa en dosimetrías realizadas en el interior de
la celda mediante dosímetros "red Perspex". Un
cronograma detallado mostrando la colocación en
el tiempo de estos dosímetros se encuentra en el
apéndice 1.

Cada grupo de tres dosímetros de alanina ha per-
manecido alrededor de 4.5 días en el interior de la
celda de irradiación. De este modo se asegura una
dosis integrada inferior a los 200 kGy, (valor que
corresponde al límite superior de dosis de este siste-
ma dosimétrico). En total se han muestreado 36
días de la experiencia 8/C-28, es decir un 30 % de
la duración total de la misma. Un grupo de dosíme-
tros de cuarzo ha permanecido durante los dos pri-
meros meses del experimento, (Q3 y Q4), mientras
que un segundo grupo ha permanecido durante los
dos últimos meses, (Q4 y Q5). El último grupo de
dosímetros de cuarzo, (Ql y Q2), ha estado irra-
diándose durante toda la duración del experimento
BIC-2B.

Los resultados obtenidos mediante dosimetría pasi-
va, alanina y cuarzo, no son coincidentes con los
inferidos mediante la cámara de ionización, ya que
los valores de los primeros son mucho más bajos.
De hecho, si se tiene en cuenta el tiempo de irra-
diación, los resultados obtenidos mediante alanina
y mediante cuarzo tampoco son coincidentes entre
sí, lo que pone en tela de juicio estos valores.

En general, los resultados proporcionados por los
dosímetros de alanina son 4.5 veces inferiores a los
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Tabla 5.3
Resultados de la dosimetría pasiva, (Axx indica un dosímetro de alanina, Qx indica un dosímetro de cuarzo). La temperatura de
irradiación fue de 35 °C aproximadamente.

Dosímetro Fecha Entrada Fecha Salida Días Dosis Dosis Media Dosis Cámara
de irradiación (kGy) (kGy) (kGy)

Al 36.7

A2 16/12/98 21/12/98 4.5594 36.5

A3 35.7

A4 30.5

A5 11/01/99 15/01/99 3.7958 31.0

A6 30.8

A7 34.9

A8 21/01/99 27/01/99 4.5233 35.8

A9 36.0

A10 36.0

All 01/02/99 06/02/99 4.6344 34.7

Al 2 34.4

Al 3 38.9

Al 4 15/02/99 20/02/99 4.6116 38.1

Al 5 37.1

Al 6 39.8

Al 7 01/03/99 06/03/99 4.8009 39.4

Al 8 38.0

Al 9 39.1

A20 15/03/99. 20/03/99 4.8434 38.7

A21 38.1

A22 39.9

A23 31/03/99 05/04/99 4.3847 38.7

36.3"0.5

30.8"0.3

35.6"0.6

35.0"0.9

38.0"0.9

39T0.9

38.6"0.5

39.5"0.7

161.2

138.6

155.1

161.9

165.8

173.2

175.2

156.1

60

A24

Ql

Q2

Q3

Q4

Q5

Q6

- 16/12/98

- 16/12/98

- 15/02/99

19//04/99

15/02/99

19/04/99

97.6864 -

46.9026 -

50.7837 -

39.8

436

441

162

172

176

182

439"4

1677

179"4

3500.3

1678.7

1821.6
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obtenidos a partir de la cámara de ionización;
mientras que los obtenidos mediante los dosímetros
de cuarzo son unas 10 veces inferiores.

Según las evaluaciones realizadas por MessTechnik,
los dosímetros de alanina han recibido 8 kGy por
día, aproximadamente; mientras que los valores
para los dosímetros de cuarzo oscilan entre 3.5 y
4.5 kGy por día. Si se tiene en cuenta que ambos
tipos de dosímetros estaban situados en posiciones
muy próximas entre si, se deduce que el funciona-
miento de los mismos no es adecuado. Además, los
valores obtenidos mediante estos dosímetros son
muy bajos en relación a la alta actividad de la fuen-
te de 60Co empleada.

Finalmente, debe destacarse el hecho de que la
sensibilidad teórica de la cámara de ionización
está bien contrastada mediante el uso de dosíme-
tros de "red Perspex" y que los valores obtenidos
mediante este sistema están en el rango de trabajo
habitual del irradiador. Por lo tanto, los valores de
la cámara de ionización deben aceptarse como
correctos.

5.4 Resumen de las características
de los experimentos BIC-2

A modo de resumen, las Tablas 5.4. y 5.5. mues-
tran los valores experimentales de las temperaturas
medias y de los tiempos de calentamiento emplea-
dos en el experimento BIC-2A. En la Tabla 5.4. se
exponen los valores para las probetas de bentonita,
mientras que la Tabla 5.5. muestra los valores co-
rrespondientes a los discos de acero al carbono.

Por su parte, las Tablas 5.6. y 5.7. son homologas
a las vistas anteriormente pero relativas a la expe-
riencia BIC-2B.

5.5 Experimentos de generación
de gases (GABIC-2)

La experiencia de calentamiento de los contenedo-
res de vidrio borosilicatado que se ha descrito en el
apartado 3.3 se inició el día 9 de Marzo de 1999.
Esta se detuvo el día 30 de Junio de 1 999. La du-

Tabla 5.4
Muestras calentadas. Valores experimentales de temperaturas y tiempos de irradiación.

Dist. (cm)

0.0-5.0

5.0-10.0

10.0-15.0

15.0-20.0

CA (59 días)

Temp.(°C) Dosis (kGy)

125

117

108

99

0

0

0

0

CB (62 días)

Temp. (°C) Dosis (kGy)

124 0

114 0

104 0

93 0

CE, CF (121 días)

Temp. (°C)

125

115

106

96

Tabla 5.5
Probetas de acero calentadas. Valores experimentales de temperaturas y tiempos de irradiación.

Dist. (cm)

0.0-1.0

7.0-8.0

12.0-13.0

19.0-20.0

Temp. ('

129

117

108

96

CC (59 días)

X) Dosis (kGy)

0

0

0

0

CD (62 días)

Temp. (°C) Dosis (kGy)

128 0

114 0

104 0

89 0

Dosis (kGy)

0

0

0

0

CG,CH (121 días)

Temp. (°C)

129

115

106

92

Dosis (kGy)

0

0

0

0
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Tabla 5.6
Muestras irradiadas. Valores experimentales de temperaturas, dosis y tiempos de irradiación

Dist. (cm)

0.0-5.0

5.0-10.0

10.0-15.0

15.0-20.0

Temp. ('

124

113

101

90

IA(61 días)

DC) Dosis (kGy)

4500

3500

2700

2100

Temp. ('

128

117

106

96

IB (63 días)

X) Dosis (kGy)

4900

3800

3000

2200

IE, IF (124 días)

Temp. (°C)

126

115

104

93

Tabla 5.7
Probetas de acero irradiadas. Valores experimentales de temperaturas, dosis y tiempos de irradiación

Dist. (cm)

0.0-1.0

7.0-8.0

12.0-13.0

19.0-20.0

Temp. ('

128

113

101

86

IC (61 días)

X) Dosis (kGy)

4900

3500

2700

1800

Temp. ('

132

117

106

92

ID (63 días)

DC) Dosis (kGy)

5400

3800

3000

2000

Dosis (kGy)

9400

7400

5700

4300

IG,IH (124 días)

Temp. (°C)

130

115

104

89

Dosis (kGy)

10300

7400

5700

3800

ración total del experimento GABIC-2A fue de 114
días. Durante la total idad del experimento, las
muestras estuvieron sometidas a una temperatura
de 4 0 °C.

La experiencia de irradiación de los contenedores
de vidrio borosi l icatado que contenían bentonita se

inició el día 21 de Diciembre de 1998 , f inalizando
el día 19 de Abril de 1999 . La duración total del
experimento GABIC-2B fue de 120 días. Durante la
total idad de este experimento, las muestras estuvie-
ron sometidas a una temperatura próxima a los 4 0
°C. La dosis absorbida por las mismas se ha esti-
mado en 4 MGy.
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6. Métodos de análisis

6.1 Extracción de muestras
En los experimentos BIC-2A y BIC-2B, se han estu-
diado los cambios en bentonita y la corrosión del
acero englobado en la misma que se encontraban
confinadas en cápsulas metálicas. En los experi-
mentos que contemplaban el análisis de la bentoni-
ta, se han estudiado muestras procedentes de 7
cápsulas metálicas. En dichas cápsulas, la bentonita
se ha estado saturando con agua de referencia du-
rante 30 días. Una cápsula contenía bentonita de
referencia (bentonita compactada y saturada), otras
2 cápsulas contenían bentonita sometida a calenta-
miento y las 4 restantes contenían bentonita irradia-
da y calentada. En los experimentos que contem-
plaban el sistema bentonita-agua-acero, se han
analizado muestras procedentes de 6 cápsulas me-
tálicas, en los que 4 discos de acero estaban englo-
bados en bentonita compactada y saturada. Dos
contenedores contenían bentonita sometida a ca-
lentamiento y las 4 restantes contenían bentonita
irradiada y calentada.

En ambos casos, la extracción de las muestras de
bentonita se realizó introduciendo un tubo sacatesti-
gos de aluminio por rotopercusión manual en la
cápsula. La bentonita fue extraída a intervalos de 5
en 5 cm, obteniendo 4 muestras por cápsulas (Fig
6.1.). Las muestras fueron numeradas utilizando un
código alfanumérico de 3 caracteres. El primer ca-
rácter representa las condiciones experimentales: R
para muestras de referencia, C para muestras so-
metidas a un ensayo de calentamiento e I para
muestras sometidas a un ensayo de irradiación y
calentamiento. El segundo carácter representa el
código de la cápsula, que varía entre A y H. Los có-

digos A, B, E y F representan las cápsulas cuyas
muestras se utilizarán para el estudio de los cam-
bios en el sistema bentonita-agua, mientras que los
códigos C, D, G y H representan las cápsulas cuyas
muestras se utilizarán para el estudio de la corro-
sion en el acero englobado en la bentonita. Final-
mente, el tercer carácter (un número que varía entre
1 y 4) representa la posición en la cápsula. El dígito
1 corresponde a la bentonita entre 0 y 5 cm, el dí-
gito 2 corresponde a la bentonita entre 5 y 1 0 cm ,
el dígito 3 corresponde a la bentonita entre 1 0 y 1 5
cm y el dígito 4 corresponde a la bentonita entre 15
y 20 cm. En los experimentos de irradiación y/o ca-
lentamiento el dígito 1 corresponde a la muestra
que ha estado sometida a la mayor dosis y/o tem-
peratura y el dígito 4 corresponde a la que ha esta-
do sometida a la menor.

En los experimentos GABIC-2A y GABIC-2B se ha
estudiado los gases generados en el sistema bento-
nita-agua-acero. Se han analizado muestras proce-
dentes de 7 contenedores de vidrio borosilicatado.
Tres contenedores de vidrio contenían bentonita so-
metida a calentamiento y otros cuatro contenían
bentonita irradiada y calentada. Las muestras de
gases fueron tomadas de los contenedores con una
jeringa a través de un septum.

6.2 Análisis de bentonita
El diagrama de flujo en el laboratorio que han sufri-
do las muestras que solo contienen bentonita (sin
disco de acero) se muestra en la Fig 6.2. Tras su
extracción, y a fin de mantener la muestra lo menos
alterada posible, se realizaron las medidas de Eh y
pH utilizando un equipo portátil. Posteriormente las

Figura 6.1. Extracción de muestras mediante el tubo sacatestigos.
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Figura 6.2. Marcha analítica de las cápsulas aue sólo contenían bentonita (A, B,E y F).

muestras fueron selladas en bolsas de plástico a fin
de preservar su contenido en agua. Una vez realiza-
do el análisis de contenido en agua por termogravi-
metría (TG), se procedió al primer cuarteo. Una alí-
cuota de unos 100 g fue separada para los ensayos
en edómetro. El resto de la muestra fue nuevamen-
te cuarteado, obteniéndose 4 alícuotas. Una alícuo-
ta se utilizo para el análisis de muestra total, mien-
tras que el material de las 3 restantes fue utilizado
para la separación de la bentonita en fracciones
granulométricas, a fin de discernir si la generación
de los defectos cristalinos inducidos por radiación
afecta del mismo modo a la montmorillonita y a los
minerales accesorios de la bentonita.

La separación de las diferentes fracciones granulo-
métricas se ha realizado por decantación. Dicha se-
paración permite trabajar con una fracción de ta-
maño inferior a 2 /im (enriquecida en montmori-
llonita) y una fracción de tamaño mayor a 80 ¡Jim
(enriquecida en minerales accesorios). 25 g de ben-
tonita fueron mezclados con 200 mi de agua desti-
lada en un frasco de plástico. Dicha mezcla fue
agitada durante 24 horas, y centrifugada a 6000
rpm durante 15 minutos. Tras la separación del lí-
quido sobrenadante, la parte superficial de la mez-

cla, que corresponde a la fracción fina (tamaño de
grano inferior a 2 /im), fue extraída con una espátu-
la. El resto de la muestra fue tamizada guardándose
la fracción de tamaño de grano superior a 80/im.

Los diversos análisis realizados sobre la bentonita
se describen a continuación. Estos han sido clasifi-
cados en cuatro categorías: los referentes a las
composiciones química y mineralógica de la bento-
nita, los referentes al estudio del sistema bentoni-
ta-agua, los referentes al estudio de las propieda-
des de la bentonita y los referentes a la generación
de defectos cristalinos de la bentonita.

6.2.1 Composición mineralógica
y química de la bentonita

a) Análisis por Difracción de Rayos X
El objetivo de este tipo de análisis es la observación
de posibles cambios en la montmorillonita así como
la detección de fases minerales neoformadas. Se ha
utilizado un difractómetro Siemens D-500, con tubo
anticátodo de cobre y condiciones de excitación de
40 kV y 30 mA. Para cada muestra se han realiza-
do dos difracciones. Una de muestra total en polvo,
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y otra sobre la fracción de tamaño de grano inferior
a 2 /Jm de las bentonitas mediante la obtención de
agregados orientados.

La difracción de muestra total se ha realizado para
la determinación mineralógica de la bentonita. Se
ha efectuado un barrido para valores de 2 0 entre
2° y 50°. La difracción de agregados orientados se
ha realizado para un estudio en detalle de la mont-
morillonita. En este último caso, para el que se ha
realizado un barrido para valores de 2 6 entre 2o y
20°, se han obtenido 3 difractogramas de agrega-
dos orientados por muestra: el primero de ellos sin
tratamiento previo, el segundo ha sido solvatado
con etilenglicol y el tercero ha sido calentado a 550
°C. Del estudio del difractograma de la arcilla sol-
vatada en etilenglicol se ha calculado la anchura
del pico (001). A fin de cuantificar la cantidad de
interestratificados de illita/esmectita (Moore y Rey-
nolds, 1989), se ha medido la distancia entre el
pico localizado en torno a 10.31 A (correspondien-
te a la difracción del pico 001I/002E) y el pico lo-
calizado en torno a 1 5.80 A (correspondiente a la
difracción del pico 002I/003E).

b) Análisis químico de muestra total

El objetivo de este análisis es la determinación de
posibles cambios locales en la composición quími-
ca ligados a procesos de transferencia de masa
causados por circulación de fluidos. Tras el proceso
de cuarteo, se dejó secar la muestra a 60 °C en
una estufa durante 24 h y posteriormente fue moli-
da en un mortero de ágata. Mediante dicho proce-
dimiento se consigue mantener el contenido en
agua total en torno al 14 %, lo que permite por un
lado una mejor comparación de resultados entre
muestras y por otro lado se facilita la molturación.
Los análisis efectuados han sido la determinación
de los elementos mayoritarios por Espectrometría
de Fluorescencia de Rayos X (FRX) y la determina-
ción de carbonatos por calcimetría. En los análisis
de FRX, la muestra de bentonita (300 mg) fue fundi-
da con tetraborato de litio (dilución 1:20), tras adi-
ción de yoduro de litio como tensoactivo, a 1150°
C en un horno de inducción por radiofrecuencia.
Los análisis fueron realizados mediante un espectro-
fotómetro de fluorescencia X, Philips PW 2400, con
anticátodo de rhodio. Los óxidos analizados fueron
AI2O3, P2O5, K2O, CaO, S¡O2, TiO2, MnO, Fe2O3,
MgO y Na2O. Los análisis se efectuaron por dupli-
cado, obteniéndose de la suma de los óxidos valores
en torno al 86% de muestra total. En los análisis de
calcimetría, las muestras (2 g) fueron atacadas me-

diante 10 mi de una solución 1:1 de HCI, midién-
dose el CO2 generado en un calcímetro Bernard.

6.2.2 Estudio del sistema bentonita-agua

a) Termogravimetría
El objetivo de este tipo de análisis es medir el con-
tenido en agua de las muestras a fin de verificar la
existencia de fenómenos de migración de fluidos en
la bentonita debidos a la presencia de un gradiente
térmico. El análisis termogravimétrico se ha realiza-
do en un termoanalizador SETARAM TG-DTA92,
con unos 200 mg de muestra y utilizando un crisol
de sílice. Las condiciones de trabajo fueron las si-
guientes: intervalo de temperatura entre 20 y 900 °
C, velocidad de calentamiento de 1 0o C/min y at-
mósfera de argón (flujo de gas 2 l/h).

b) Condiciones redox y de pH.
El objetivo de este tipo de análisis es obtener infor-
mación sobre el estado de oxidación-reducción y
del pH de la bentonita y sus posibles cambios debi-
do al efecto de la temperatura y de la radiólisis. El
análisis de dichos parámetros se ha realizado sobre
la muestra de bentonita saturada, con un equipo
CRISON pH/mV-meter 506, utilizando para cada
tipo de medida un electrodo específico.

6.2.3 Estudio de las propiedades
de la bentonita

a) Determinación de la capacidad de cambio
catiónico

El objetivo de este análisis es la verificación de posi-
bles cambios en la capacidad de retención de con-
taminantes. La muestra de bentonita (100 mg) se
saturó en 50 mi de acetato amónico (pH 7.0) con
agitación de 10 minutos y reposo de 24 horas, a fin
de desplazar los cationes de cambio. Posteriormen-
te, se recogió el acetato amónico y se determinaron
los cationes (Na, K, Mg y Ca) por espectrometría de
absorción atómica. Por otro lado, la bentonita fue
lavada con ¡sopropanol. Tras agitación de la mues-
tra se eliminó el ¡sopropanol, comprobando en éste
la ausencia del NH4 mediante su ataque con el
reactivo de Nessler. A su vez, la bentonita fue trata-
da con 30 mi de una solución 1 M de NaCI ligera-
mente acidificada (0.005M HCI), a fin de desplazar
el NH4. Una vez extraída la solución, ésta fue enra-
sada con agua destilada a 1 00 mi, y el amonio de-

67



Programa de investigación para estudiar los efectos de la radiación gamma en bentonitas caldcas españolas

terminado por colorimetría en un analizador de flu-
jo continuo Technicon.

b) Determinación de las propiedades mecánicas

El estudio de las propiedades mecánicas se ha rea-
lizado utilizando edómetros convencionales. Previa-
mente, las alícuotas destinadas a la realización de
los ensayos mecánicos fueron calentadas a 100 °C
durante 24 horas, pesadas y compactadas a una
densidad nominal próxima a 1.65 g/cm3. Las di-
mensiones de las muestras eran 50 mm de diáme-
tro y 15 mm de altura. Se han realizado dos tipos
de ensayo con cada muestra: ensayo de hincha-
miento de la bentonita por embebimiento en agua
destilada y posterior ensayo de consolidación. Tras
los ensayos se secó a 100° C la muestra y tras su
pesada se calculó su densidad seca.

En el ensayo de hinchamiento (Fig 6.3.) se controló
la evolución del hinchamiento bajo carga de 0.5
MPa en función del tiempo. Se estimó que la mues-
tra había alcanzado el estado estacionario de hin-
chamiento, cuando la diferencia de hinchamiento
entre 2 medidas, separadas en un intervalo de 24
horas, era inferior al 0.1%.

En el ensayo de consolidación (Fig 6.4.) las mues-
tras, que se habían hinchado previamente a 0.5
MPa, fueron consolidadas bajo carga de 1.5 MPa
en condiciones edométricas (confinamiento lateral),
controlando su deformación en función del tiempo.

Los datos experimentales de la curva deforma-
ción-tiempo se han ajustado, utilizando el método
de los mínimos cuadrados, al siguiente modelo
analítico, en el cual se contempla la consolidación
como la resultante de las consolidaciones instantá-
nea, primaria y secundaria.

C=C
[af-a,)-Ult)

C=

Co=

E m =

consolidación

consolidación instantánea

módulo edométrico

U= grado de consolidación

Ca= coeficiente de consolidación secundaria

Of- a¡= diferencia de carga

tp= tiempo de la consolidación primaria

1E+1 1E+2 1E+3 1E+4

Tiempo (s)

1E+5 1E+6

Figura 6.3. Ejemplo de ensayo de hinchamiento (muestra de referencia).
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Figura 6.4. Ejemplo de ensayo de consolidación (muestra de referencia).

El tiempo en el que finaliza la consolidación primaria
(tp) corresponde al punto de inflexión de la de la cur-
va deformación-tiempo presente entre 104 y 105 se-
gundos. Dicho punto se ha obtenido como la inter-
sección de las extrapolaciones lineales correspon-
dientes ai tramo central y el tramo final de la curva.

La Fig 6.4. muestra la diferencia entre los datos ex-
perimentales y los obtenidos mediante el ajuste
analítico utilizado. Se ha considerado que el ajuste
era correcto cuando la diferencia entre el valor me-
dido y el estimado era inferior a 3 mm (precisión de
la lectura del comparador micrométrico del edóme-
tro). Expresado en función de la deformación e
error máximo era inferior a 0.0002.

Una vez calculado el valor de la consolidación pri-
maria, se puede determinar la conductividad hi-
dráulica de la muestra saturada a partir de los da-
tos del ensayo de consolidación. Conociendo para
diversos intervalos de tiempo el espesor de la mues-
tra y su grado de consolidación, el coeficiente de
consolidadación (Cv) puede obtenerse ajusfando
por mínimos cuadrados la siguiente relación:

c =H2'Tv

siendo:

H= semiespesor de la muestra en el tiempo t

Ty= factor de tiempo (adimensional), correspon-
diente al valor del grado de consolidación U
en el tiempo t

Finalmente la conductividad hidráulica se ha calcu-
lado mediante la fórmula:

k =

con

k= conductividad hidráulica

Yw= densidad del agua

6.2.4 Generación de defectos cristalinos
Los defectos cristalinos inducidos por radiación

consisten en la presencia de electrones desaparea-

dos en la posición estructural del oxígeno tanto de

las capas octaédricas como de las tetraédricas de

la montmori l lonita. Su estudio se ha abordado utili-

zando 2 técnicas complementarias. Por una parte

se ha utilizado Espectroscopia de Resonancia de

Spin Electrónico (ESR), ya que los electrones desa-
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Figura 6.5. Ejemplo de ensayo de consolidación (muestra de referencia, 5-10 cm).

pareados cuando están expuestos a un campo
magnético intenso absorben la radiación de m¡-
croondas. Por otro lado, la activación térmica (ca-
lentamiento) de las muestras tiende a recombinar
los defectos, restaurando la red cristalina original.
Esta recombinación va acompañada de liberación
de energía, bien en forma de luz visible, bien en
forma de calor. Por dicho motivo la concentración
de defectos puede estimarse a partir de medidas de
termoluminiscencia (TL) o calorimétricas. El estudio
de los defectos se ha realizado tanto en la muestra
total como en las fracciones fina (tamaño de grano
inferior a 2 /Jm) y gruesa (tamaño de grano superior
a 80 ¿L/m). Ya que los análisis de ESR, TL y calorime-
tría requieren muestra en polvo, tanto la muestra
total como la fracción gruesa fueron molidas pre-
viamente a los análisis.

a) Análisis de Resonancia de Espín Electrónico

Los espectros de resonancia de spin electrónico se

han obten ido a temperatura ambiente en un espec-

t rómetro ESP 300E Bruker, ut i l izando una fuente de

radiac ión de microondas con una frecuencia de re-

sonancia de 9 .78 G H z (localizada en la banda X de

las microondas) . Las condiciones experimentales

fueron las siguientes: frecuencia modu la r de 1 0 0

kHz , ampl i tud de modu lac ión de 0 .32 mT, poten-

cia de microondas de 5 m W y constante de t iempo

de 10 ms. A partir de los espectros se calcula el

factor de escisión g para cada resonancia. La con-

centración de los defectos, que es proporc iona l al

número de spins por m g , se expresa en unidades

arbitrarias de intensidad.

La Fig ó.6.(a) muestra el espectro g loba l , registrado

c o m o la pr imera der ivada de la absorc ión , obteni -

do en el intervalo de 10 a 5 1 0 mT. El espectro

muestra dos señales claras. Un pico estrecho cuyo

centro se encuentra a l rededor de 160 mT ( g = 4 . 4 ) ,

característico de Fe3 + en posiciones octaédricas y

tetraédricas y una banda ancha , (aprox imadamente

entre 2 4 0 y 3 5 0 mT) asociada a la presencia de

óxidos de hierro (Angel y Vincent, 1978) . La presen-

cia de esta banda genera interferencias con la re-

g ión de los defectos inducidos por rad iac ión , lo

cual impl ica realizar a lgún procesado matemát ico

posterior con los datos. Por d icho mot ivo , se util iza-

ron técnicas numéricas de opt imización de la cal i -

dad espectral (fi ltrado por medias móvi les, der iva-

ción y e l iminac ión de tendencias) en el intervalo

comprend ido entre 3 1 5 a 3 8 5 mT. En d icho inter-

valo t ienen lugar las resonancias debidas a los de-
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Figura 6.6. (a) Primera derivada del espectro de absorción ESR de la fracción fina de una muestra de bentonita irradiada,
(b) Segunda derivada del espectro de absorción ESR de la misma muestra en la región de interés.

fectos cristalinos de naturaleza paramagnética. Para
una mejor resolución, los espectros se representa-
ron como la segunda derivada de la absorción
electromagnética.

La fracción fina (tamaño de grano inferior a 2 ¡dm),
presenta una única banda espectral localizada a
348 mT (g=2.010), tal como muestra la Fig
6.6.(b). La fracción gruesa (tamaño de grano supe-
rior a 80jL/m; enriquecida en plagioclasas, cuarzo y
calcita), presenta la misma banda espectral locali-
zada a 348 mT (g=2.010), así como otras seis
bandas espectrales: g = 2.151 ( 325 mT), g=2.093
(335 mT), g = 2.037 (342 mT), g= 1.981 (352 mT),
g = 1.928 (362 mT) y g= 1.874 (372 mT). En la Fig
6.7. se muestra el espectro de la fracción gruesa
(tamaño de grano superior a 80 jl/m). Estas últimas
resonancias debemos atribuirlas al acoplamiento de
núcleos de 55 Mn, presentes en las fases minerales
accesorias, con los defectos cristalinos. El espectro
de la muestra total presenta las mismas bandas es-
pectrales que la fracción gruesa.

b) Emisión Termoluminiscente
La termoluminiscencia se basa en la propiedad que
tienen algunos materiales aislantes o semiconducto-

res de retener en su estructura cristalina parte de la
energía depositada por la radiación ionizante. Esta
energía puede ser liberada cuando se eleva la tem-
peratura del cuerpo y se pone de manifiesto median-
te una emisión de luz que puede cuantificarse me-
diante un tubo fotomultiplicador. Esta emisión de luz
se relaciona con la cantidad de electrones y huecos
que quedan atrapados cerca de las imperfecciones o
defectos de la estructura cristalina del material.

El equipo instrumental empleado es un lector de
termoluminiscencia Universal Toledo TLD Reader
Model 654D de Vynten Instruments. El protocolo de
lectura se muestra a continuación:

O Precalentamiento nulo

Q Rampa de calentamiento: 3.5 °C/s

Q Temperatura máxima de lectura: 430 °C

• Recocido nulo

• Tiempo de lectura: 150s

c) Calorimetría
El análisis calorimétrico tiene como objetivo acotar
la energía acumulada en la bentonita por el efecto
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de la radiación y a la que ha estado sometida.
Dado que el efecto de liberación de la energía acu-
mulada tiene lugar en un dominio de temperatura
en que simultáneamente existe un efecto endotérmi-
co debido a la existencia de agua ligada, una eva-
luación de esta efecto se ha llevado a cabo combi-
nando técnicas de análisi térmico diferencial y a
través de análisis termogravimétrico. Las condicio-
nes experimentales en ambos tipos de medidas se
describen a contnuación.

Los análisis calorimétricos, (ATD), se han llevado a
cabo mediante un Analizador Térmico Diferencial
TA Instruments 2920. Las condiciones experimenta-
les han sido:

• Cápsulas de 40 fjl. La parte superior de las
cápsulas que, en condiciones normales asegu-
ran la estanqueidad del material, ha sido per-
forada de forma espacialmente uniforme para
permitir la pérdida de vapor de agua que in-
crementaría la presión interna del recinto con
el consiguiente desequilibrio de la línea de
base.

• Velocidad de calentamiento: Aunque los pri-
meros ensayos han sido realizados a 10
"Omirr1, la coexistencia de efectos térmicos
nos ha obligado a trabajar en el dominio de
bajas velocidades, es decir 2 "Gmirr1.

Q Masas analizadas: Aunque la capacidad de las
cápsulas es de 40 ¡J\, la existencia de la fase
vapor del agua obliga a liberar dentro de
aquéllas un volumen libre de aproximadamen-
te el 50%, por lo que las masas utilizadas han
estado en el rango de 15-20 mg.

• Gas de purga: En las experiencias previas se
utilizó N2. Sin embargo con el fin de aumentar
la sensibilidad del sistema las experiencias
posteriores se han realizado con He.

Un conjunto de medidas térmicas se ha realizado
bajo condiciones de atmósfera totalmente seca em-
pleando P2O5.

Por otro lado, los análisis termogravimétricos, (TG),
se han realizado mediante un analizador TGA Du-
Pont 2000 empleando las siguientes condiciones
experimentales:

• Cápsulas de 40 ful: Estas son idénticas a las
utilizadas para el análisis calorimétrico.

• Velocidad de calentamiento: 1 0 "C-min-1.

• Masas analizadas: En el rango de 10-15 mg.

• Gas de purga: Se ha empleado N2.

Algunas medidas han sido realizadas bajo atmósfe-
ra totalmente seca empleando P2O5.

Los análisis correspondientes a TG han mostrado
que, para muestras saturadas durante 24 horas en
atmósfera saturada de agua a temperatura ambien-
te, existen dos tipos de agua. Por un lado el agua
más superficial del espacio ¡nterlaminar se libera en
el dominio de temperatura desde ambiente hasta
100 °C. Esta pérdida corresponde aproximadamen-
te a un 1 7-1 8% de la masa inicial de la muestra.

Por otro lado existe otro tipo de agua, más firme-
mente adsorbida en el espacio interlaminar, cuya li-
beración necesita una energía térmica mínima que
corresponde a una temperatura de 110 °C - 120
°C; la pérdida de masa de este segundo efecto co-
rresponde a un 2.3%, tal como se muestra en la Fig
6.9. Este segundo efecto constituye desde el punto
de vista de la evaluación del efecto asociado a la
radiación uno de los mayores inconvenientes, pues-
to que tiene lugar en el mismo intervalo de tempe-
raturas.

Para intentar evitar el efecto endotérmico debido a
la pérdida de agua se han realizado dos tipos de
ensayos.

Por un lado se han efectuado medidas de TG bajo
una atmósfera totalmente seca mediante la intro-
ducción en el recinto de medida de P2O5. Inicial-
mente se realizó la experiencia durante 24 horas,
bajo control de la masa y a 25 °C, (Fig ó. 10.). La
pérdida de masa en esta experiencia fue del 12%,
(valor estable después de 7 horas), claramente infe-
rior al 17-1 8% constatado en las experiencias ante-
riores. Un calentamiento posterior indicó una pérdi-
da de agua en el dominio de temperatura de 25 °C
hasta 250 °C del orden de 6%. Puesta de manifies-
to la presencia de agua, aún en estas severas con-
diciones, se realizaron un conjunto de nuevas expe-
riencias similares pero manteniendo la muestra a
100 °C, con el fin de acelerar el proceso de pérdi-
da de agua. Un posterior calentamiento mostró la
existencia de un único efecto de pérdida de agua
alrededor de 120 °C y del orden del 2.3% de la
masa inicial.

En conclusión, el proceso de absorción de agua
por parte del P2O5 es sólo capaz de extraer el agua
más superficial del espacio interlaminar pero no es
capaz, incluso a 100 °C, de absorber el segundo
tipo de agua más ligada. En consecuencia, en las
medidas calorimétricas que se han efectuado, el
efecto endotérmico del agua más firmemente ad-
sorbida, existente a 120 °C, está siempre presente.
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Figura 6.9. lermograma de una muestra de bentonita saturada en atmósfera con una humedad relativa del 100%.
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Figura 6.10. Termograma de la desbidratadón isotérmica de la bentonita a 25 °C en presencia de P205.
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Por lo anteriormente expuesto, se ha considerado
que las condiciones más eficaces para la evalua-
ción del efecto asociado a la radiación en la bento-
nita, es la saturación previa de la misma, en una at-
mósfera con humedad relativa del 100% y a 25 °C
y su posterior medida calorimétrica. Esta condición
permite asegurar una idéntica condición del estado
de saturación inicial de las muestras, y, por lo tan-
to, una mayor reproducibilidad.

Debe destacarse que las muestras irradiadas que
han sido calentadas hasta 230 °C no muestran, en
una posterior medida, ningún efecto térmico. Esta
temperatura ha sido considerada como la tempera-
tura final para los ensayos posteriores.

El procedimiento seguido para cada muestra ha sido:

• Preparación de la cápsula con cobertura per-
forada con muestra irradiada.

Q Mantenimiento de las mismas en atmósfera sa-
turada de vapor de agua durante 24 horas a
25 °C.

• Primer ensayo calorimétrico sobre la muestra
desde temperatura ambiente hasta 230 °C.

O Mantenimiento de la misma cápsula, (en este
caso con el efecto de la radiación ya elimina-
do), en atmósfera saturada de vapor de agua
durante 24 horas a 25 °C.

• Segundo ensayo calorimétrico, sobre la misma
muestra, desde temperatura ambiente hasta
230 °C.

Este procedimiento permite mediante dos medidas
sobre la misma muestra determinar, por diferencia,
el efecto energía acumulada inducida por la radia-
ción.

Q Decapado de las dos superficies planas de las
probetas, para la completa eliminación de los
restos de bentonita y del óxido formado. Esta
operación se realiza mediante una inmersión de
las probetas en HCI diluido al 18% en peso, al
que se añade un inhibidor, de acuerdo con las
normas ASTM G l , ISO 9226 e ISO 8407.

• Observación del estado superficial de las pro-
betas metálicas mediante microscopio óptico,
antes y después del decapado químico. Se em-
plea un microscopio Nikon Labophot de pola-
rización con sistema fotográfico automático.
Cuenta con una fuente de iluminación, para la
observación de las probetas por reflexión,
Intralux 5000 de fibra óptica.

Q Determinación de la rugosidad superficial de las
probetas mediante un rugosímetro Talysurf Clans
30K con palpador inductivo. La rugosidad se
determina en un cuadrado de 4 o 5 mm de
lado, situado en el centro de cada una de las
caras de las probetas.

ü Determinación de la profundidad de las pica-
duras más representativas de las probetas. Esta
determinación se lleva a cabo, por diferencia
de enfoque, mediante el microscopio óptico
antes mencionado y se realiza sobre las mues-
tras de la serie C.

• Determinación del valor medio del ataque co-
rrosivo mediante gravimetría. Este procedi-
miento sólo se lleva a cabo en las probetas de
la serie /; es decir, las probetas irradiadas.
Consiste en determinar la pérdida de peso de
las probetas tras someterlas a las condiciones
experimentales correspondientes. El peso final
debe determinarse tras el decapado químico.

6.3 Análisis de las probetas
de acero al carbono

Las probetas metálicas procedentes de los experi-
mentos BIC-2A y 8/C-28 se han sometido a distintos
análisis a fin de determinar la magnitud de la corro-
sión en función de las distintas condiciones de ex-
perimentación empleadas. El diagrama de flujo de
los distintos procedimientos que incluyen los análisis
de corrosión se detalla a continuación:

ü Extracción de las probetas metálicas del medio
bentonítico y posterior observación de la distri-
bución de la bentonita adherida a la superficie
de las mismas.

6.3.1 Determinación de la rugosidad
superficial

La rugosidad superficial se determina mediante un
rugosímetro Talysurf Clans 30K, (Fig 6.11.). Su pal-
pador inductivo explora la zona de estudio en pasa-
das paralelas, determinando el perfil de alturas de
la superficie. El programa de control del rugosíme-
tro proporciona un mapa 3D de la superficie explo-
rada y una serie de parámetros estadísticos que se
enumeran a continuación.

Si se supone un perfil de alturas, para una de las
pasadas del rugosímetro, como el indicado en la
Fig 6.12. La rugosidad media, (sPa), vendría dada
por la integral:
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Figura 6.11 Rugosímetro Talysurf Clans para el estudio de la rugosidad superficial.

Pa = ±jL°\Z{L)\dL

aplicada a las distintas exploraciones del palpador,
y siendo Lo la longitud de exploración.

La máxima desviación positiva respecto de la cota
cero, (sPv), sería la altura del pico 7; mientras que,
la máxima desviación negativa, [sPp), sería, en va-
lor absoluto, la cota del pico identificado como 2
en la Fig 6.12.

La rugosidad máxima, [sPt], sería la suma de los
dos valores definidos anteriormente

sPf = sPv + SPp

Los picos que contribuyen a la rugosidad máxima,
definida en este sentido, no tienen por que ser con-
secutivos. De ahí se deduce que este valor siempre
será mayor o igual que la profundidad de la mayor
picadura en la misma zona de estudio.

Un quinto parámetro que proporciona el rugosíme-
tro es la raíz cuadrada de la media de los cuadra-
dos de las alturas, (sPq), es decir:

Un último parámetro, (sPsk), da una indicación de
si existen más "picos" que "valles" o viceversa. Un
perfil como el de la Fig 6.13., con más picos que
valles, presentará un valor de sPsk positivo; mien-
tras que, un perfil como el de la Fig 6.14. lo tendrá
negativo. Obviamente, las probetas sometidas a
ambientes corrosivos tenderán a presentar perfiles
con valores de sPsk negativos.

6.3.2 Gravimetría
Para determinar el ataque corrosivo promedio en
una probeta mediante gravimetría, debe determi-
narse la pérdida de masa ocasionada por las con-
diciones de experimentación, con una precisión, al
menos, de décimas de miligramo. La determinación
de la masa final, tras la irradiación y/o calenta-
miento en medio arcilloso, se realiza después del
decapado químico ya comentado, a fin de eliminar
los restos de bentonita y de óxidos. Conociendo las
dimensiones de la probeta y la densidad del acero,
se calcula la corrosión promedio por unidad de
área como:

Corrosión [g / cm ] = -
Pérdida de masa [g]

área de la probeta [cm
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6. Métodos de análisis

Z(L)

h i\ I \ . , A A
/ \ / V U A A A/U i\
rnfr ?7

%í/ra ¿. 72 Hipotético perfil de alturas en una de las pasadas del rugosímetm.

I(L)i

A A A A

Figura 6.13. Hipotético perfil de alturas con un valor de sFsk positivo.

1(1)

V \ / \ /
v \ /

Figura 6.14. Hipotético perfil de alturas con un valor de sPsk negativo.
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y la penetración promedio como: ción se ha realizado utilizando el método del patrón
n x - j - r i extemo.Penetración media [cmj =

n , ,. , , r , Las condiciones analíticas para el análisis de C O 2
Perdida de masa [g\ r

= ;—; ; :—57—r ;———. :—;—3— tueron: columna Porapak Q, 50/80 mesh, 4m •
area de la probeta [cm xDens/aad del acero g /cm , , , , A n . _ _ o _ . , . . u

r 1/4 OD a 120 C siendo el gas portador He.
Para el análisis de H2 se utilizó una columna de ta-

6 4 Anál iSiS dG 03SGS miz m o ' e c L J l a r de 5 Á, 80/100 mesh, 3m • 1/8"
OD, a 60 °C siendo el gas portador argón. En am-

Tras extracción de los gases, su análisis se ha reali- bos casos se utilizó un Detector de Conductividad
zado por cromatografía de gases y su cuantifica- Térmica (TCD).
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7.1 Composición mineralógica
y química de labentonita

7.1.1 Composición mineralógica

El análisis mediante DRX de muestra total en polvo
sobre la bentonita de referencia ha permitido identi-
ficar las siguientes fases minerales (ver Fig 7.1.) que
expresadas en orden de abundancia relativa, son
las siguientes:

Q Montmorillonita:
Presenta las reflexiones básales (001) a 15.05
A y (003) a 5.04 A. Asimismo aparecen varias
reflexiones hk tales como las (02-11) a 4.47 A,
(13-20) a 2.56Áy (15-24-31) a 1.69 A.

Q Plagioclasas:
Con reflexiones a 6.52 Á, 3.77 Á, 3.64 Á,
3.21Áy 3.17Á

• Cristobalita:
Con reflexiones a 2.83 A

• Cuarzo:
Con reflexiones a 3.34 A y 4.24 A

a Calcita:
Con reflexiones a 3.03 A

Q Tridimita:
Con reflexiones a 4.30 Á, 4.07 A

No se ha detectado ningún cambio en la composi-
ción mineralógica ni en las muestras sometidas a
calentamiento, ni en las sometidas a irradiación y
calentamiento. En ambos casos los espectros de DRX
son similares a los de las muestras de referencia.

El estudio de las características de la montmorilloni-
ta de las bentonitas de referencia, realizado a partir
de agregados orientados, muestra como la mont-
morillonita (14.7A) se hincha con etilenglicol a
1 6.9A y se contrae a 9.7A tras su tratamiento térmi-
co a 550 °C (Fig 7.2.). En el espectro de difracción
de la montmorillonita solvatada en etilenglicol se
observa una distancia 2 0 entre el pico (0011/002E)
y el pico (002I/003E) en torno a 5.55°. Dicha dis-
tancia corresponde a la existencia de interestratifi-
cados de illita/esmectita de una cantidad cercana
al 15 % (Moore y Reynolds, 1989). La anchura pro-
medio del pico (001) de la montmorillonita oscila
entre 1.68° y 0.97° lo que da, aplicando la ecua-
ción de Scherrer, un rango de tamaño de cristalito
entre 48 A y 83 Á .

2400

5 10 15 20 25 30 35 45 50 55 60

Figura 7.1. Oifractograma de muestra total típico para la bentonita de referencia.
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40 30 5 4.8 4.6
I (A)

Figura 7.2. Difractogramas de agregados orientados de la montmoríllonita de referencia.

En las bentonitas sometidas a calentamiento, los
agregados orientados solvatados en etilenglicol
también muestran la existencia de interestratificados
de illita/esmectita en torno al 15 %. La anchura
promedio del pico (001) de la montmorillonita osci-
la entre 0.77° y 0.97°, lo que da un rango de ta-
maño de cristalito entre 105 Á y 83 Á. Finalmente,
las bentonitas sometidas a irradiación y calenta-
miento presentan espectros de DRX de agregados
orientados solvatados en etilenglicol similares a las
anteriores, con una concentración de interestratifi-
cados de illita/esmectita cercana al 15%. La an-
chura promedio del pico (001) de la montmorilloni-
ta oscila entre 0.75 ° y 0.83°, lo que da un rango
de tamaño de cristalito entre 107 Á y 97 A. La Ta-
bla 7.1 muestra los datos más relevantes del análi-
sis de difracción de agregados orientados solvata-
dos en etilenglicol.

De lo anteriormente descrito, se deduce que en las
actuales condiciones experimentales, no tiene lugar
ninguna transformación mineralógica relevante en la
bentonita. Tampoco se ha detectado la disolución
de minerales minoritarios, (calcita, cuarzo y feldespa-
tos), de la bentonita, y posterior precipitación de ce-
mentos silíceos y sulfatos, tal como tuvo lugar en el
experimento de irradiación realizado en la bentonita

MX-80 (Pusch ef al., 1993). Únicamente, existe un
aumento del espesor promedio de los cristalitos de
montmorillonita. En cambio, en este tipo de bentoni-
tas, cuando se saturan en soluciones enriquecidas en
KCI, (entre 0.2 y 1M), a temperaturas superiores a
60 °C, se produce una disminución del tamaño del
cristalito en la montmorillonita, (Linares et al., 1996),
así cómo un aumento de la presencia de interestrati-
ficados illita/esmectita desde un 15% a un 30%.

7.1.2 Composición química
Los análisis químicos de los elementos mayoritarios,
realizados mediante Espectrometría de Fluorescen-
cia de rayos X, se muestran en la Tabla 7.2. Del
análisis de resultados en las muestras de referencia
se desprende la escasa variabilidad entre muestras.
Los valores medidos están en consonancia con los
obtenidos por CSIC-Zaidín y CIEMAT en el marco
del proyecto FEBEX, (Villar eí al., 1998). No obstan-
te, hay algunas discrepancias entre los valores me-
didos y los citados por los laboratorios menciona-
dos. Los valores de Fe2O3 (promedio 3.4 %) son
similares a los de CSIC-Zaidín, (promedio 3.5 %),
mientras que los del CIEMAT presentan un prome-
dio de 2.9 %). Los análisis de K2O, (promedio 1.0
%), y Na2O, (promedio 1.2 %), se asemejan más a
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Tabla 7.1
Parámetros obtenidos en el difractograma de agregados orientados solvatados en etilenglicol para la difracción basal 001
de la montmorillonita.

Muestra

RA-1

RA-2

RA-3

RA-4

CA-1

CA-2

CA-3

CA-4

CE-1

CE-2

CE-3

CE-4

IA-1

IA-2

IA-3

IA-4

IB-1

IB-2

iB-3

IB-4

IE-1

IE-2

IE-3

IE-4

IF-1

IF-2

IF-3

IF-4

20

5.530

5.376

5.326

5.226

5.276

5.326

5.226

5.276

5.276

5.276

5.276

5.226

5.176

5.226

5.276

5.226

5.226

5.226

5.176

5.226

5.276

5.176

5.176

5.276

5.226

5.176

5.226

5.276

d(Á)

15.990

16.439

16.593

16.910

16.750

16.593

16.910

16.750

16.750

16.750

16.750

16.910

17.074

16.910

16.750

16.910

16.910

16.910

17.074

16.910

16.750

17.074

17.074

16.750

16.910

17.074

16.910

16.750

índice asimetría

0.761

0.756

1.129

0.704

1.296

0.646

0.805

1.147

1.560

1.085

1.472

1.082

1.119

1.073

1.350

1.109

1.324

1.470

1.362

1.232

1.428

1.096

1.250

1.361

1.740

1.153

1.221

1.131

FWHM

1.680

1.307

0.974

1.165

0.873

1.319

0.993

0.856

0.813

0.969

0.769

0.826

0.753

0.841

0.754

0.801

0.828

0.784

0.811

0.813

0.809

0.798

0.770

0.789

0.808

0.805

0.794

0.757

T(°C)

20

20

20

20

125

115

105

95

125

115

105

95

125

115

. 105

95

125

115

105

95

125

115

105

95

125

115

105

95

Dosis (MGy)

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

4.5

3.5

2.7

2.1

4.9

3.8

3

2.2

9.4

7.4

6.2

4.5

9.4

7.4

6.2

4.5
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los del CIEMAT, (promedios 1.1 % y 1.4 %, respec-
tivamente), que a los del CSIC-Zaidín, (promedios
1,2 % y 2.3 %, respectivamente).

La Tabla 7.2. presenta también los resultados de los

análisis químicos de los elementos mayoritarios de las

muestras sometidas a calentamiento y de las someti-

das a irradiación y calentamiento. Del análisis de re-

sultados se desprende la escasa variabilidad de la

bentonita por efecto de la temperatura y la radiación.

Asimismo, se ha analizado el contenido en carbo-

nato de las bentonitas por caicimetría. Dado que a

partir de los espectros de difracción de rayos X se

ha visto que el carbonato se encuentra de forma

mayoritaria como calcita (> 90%), los resultados de

las calcimetrías se expresan como % de calcita. Del

análisis de resultados se desprende la escasa pre-

sencia de esta fase mineral, (entre 0 . 2 1 % y 0.67%),

en las muestras de referencia. En las muestras so-

metidas a calentamiento, los contenidos en carbo-

nato son similares a las anteriores, (entre 0.08% y

0.77%), exceptuando dos muestras que presentan

valores anómalos, (entre 1 % y 2%). Del mismo

modo, tampoco se perciben cambios en los conte-

nidos en calcita (entre 0.08% y 0.71%) en las mues-

tras sometidas a irradiación y calentamiento. Los re-

sultados de las calcimetrías para todas las muestras

se encuentran en la Tabla 7.3.

Tabla 7.2
Resultados de los análisis químicos por FRX de las bentonitas estudiadas.

REF

RAÍ

RAÍ

RA2

RA2

RA3

RA3

RA4

RA4

CAÍ

CAÍ

CA2

CA2

CA3

CA3

CA4

CA4

CE1

CE1

CE2

CE2

CE3

CE3

84

AI2O3%

17.85

17.93

18.00

17.72

18.24

18.01

17.73

17.38

17.71

17.98

17.66

17.49

17.57

17.61

17.64

17.83

17.65

17.56

17.38

17.68

17.59

17.84

P2O5%

0.07

0.06

0.07

0.10

0.21

0.17

0.20

0.11

0.06

0.08

0.09

0.09

0.12

0.11

0.19

0.24

0.11

0.09

0.07

0.07

0.11

0.09

K 2 0 %

0.98

1.00

1.07

1.06

0.93

0.93

1.02

0.99

1.01

1.03

1.02

1.01

0.96

0.98

0.95

0.94

1.05

1.01

1.00

1.01

0.97

0.99

CaO%

1.86

1.88

1.95

1.93

1.95

1.92

2.00

1.78

1.93

1.98

1.81

1.75

2.41

2.44

1.96

1.92

1.99

1.97

1.86

1.89

1.89

1.91

SiO2%

57.18

57.79

57.25

57.11

57.92

57.42

57.08

55.79

56.43

58.00

57.05

56.56

56.40

56.12

56.54

57.10

56.99

56.41

55.81

56.70

55.54

56.42

TiO2%

0.30

0.28

0.33

0.32

0.25

0.31

0.30

0.36

0.29

0.31

0.32

0.29

0.36

0.30

0.30

0.24

0.29

0.27

0.28

0.24

0.42

0.33

MnO%

0.04

0.04

0.04

0.05

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.05

0.05

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

Fe2O3%

3.39

3.46

3.45

3.48

3.50

3.42

3.39

3.30

3.35

3.40

3.38

3.39

3.39

3.36

3.30

3.38

3.44

3.36

3.46

3.54

3.33

3.40

MgO%

4.61

4.53

4.53

4.54

4.60

4.61

4.47

4.39

4.50

4.60

4.56

4.55

4.51

4.59

4.52

4.61

4.50

4.52

4.33

4.40

4.38

4.41

Na2O%

1.13

1.11

1.20

1.16

1.14

1.12

1.25

1.07

1.21

1.27

1.18

1.11

1.05

1.14

1.06

1.09

1.49

1.38

1.16

1.10

1.05

1.05
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Tabla 7.2
Resultados de los análisis químicos por FRX de las bentonitas estudiadas (continuación).

REF

CE4

CE4

IA1

IA1

IA2

IA2

IA3

IA3

IA4

IA4

IB!

IB1

IB2

IB2

IB3

1B3

IB4

IB4

IE1

IE1

IE2

IE2

!E3

IE3

IE4

IE4

IF1

IF1

IF2

IF3

IF3

IF4

AI2O3%

17.87

17.50

17.37

17.31

17.42

17.42

17.52

17.21

17.31

17.25

17.56

17.49

17.61

17.54

17.41

17.39

17.37

17.32

17.31

17.31

17.37

17.54

17.52

17.41

17.58

17.40

17.39

17.50

17.50

17.32

17.38

17.55

P2O5%

0.13

0.13

0.07

0.06

0.06

0.08

0.12

0.09

0.11

0.10

0.14

0.09

0.10

0.07

0.08

0.08

0.10

0.09

0.10

0.08

0.10

0.15

0.10

0.09

0.08

0.08

0.08

0.08

0.08

0.16

0.10

0.09

K2O%

1.02

1.01

1.00

1.00

0.92

0.92

0.95

0.94

1.02

1.01

0.96

0.97

1.02

1.03

1.01

1.00

0.98

0.99

0.95

0.94

0.98

0.96

1.13

1.13

0.98

0.97

1.00

1.00

0.94

0.98

0.99

0.96

CaO %

1.88

1.83

1.86

1.91

1.88

1.87

1.81

1.81

1.80

1.79

1.80

1.79

1.97

1.95

1.89

1.88

1.94

1.93

1.93

1.87

2.01

2.01

1.79

1.78

1.91

1.86

1.84

1.85

1.81

1.89

1.89

1.95

SiO2%

56.63

55.50

56.07

56.03

55.78

55.63

55.33

55.50

55.77

55.53

56.40

56.43

56.01

56.00

56.30

56.49

55.90

56.07

55.70

55.27

56.46

56.67

56.29

56.24

55.96

55.32

55.55

55.61

55.97

55.69

55.87

55.82

TiO2%

0.48

0.47

0.21

0.20

0.19

0.21

0.23

0.26

0.38

0.39

0.23

0.25

0.23

0.25

0.31

0.30

0.32

0.32

0.24

0.26

0.24

0.27

0.25

0.38

0.22

0.28

0.25

0.28

0.26

0.31

0.27

0.33

MnO %

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

0.04

Fe2O3 %

3.30

3.24

3.36

3.37

3.34

3.33

3.28

. 3.25

3.27

3.25

3.39

3.37

3.38

3.40

3.27

3.28

3.30

3.30

3.28

3.26

3.34

3.34

3.29

3.25

3.35

3.29

3.30

3.28

3.34

3.27

3.31

3.33

MgO%

4.47

4.40

4.49

4.49

4.51

4.47

4.51

4.42

4.33

4.33

4.58

4.59

4.51

4.49

4.57

4.59

4.47

4.44

4.51

4.50

4.53

4.46

4.41

4.38

4.40

4.36

4.48

4.51

4.55

4.38

4.40

4.46

Na2O %

1.09

1.10

1.19

1.25

1.18

1.16

1.08

1.04

1.08

1.07

1.38

1.42

1.30

1.32

1.20

1.24

1.25

1.24

1.30

1.27

1.34

1.32

1.27

1.33

1.22

1.21

1.36

1.39

1.35

1.27

1.34

1.26
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Tabla 7.3
Contenido en carbonato expresado en forma de calcita para las bentonitas estudiadas.

Referencia

RA-1

RA-2

RA-3

RA-4

CA-1

CA-2

CA-3

CA-4

CE-1

CE-2

CE-3

CE-4

IA-1

IA-2

IA-3

IA-4

IB-1

IB-2

IB-3

IB-4

IE-1

IE-2

IE-3

IE-4

IF-1

IF-2

IF-3

IF-4

86

% Calcita

0.21

0.46

0.48

0.68

0.34

0.3

1.71

1.13

0.09

0.29

0.77

0.38

0.13

0.08

0.71

0.34

0.09

0.24

0.34

0.39

0.28

0.48

0.3

0.6

0.09

0.38

0.49

0.39



7. Resultados obtenidos

A fin de verificar la existencia de cambios en la
composición química de las bentonitas, se procedió
a calcular la distribución de cationes, tomando
como base una fórmula estructural con un conteni-
do aniónico O2o-(OH)4. Tras la transformación de
los resultados de los análisis químicos, se represen-
taron el numero total de cationes por celda en un
diagrama ternario M+-4Si-R2+, (Meunier et ai,
1992). El vértice M+ representa el número de catio-
nes de K, Na y 2 veces el Ca. El vértice 4S¡ repre-
senta el número de cationes de Si dividido por 4 y
el vértice R2+ representa el número de cationes de
Fe2+ y Mg.

El uso del diagrama M+-4Si-R2+ permite observar la
evolución de la carga laminar de las esmectitas, así
como definir su composición mineralógica.

La Fig 7.3. muestra la representación de los datos
químicos de las bentonitas en el diagrama ternario
M+-4S¡-R2+. En dicho diagrama se han incluido los
campos de estabilidad de la beidellita de baja car-
ga, beidellita de alta carga, montmorillonita de
baja carga y montmohllonita de alta carga. Asimis-
mo se ha incluido el polo illítico que corresponde a

un interestratificado de 95% de ¡Hita y 5 % de es-
mectita. De la representación de las muestras
estudiadas se infiere que todas las muestras presen-
tan composiciones muy similares, hallándose agru-
padas en el campo de estabilidad de la montmori-
llonita de alta carga. Consecuentemente, se puede
descartar que la circulación de fluidos en las pre-
sentes condiciones de irradiación y calentamiento
conlleve fenómenos de illitización o beidellitización.

Los resultados obtenidos han sido comparados con
los experimentos de alteración hidrotermal realiza-
dos sobre la misma bentonita y con los experimen-
tos de irradiación realizados en la bentonita MX-80.
Estas bentonitas, en contacto con soluciones enri-
quecidas en KCI, (entre 0.2 y 1M), y a temperaturas
superiores a 60 °C, no presentan indicios de trans-
formación de la montmorillonita a ¡Hita, tal como se
deduce de los análisis químicos de Linares eí al.,
(1996). En cambio, la irradiación de la bentonita
MX-80, produjo la disminución de los contenidos
en Na2O en las muestras irradiadas con respecto a
las calentadas y a las de referencia. Dicha caracte-
rística fue atribuida a la disolución de los feldespa-
tos, (Puscheía/., 1993).

•
•

*
*
*

RA
CA
CE
IA
IB
IE
IF
Hita

4 Si

Figura 7.3. Representación en el sistema ternario M*-4Si-R2+de la composición química de las bentonitas estudiadas. El campo
de estabilidad A corresponde a la beidellita de carga alta, el Bala beidellita de carga baja, el Cala montmorillonita de carga baja y

el Da la montmorillonita de carga alta.
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7.2 Sistema bentonita-agua

7.2.1 Contenido en agua

La distribución del agua en las muestras de referen-
cia no es homogénea, variando su contenido entre
el 31% y el 20%. A pesar que se esperaba alcanzar
la saturación teórica del 24 % en toda la muestra,
se ha detectado la existencia de un gradiente en el
contenido de agua negativo desde el extremo ini-
cial (31%) hasta el final (20%) del contenedor. Se
ha considerado como inicio del contenedor el extre-
mo por donde se procedió a la saturación de las
muestras. Asimismo, en las muestras sometidas a
irradiación y/o calentamiento, el inicio representa
la bentonita sometida a la mayor tasa de dosis y/o
temperatura.

En las muestras sometidas a ensayos de calenta-
miento, se observa la existencia de un gradiente en
el contenido de agua positivo desde el extremo ini-
cial (20 %) hasta ei final (27 %) del contenedor. Di-
cho gradiente es coherente con el gradiente de
temperatura, presentando mayor cantidad de agua
las zonas mas frías (90 °C) y menor las mas calien-
tes (130 °C). Este gradiente es inverso al existente

en las muestras de referencia lo que indica la pre-
sencia de termodifusión durante el ensayo (Fig 7.4.).

También en las muestras sometidas a irradiación y
calentamiento, presentan el mismo gradiente en el
contenido de agua positivo desde el extremo inicial
(entre 1 8% y 22%) hasta el final (entre 26% y 32%)
del contenedor (Fig 7.5.). Dicho gradiente es idénti-
co al observado en el ensayo de calentamiento, pre-
sentando también mayor cantidad de agua las zonas
mas frías (90 °C) y menor las mas calientes (130 °C).
No se puede inferir que la radiación condicione los
fenómenos de termodifusión durante el ensayo.

7.2.2 Condiciones redox y de pH
Para cada muestra se han realizado tres determina-
ciones tanto del Eh como del pH. Las condiciones
de partida redox, medidas en las bentonitas de re-
ferencia, muestran que ésta se encuentra en medio
oxidante, (Eh entre +260 y +290 mV), presentando
unas pequeñas variaciones locales.

La evolución del Eh promedio tanto en la muestra
de referencia como en las que han sido sometidas
a calentamiento durante 2 y 4 meses se muestra en
la Fig 7.6. Tanto en una como en las otras se ha
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Figura 7.4. Evolución del contenido en agua a lo largo de los cilindros de bentonita de referencia y calentadas.
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detectado un ligero aumento del Eh hacia el final
del cilindro. Asimismo se observa como el Eh tiende
a disminuir en condiciones de calentamiento, man-
teniéndose no obstante la bentonita en medio oxi-
dante, (Eh entre +180 y +230 mV). Por otro lado,
la Fig 7.7. muestra la evolución del Eh promedio
tanto en la muestra de referencia como en las que
han sido sometidas a irradiación y calentamiento
durante 2 y 4 meses. En las muestras sometidas a
irradiación de 2 meses el Eh tiende a disminuir con
respecto a la muestra de referencia, manteniéndose
no obstante la bentonita en estado oxidante, (Eh
entre +200 y +260 mV). En las muestras someti-
das a irradiación de 4 meses, la muestra mas cer-
cana a la interfase acero-bentonita presenta un au-
mento del Eh (en torno a +290 mV) mientras que
en las muestras más alejadas el Eh es ligeramente
inferior al de las muestras de referencia (en torno a
+250 mV).

En lo que respecta al pH de las muestras de refe-
rencia, se ha detectado la existencia de un gradien-
te negativo desde el inicio (6.6) hasta el final (5.7)
del cilindro de bentonita, similar al existente para el
contenido en agua. La buena correlación del conte-
nido en agua con los valores de pH sugiere, que

éste tiende a la acidificación cuando la cantidad de
agua en la bentonita es menor. Los valores de pH
oscilan entre 5.7 y 6.6. En las muestras sometidas a
calentamiento, se observa la existencia de un gra-
diente positivo del pH promedio desde el inicio
(5.1) hasta el final (6.6) del cilindro (ver Fig 7.8.).
Dicho gradiente es inverso al existente en las mues-
tras de referencia. Finalmente, las muestras someti-
das a irradiación y calentamiento, presentan el mis-
mo gradiente positivo del pH promedio desde el
extremo inicial (3.5) hasta el final (6.8) del contene-
dor (ver Fig 7.9.) que el observado en el ensayo de
calentamiento. No obstante, en la muestra mas cer-
cana a la interfase acero-bentonita se observa un
notable descenso del pH. Dicho descenso hay que
atribuirlo a la escasa cantidad de agua de la bento-
nita y a un efecto adicional de acidificación induci-
do por la radiación.

Los resultados de cada una de ias medidas realiza-
das tanto para el Eh como para el pH de las mues-
tras de bentonita se muestran en la Tabla 7.4.

Del análisis de resultados, se deduce que en las ac-
tuales condiciones experimentales, se forma un
frente ácido en la bentonita debido a la migración
del agua en la zona cercana a la fuente de calor.
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Tabla 7.4
Resultados de los análisis de Eh y pH así como sus promedios en las bentonitas estudiadas.

Muestra

RAÍ

RA2

RA3

RA4

CAÍ

CA2

CA3

CA4

CE1

CE2

CE3

CE4

IA1

IA2

IA3

IA4

IB1

IB2

IB3

IB4

IE1

IE2

IE3

IE4

IF1

IF2

IF3

IF4

92

1

262

259

266

265

184

184

220

215

232

235

240

242

195

210

223

198

253

231

266

267

280

243

244

260

293

247

245

235

2

261

268

278

290

182

192

226

225

228

238

248

250

190

207

224

202

260

235

275

258

276

262

252

267

289

239

260

250

Eh (mV)

3

273

276

290

275

186

194

224

226

234

246

251

260

210

217

207

220

265

241

268

273

269

257

248

270

294

240

248

232

media

265

268

278

277

184

190

223

222

231

240

246

251

198

211

218

207

259

236

270

266

275

254

2486

266

292

242

251

239

1

6.56

6.12

5.99

5.76

5.10

5.90

6.21

6.56

5.30

6.19

6.28

6.29

3.83

6.12

6.30

6.82

4.83

6.05

6.65

6.82

3.43

5.51

6.58

6.82

4.10

5.56

6.33

6.52

pH

2

6.51

6.24

6.00

5.77

5.09

5.78

6.33

6.60

5.39

6.28

6.39

6.39

3.79

6.27

6.60

6.77

4.94

6.22

6.66

6.86

3.33

5.44

6.89

6.69

4.28

5.61

6.51

6.55

3

6.61

6.40

6.02

5.81

5.09

6.10

6.25

6.62

5.41

6.15

6.35

6.30

3.94

6.46

6.56

6.80

5.23

6.30

6.54

6.79

3.40

5.39

6.86

7.00

4.30

5.87

6.65

6.65

media

6.56

6.25

6.00

5.78

5.09

5.93

6.26

6.59

5.37

6.21

6.34

6.33

3.85

6.28

6.49

6.80

5.00

6.19

6.62

6.82

3.39

5.45

6.78

6.84

4.23

5.68

6.50

. 6.57



/. Resultados obtenidos

Asimismo, en el contacto bentonita-acero, en presen-
cia del campo de radiación y, tiene lugar un aumen-
to del potencial redoxy una acidificación del pH.

7.3 Propiedades de la bentonita

7.3.1 Capacidad de Cambio Catiónico
La capacidad de cambio catiónico de la bentonita
de referencia se encuentra en torno a 125 meq/
100 g. Dicho valor es ligeramente superior al deter-
minado, (en torno a 1 1 0 meq/1 00 g), por otros gru-
pos en el experimento FEBEX (Villar et a/., 1998).

Las muestras que han estado sometidas a calenta-
miento durante 2 meses muestran valores de capa-
cidad de cambio catiónico similares a los de las
muestras de referencia. No obstante, en las mues-
tras sometidas a calentamiento durante 4 meses se
detectan cambios significativos, decreciendo la ca-
pacidad de cambio catiónico de 125 a 115
meq/100 g. La Fig 7.10. muestra la evolución de la
capacidad de cambio catiónico tanto en la muestra
de referencia como en las que han sido sometidas
a calentamiento durante 2 y 4 meses.

Por otro lado, las muestras que han estado someti-
das a irradiación y calentamiento durante 2 meses
muestran valores menores en la capacidad de cam-
bio catiónico que los medidos en las muestras de
referencia. Dicho fenómeno se magnifica en las
muestras que han estado sometidas a irradiación y
calentamiento durante 4 meses. En este último
caso, la capacidad de cambio catiónico decrece de
125 a 95 meq/100 g. No se ha podido detectar
ninguna variación debido a las distintas temperatu-
ras o dosis, dependiendo exclusivamente del tiempo
de experimentación. La Fig 7.11. muestra la evolu-
ción de la capacidad de cambio catiónico tanto en
la muestra de referencia como en las que han sido
sometidas a irradiación y calentamiento durante 2 y
4 meses.

En las muestras de referencia los valores de los ca-
tiones de cambio mayoritarios son de 47 meq/100
g para el Ca2+, de 33 meq/1 00 g para el Mg2+ y
de 30 meq/100 g para el Na+. El K+ (2 meq/100
g) se encuentra poco adsorbido en las bentonitas.
Asimismo, las muestras que han estado sometidas a
calentamiento durante 2 meses, presentan valores
de cationes de cambio mayoritarios similares a los
de las muestras de referencia. Sin embargo, en las

Referencia

Calentamiento 2 meses

O — - Calentamiento 4 meses

10

Distancia (cm)

Figura 7.10. Evolución de la Capacidad de Cambio Catiónico (CEC) a lo largo de los cilindros de bentonita de referencia y calentadas.
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Figura 7.11. Evolución de la Capacidad de Cambio Catiónko (CEC) a lo largo de los cilindros de bentonita de referencia y irradiodas.

muestras sometidas a calentamiento durante 4 me-
ses, así como en todas las muestras sometidas a
irradiación y calentamiento se detectan los siguien-
tes cambios. El Ca2+ disminuye, (de 47 a 37 meq/
100 g), y el K+ aumenta, (de 2.0 a 4.0 meq/1 00
g). Finalmente, el comportamiento de Mg2+ y Na+

es antitético. El Na+ tiende a estar mas adsorbido
en las muestras sometidas a temperatura mayor de
115 °C, (de 24 a 38 meq/100 g), mientras que el
Mg2+ tiende a estar empobrecido, (de 38 a 28
meq/100 g). En las muestras que han estado a
temperaturas entre 90 °C y 115 °C, el comporta-
miento es a la inversa. Los valores de la capacidad
de cambio catiónico así como de los cationes de
cambio mayoritario de todas las muestras se en-
cuentran en la Tabla 7.5.

La evolución de la capacidad de cambio catiónico
muestra que esta propiedad es muy variable, de-
pendiendo de las condiciones experimentales. Si ya
el efecto del calentamiento favorece su disminu-
ción, éste es más acusado en presencia del campo
de radiación gamma. La disminución de la capaci-
dad de cambio catiónico en estas bentonitas ya fue
descrita por Pusch et a/., (1996). Dichos autores
observaron como la bentonita en contacto con el
agua granítica de referencia sueca, (Finnsjón; Fors-

mark), y a temperaturas superiores a 70 °C,
presentaba disminuciones de la capacidad de cam-
bio catiónico similar a la medida en el experimento
de calentamiento BIC-2A. En cambio, la irradiación
de la bentonita MX-80, se traducía en una aumento
de su capacidad de cambio, (Pusch et al., 1993).
En dicho experimento, se determinó que el proceso
dominante de transformación era el descenso de la
concentración del catión de cambio mayoritario
Na+, debido a la adsorción del catión Ca2+ duran-
te la irradiación.

7.3.2 Propiedades mecánicas
Los ensayos de hichamiento bajo carga de 0.5 MPa
realizados sobre las muestras de referencia presen-
tan valores que oscilan entre 1 6% y 1 8%, (Fig 6.3.).
Estos valores están en consonancia con los obteni-
dos en el proyecto FEBEX, (Villar et al., 1998). Las
diferencias observadas son aparentemente aleato-
rias, ya que no se ha detectado ningún tipo de con-
trol por parte de la densidad de la muestra ni de su
mineralogía. En las muestras sometidas a calenta-
miento los valores oscilan entre 14% y 1 7% de hin-
chamiento bajo carga de 0.5 MPa, siendo ligera-
mente menores a los de las muestras de referencia.
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Tabla 7.5
Capacidad de cambio catiónico y cationes de cambio en las bentonitas estudiadas.

REF

RAÍ

RA2

RA3

RA4

CAÍ

CA2

CA3

CA4

CE1

CE2

CE3

CE4

IA1

1A2

IA3

IA4

IB1

IB2

IB3

IB4

IE1

IE2

IE3

IE4

IF1

IF2

IF3

IF4

CEC
(meq/100g)

122.9

126.6

127.0

121.8

128.8

123.1

128.1

123.1

114.2

115.4

114.7

115.5

103.2

106.1

105.1

101.2

99.2

99.8

99.8

98.0

98.9

97.5

96.2

97.3

96.5

96.4

95.5

96.2

Ca2+

(meq/100g)

45.3

49.3

48.1

47.9

47.3

49.9

59.7

49.4

36.5

39.2

37.3

35.7

44.7

45.5

47.1

50.5

35.2

39.2

38.0

38.5

38.0

39.3

36.8

38.3

36.8

37.5

38.5

38.5

Mg2+
(meq/100g)

32.6

32.7

33.4

32.1

29.8

29.8

31.7

31.9

28.1

28.6

30.2

31.6

27.5

28.4

29.1

28.7

31.4

32.8

37.7

38.3

32.7

35.1

37.1

38.6

34.3

35.0

36.8 .

38.4

Na+
(meq/100g)

27.9

30.7

30.4

29.6

33.6

32.4

27.8

28.5

41.0

30.2

28.2

28.1

38.4

35.5

32.1

28.5

29.6

26.0

24.9

24.8

27.4

27.8

24.4

24.2

28.1

27.5

25.3

24.9

K+
(meq/100g)

2.1

2.1

2.0

1.9

2.0

2.3

2.1

2.0

2.4

2.6

2.3

2.5

3.8

3.9

3.6

4.0

2.8

2.5

2.9

2.9

2.7

3.0

3.0

2.9

2.8

3.0

3.0

3.0
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En cambio, en las muestras sometidas a irradiación
y calentamiento, los valores de hinchamiento osci-
lan entre el 12% y 18%. Se ha podido constatar la
presencia de un hinchamiento diferencial en la ben-
tonita, siendo el hinchamiento menor en la zona
próxima a la fuente de irradiación (Fig 7.12.). En
cambio, las muestras mas alejadas de la fuente de
irradiación presentan hinchamientos similares a los
de las bentonitas de referencia.

Los ensayos de consolidación bajo carga de 1.5
MPa en las muestras de referencia, se han traduci-
do en deformaciones de la bentonita del orden del
5% (Fig ó.4.). Dichas deformaciones corresponden
a módulos edométricos entre 22 y 28 MPa. La con-
ductividad hidráulica que se deriva del ensayo de
consolidación oscila entre 1.5-10"13 y 7.8-1014 m/s,
mientras que la consolidación secundaria, que se
inicia en torno a las 13 horas, presenta coeficientes
que varían entre 2.3' 103 y 3.2-1 O'3. Los valores de
conductividad hidráulica están en consonancia con
los del proyecto FEBEX, mientras que los valores del
módulo edométrico son ligeramente inferiores. Se
ha podido verificar que la presencia de calcita, pro-
bablemente como cemento, es responsable del au-
mento del módulo edométrico y de la disminución
del coeficiente de consolidación secundaria y de la

conductividad hidráulica de la bentonita entre las
diferentes muestras. La densidad de la bentonita
afecta del mismo modo a las propiedades mecáni-
cas (módulo edométrico y coeficiente de consolida-
ción secundaria) pero no a la conductividad hidráu-
lica de la bentonita.

Las muestras sometidas a calentamiento, presentan
módulos edométricos ligeramente superiores a los
de las bentonitas de referencia, oscilando éstos en-
tre 29 y 43 Mpa.

Gran parte de la variabilidad en el módulo edomé-
trico es atribuible a la densidad de la muestra, au-
mentando éste en las muestras mas densas. La con-
ductividad hidráulica que se deriva del ensayo de
consolidación es similar a la de las muestras de re-
ferencia y oscila entre 1.8-1 O"13 y 7.2-10"14 m/s. Sin
embargo, se observa que las muestras que han es-
tado sometidas a temperaturas mas altas presentan
conductividades hidráulicas ligeramente superiores.
La consolidación secundaria, que presenta coefi-
cientes similares a los de las muestras de referencia
(entre 1.6-1 O"3 y 3.2-10-3), es el único parámetro
que presenta un control mineralógico. Un mayor
contenido en calcita es responsable de la disminu-
ción del coeficiente de consolidación secundaria.

nao

Calentamiento 4 meses

•—•©— Irradiación 4 meses

• - - Irradiación 2 meses

10

Distancia (cm)

Figura 7.12. Evolución de la capacidad de hinchamiento a lo largo de los cilindros de bentonita.
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También en las muestras sometidas a irradiación y
calentamiento, la variabilidad en el módulo edomé-
trico es atribuible a la densidad de las mismas, au-
mentando éste en las muestras más densas. No
obstante, sus módulos edométricos son inferiores a
los de sus homologas sometidas solo a calenta-
miento (entre 1 8 y 33 MPa). La conductividad hi-
dráulica es ligeramente superior a la de las mues-
tras calentadas, variando entre 3.4-1 O'13 y 7.3-10-14

m/s. Por otro lado, la variabilidad del coeficiente de
consolidación secundaria es mas acusada que en
las muestras de referencia y en las muestras someti-
das a calentamiento. Estos oscilan entre 8.4-1 O-4 y
5.2-10-3, presentando buena correlación negativa
con la densidad de la muestra. La Tabla 7.6. pre-
senta los valores de los parámetros geomecánicos
mas relevantes de las bentonitas estudiadas.

A lo largo de la ejecución de los ensayos en edóme-
tro se ha detectado en algunas muestras la presencia
de eflorescencias atribuibles a la presencia de sulfa-
tas, aunque la existencia de estas sales no influye en
ninguna propiedad geomecánica. En general, se ob-
serva como la capacidad de hinchamiento disminuye
en las muestras sometidas a mayor temperatura. Este
fenómeno se magnifica en presencia del campo de
irradiación gamma. Del mismo modo, para tempe-
raturas superiores a 1 20 °C existe un ligero aumento
de la conductividad hidráulica. Finalmente, el módu-
lo edométrico aumenta en las muestras calentadas
con respecto a las de referencia.

Algunas de estas características ya fueron reconoci-
das en los experimentos de alteración hidrotermal
realizados sobre la misma bentonita y en los experi-
mentos de irradiación realizados en la bentonita
MX-80. Pusch eí al., (1 996) observaron como esta
bentonita en contacto con el agua granítica de refe-
rencia sueca (Finnsjon; Forsmark) y a temperaturas
superiores a 70 °C, presentaba un aumento signifi-
cativo de la conductividad hidráulica en un orden
de magnitud respecto a las muestras de referencia. La
comparación entre experimentos es en este caso algo
difícil. Los valores de conductividad hidráulica para
las muestras de referencia muestran diferencias de
tres órdenes de magnitud entre los valores obtenidos
por estos autores y las de los experimentos 8/C-2A.

En los experimentos de irradiación de la bentonita
MX-80 (Pusch eí a/., 1993), se detectó un ligero au-
mento de la conductividad hidráulica en las muestras
irradiadas y calentadas, coherente con los valores de
los experimentos BIC-2B. Otro hecho a destacar fue
la menor deformabilidad (que se traduciría en un
mayor módulo edométrico) en las muestras más ca-

lentadas con respecto a las de referencia. Final-
mente, se detectaron comportamientos desiguales
en los hinchamientos, aunque sin poderse observar
ninguna tendencia.

7.4 Generación de defectos
cristalinos en la bentonita

7.4.1 Determinación de los defectos
cristalinos por ESR

En las muestras de referencia, la intensidad de la
banda espectral de 348 mT, correspondiente a las
resonancia de los defectos cristalinos, es un orden
de magnitud superior en la fracción gruesa (entre
2.8-10"4 y 5.8-1 O'4 unidades arbitrarias (u.a.)) que
en la fracción arcillosa (entre 1.5 • 1 O5 y 9.5-1 O-5

u.a.). Dicha magnitud corresponde a los defectos
preexistentes generados en el pasado geológico. Al
ser la muestra total la suma de las dos fracciones,
aquella presenta una concentración intermedia.

La intensidad de la banda espectral de 348 mT de
las muestras sometidas al ensayo de calentamiento
es similar a la de las muestras de referencia. En la
fracción gruesa oscila entre 1.7- 1 O"4 y 9.5-1 O-4 u.
a. y en la fracción arcillosa entre 1.6-1 O-5 y 1.3-10-4

u.a. Dicha similitud confirma que los defectos crista-
linos, tanto los presentes en la montmorillonita como
en las fases accesorias, son estables a temperaturas
reales de Almacenamiento Geológico Profundo.

Los espectros de las muestras sometidas a irradia-
ción y calentamiento muestran que la irradiación in-
duce a un aumento en la concentración de los de-
fectos preexistentes. En la fracción arcillosa, la
intensidad de la banda espectral de 348 mT de las
muestras aumenta en un orden de magnitud (entre
1.5-1 O"4 y 5.8-1 O"4 u.a.) con respecto a las mues-
tras de referencia. Se ha observado como en gene-
ral un aumento de la dosis conlleva un aumento de
la concentración de los defectos.

En la fracción gruesa el efecto de la irradiación no
se percibe tan claramente ya que solo algunas
muestras sobrepasan los valores de fondo (entre
1-10-4 y 1-1 O-3 u.a.). Las muestras anómalas pre-
sentan valores entre 1.2-1 O-3 y 8.6-1 O-3 u.a. Dicho
efecto se suele detectar en muestras que presentan
temperaturas entre 100 °C y 110 °C. La evolución
de la concentración de los defectos en función de
la dosis se muestra en la Fig 7.13. Los datos de in-
tensidades de las resonancias para todas las mues-
tras estudiadas se encuentran en la Tabla 7.7.
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Tabla 7.6
Parámetros geomecánicos de las bentonitas estudiadas obtenidos a partir de los ensayos de [linchamiento y consolidación.

Muestra

RA-1

RA-2

RA-3

RA-4

CA-1

CA-2

CA-3

CA-4

CE-1

CE-2

CE-3

CE-4

IA-1

IA-2

IA-3

IA-4

IB-1

IB-2

IB-3

IB-4

IE-1

IE-2

IE-3

IE-4

IF-1

IF-2

IF-3

IF-4

98

t

(meses)

0

0

0

0

2

2

2

4

4

4

4

4

2

2

2

2

2

2

2

2

4

4

4

4

4

4

4

4

T
(°c)

20

20

20

20

125

115

105

95

125

115

105

95

125

115

105

95

125

115

105

95

125

115

105

95

125

115

105

95

Dosis
(MGy)

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

4.5

3.5

2.7

2.1

4.9

3.8

; 3

2.2

9.4

7.4

6.2

4.5

9.4

7.4

6.2

4.5

Densidad
(g/an1)

1.634

1.654

1.628

1.663

1.673

1.676

1.646

1.658

1.655

1.635

1.649

1.649

1.641

1.632

1.636

1.631

1.631

1.631

1.627

1.616

1.641

1.635

1.639

1.626

1.612

1.626

1.625

1.632

Hinchamienfo
(o/ l )

0.1717

0.1867

0.1895

0.1587

0.1657

0.1700

0.1620

0.1463

0.1437

0.1700

0.1668

0.1541

0.1475

0.1563

0.1703

0.1760

0.1260

0.1472

0.1592

0.1466

0.1333

0.1533

0.1760

0.1779

0.1279

0.1517

0.1757

0.1370

Em
(MPa)

22.96

21.36

28.43

27.96

29.50

43.61

30.72

29.17

31.86

28.55

28.46

28.29

28.63

30.42

23.20

20.20

29.81

27.80

33.52

18.84

30.20

32.36

34.90

30.16

28.86

30.16

30.18

29.03

k
(m/s)

1.31E-13

1.48E-13

9.29E-14

7.78E-14

1.79E-13

8.18E-14

8.16E-14

9.87E-14

1.31E-13

7.81 E-l4

8.30E-14

7.18E-14

1.25E-13

9.24E-14

1.32E-13

1.81E-l3

1.31E-l3

1.02E-13

7.35E-14

1.58E-13

3.42E-13

7.29E-14

6.23E-14

7.84E-14

1.89E-13

9.85E-14

9.27E-14

8.14E-14

Ca

3.24E-03

2.76E-03

2.82E-03

2.34E-03

3.20E-03

1.72E-03

1.86E-03

2.01 E-03

1.86E-03

2.73E-03

1.56E-03

2.94E-03

1.37E-03

1.70E-03

8.45E-04

4.31E-03

2.10E-03

3.08E-03

2.57E-03

5.19E-03

3.42E-03

2.11 E-03

2.89E-03

3.92E-03

2.63E-03

3.64E-03

2.33E-03

1.82E-03



7. Resultados obtenidos

o

S

1E-1

1E-2

1E-3

1E-4

1E-5

1E-6

i
o
1

0 O

ox *
w X x°
o

Ox &
So g

<>

I
O

X Fracción montmorillonita

O Fracción > 80 /nm

Dosis (MGy)

figura 7.73. Fi/ok/dn cíe /o intensidad de ESR, para las dos fracciones granulométricas estudiadas, en función de la dosis.

Los resultados anteriormente expuestos están en
consonancia con los obtenidos por Pusch eí al.,
(1993) en los experimentos de irradiación de la
bentonita MX-80. Dichos autores determinaron que
la radiación era responsable de un aumento inde-
terminado de la concentración de los defectos en la
montmorillonita.

7.4.2 Análisis de la respuesta
termoluminiscente

Los gráficos presentados en la Fig 7.14. muestran
distintas curvas de emisión termoluminiscente obte-
nidas sobre la fracción fina de muestras de bentoni-
ta calentadas durante cuatro meses, (experimento
BIC-2A). En el gráfico se presentan cuatro curvas,
que se corresponden con cada una de las porcio-
nes en que se divide el cilindro de bentonita una
vez completada la experiencia. La menor respuesta
termoluminiscente se da para la muestra sometida
a mayor temperatura, (2.6-1 O3 ctas/mg), mientras
que muestras sometidas a temperaturas inferiores
presentan respuestas termoluminiscentes algo ma-
yores; el máximo valor corresponde a la muestra
MCE-4, (6.3-1 O3 ctas/mg). Sin embargo, las disper-

siones asociadas a estos valores son muy conside-
rables y no es posible afirmar, de forma definitiva,
que haya diferencias significativas entre las distintas
curvas. En tres de las cuatro curvas, el pico de emi-
sión aparece cercano a los 390 °C. Los valores me-
dios obtenidos son del mismo orden de magnitud
que los hallados sobre las muestras de montmori-
llonita de referencia. Estos últimos están comprendi-
dos entre 6.5-102 ctas/mg y 2.7-1 O3 ctas/mg, con
valores de la desviación típica de hasta un 60%. No
existen, pues, indicios de que el calentamiento haya
afectado a los centros de defectos en la montmori-
llonita de manera significativa.

La Fig 7.15. corresponde a la fracción gruesa de la
bentonita calentada en la experiencia BIC-2A. Los
valores de la respuesta termoluminiscente varían
entre 2.4-1 O4 ctas/mg y 4.Ó-104 ctas/mg. La res-
puesta va aumentando a medida que se exploran
muestras sometidas a una temperatura menos ele-
vadas y que han recibido dosis inferiores. Aproxi-
madamente, este comportamiento también es se-
guido por las muestras enriquecidas en montmo-
rillonita. Las muestras equivalentes de referencia,
que no han sido irradiadas ni calentadas, presentan
unos valores que se sitúan entre 4.7-1 O4 ctas/mg y
9.2-104 ctas/mg. En este caso, el calentamiento de
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Tabla 7.7
Valores de la intensidad de ESR, tanto de muestra total como de las dos fracciones granulométricas, de las bentonitas estudiadas.

Muestra

RA-1

RA-2

RA-3

RA-4

CA-1

CA-2

CA-3

CA-4

CE-1

CE-2

CE-3

CE-4

IA-1

IA-2

IA-3

IA-4

IB-1

IB-2

IB-3

IB-4

IE-1

IE-2

IE-3

IE-4

IF-1

IF-2

IF-3

IF-4

100

Fr. Montmoriilonita

5.67E-05

1.50E-05

8.13E-05

9.49E-05

4.16E-05

1.62E-05

4.47E-05

1.10E-04

1.28E-04

1.25E-04

5.97E-05

9.43E-05

4.42E-04

2.55E-04

2.64E-04

1.59E-04

4.69E-04

5.79E-04

4.11E-04

2.17E-04

3.15E-04

2.71E-04

2.26E-04

2.28E-04

3.11 E-04

3.06E-04

1.98E-04

2.61E-04

Fr. > 8 0 / j m

5.78E-04

2.83E-04

5.13E-05

4.45E-04

2.54E-04

3.35E-04

5.57E-04

1.36E-04

9.52E-04

1.08E-04

3.15E-04

1.74E-04

2.16E-04

8.47E-04

3.88E-04

3.43E-03

5.39E-04

2.99E-04

3.18E-03

7.65E-05

1.18E-04

8.65E-03

9.01 E-05

4.72E-04

1.82E-03

4.38E-04

1.18E-03

5.13E-04

Muestra total

1.77E-04

3.78E-04

3.88E-05

9.46E-05

1.32E-04

5.91 E-05

1.06E-04

6.3OE-O5

7.07E-05

7.58E-06

2.47E-04

6.11E-06

5.89E-04

2.91E-04

1.38E-05

5.84E-04

3.81 E-04

4.30E-04

3.91 E-05

3.90E-04

7.11 E-04

3.61E-04

2.86E-04

2.25E-04

5.68E-04

4.41E-04

4.29E-05

3.42E-04
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Figura 7.14. Curvas de emisión termoluminscente para la fracción fina de muestras de bentonita calentadas durante cuatro meses
en el experimento BIC-2A (la escala se ha amplificado 10 veces respecto a lo Fig 7.16.).
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Figura 7.15. Curva de emisión termoluminiscente para la fracción gruesa de muestras de bentonita calentada durante cuatro meses
en el experimento BIC-2A (la escala se ha amplificado 10 veces respecto a la Fig 7.17.).
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las muestras se pone de manifiesto disminuyendo la

respuesta termoluminiscente de las mismas. Al ser

la recombinación de electrones y huecos un proce-

so activado térmicamente, la permanencia durante

tiempos prolongados a temperaturas relativamente

elevadas, facilita recombinaciones que disminuyen

la respuesta final.

En la Fig 7.1 6. se presentan resultados para la frac-

ción fina del experimento 8/C-28. La presencia adi-

cional de radiación se traduce en un gran aumento

de la respuesta termoluminiscente, indicando un

importante incremento en el número de centros de

defectos. En estas muestras la población de porta-

dores de carga, electrones y huecos, atrapados cer-

ca de defectos reticulares es muchísimo más impor-

tante. La respuesta termoluminiscente, para las

distintas posiciones en el interior de la probeta de

bentonita, varía entre 5.6-104 ctas/mg y 9.3-104

ctas/mg. Respecto a las muestras de referencia,

esto significa un incremento en la respuesta en un

factor comprendido entre 30 y 50. La muestra que

presenta una menor respuesta vuelve a ser la situa-

da en la posición 7, es decir, la sometida a mayor

temperatura y, en este caso, a mayor dosis de ra-

diación. Este comportamiento indica que el efecto

de recocido provocado por la temperatura llega a

ser más importante que la creación de nuevos cen-

tros de defectos. La posición de los picos de las cur-

vas de emisión también se han visto modificadas.

Las cuatro curvas presentan el pico principal a una

temperatura comprendida entre 275 y 285 °C. Las

curvas son asimétricas, con una larga cola en la re-

gión de alta temperatura, esto sugiere la presencia

de un pico de reducidas dimensiones a una tempe-

ratura cercana a 390 °C. Es interesante hacer notar

que los valores obtenidos para la fracción fina de la

bentonita irradiada son muy similares a los corres-

pondientes a la fracción gruesa no irradiada o de

referencia, es decir, que la fracción gruesa es mu-

cho más sensible que la fracción fina. La forma de

las curvas sugiere la presencia de dos picos de emi-

sión, uno que aparece a 360 °C y otro a 390 °C.

Las curvas presentadas en la Fig 7.17. correspon-

den a la fracción gruesa de muestras de bentonita

irradiadas y calentadas, durante cuatro meses, en

el experimento BIC-2B. A estas curvas les corres-

ponden los valores más elevados de la respuesta

termoluminiscente. Dichos valores oscilan entre

9.2-105 ctas/mg, obtenido sobre la muestra ex-

puesta a mayor temperatura y mayor dosis, (VIE-1),

100
Tiempo (s)

Figura 7.16. Curva de emisión termoluminscente para lo fracción fina de muestras de bentonita irradiadas durante cuatro meses
en el experimento BIC-2B.
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Figuro 7.17. Curva de emisión termoluminscente para la fracción gruesa de muestras de bentonita irradiadas durante cuatro meses
en el experimento BIC-2B.

y 1.9' 1 O6 ctas/mg, para la muestra sometida a me-
nor temperatura, menor tasa de dosis y menor do-
sis, (VIE-4).

Respecto a las muestras de referencia, la respuesta
termoluminiscente se multiplica por un factor com-
prendido entre 1 5 y 30, mientras que existe un in-
cremento en un factor próximo a 40 en relación a
las muestras calentadas. Los obtenidos para la frac-
ción gruesason comparables a los obtenidos en al-
gunas muestras salinas irradiadas a estos niveles de
dosis, (Dies et a/., 1995). Como en los casos ante-
riores, la mínima respuesta se da para la muestra
enfrentada a la radiación, mientras que la máxima
aparece en las muestras menos irradiadas. Este
comportamiento, que puede reproducirse bastante
bien en las diversas muestras y fracciones, indica
claramente que la temperatura y/o la tasa de dosis
son factores muy importantes de cara a la genera-
ción y estabilización de los defectos. Puede conside-
rarse que las curvas obtenidas presentan hasta tres
picos. El principal tiene lugar, aproximadamente, a
275 °C. Un pico menor aparece hacia los 225 °C;
mientras que parece existir un exceso de señal en la
región de altas temperaturas que podría achacarse
a un pico presente hacia los 390 °C.

Finalmente, la Fig 7.18. presenta los valores me-
dios, y la dispersión, de todos los valores de la res-
puesta termoluminiscente, determinada sobre las
fracciones fina y gruesa de las muestras de bentoni-
ta de los experimentos BIC-2A y BIC-2B. Los valores
se muestran en función de la posición en el interior
de las cápsulas porta muestras, correspondiendo, a
cada posición, una distinta combinación de dosis
total, tasa de dosis y temperatura, tal y como se ex-
pone en las Tablas 5.4 y 5.6. Muchos de los deta-
lles mencionados acerca de las figuras anteriores se
ponen de manifiesto claramente en esta figura. La
respuesta termoluminiscente se estructura en tres re-
giones claramente diferenciadas. La región con los
valores más bajos corresponde a la fracción fina de
las muestras de referencia y de las muestras calen-
tadas; sin embargo, dada la gran variabilidad de
resultados, no puede determinarse cual es el tipo
de muestra que presenta una mayor respuesta ter-
moluminiscente.

En la segunda región, la fracción gruesa de las
muestras de referencia presenta, prácticamente, los
mismos valores que la fracción fina de las muestras
irradiadas, mientras que la fracción gruesa de las
muestras calentadas presenta una respuesta algo
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Figura 7.18. Valores de la respuesta termoluminiscente para todas las fracciones de las muestras estudiadas en los experimentos BIC-2A y
BIC-2B, también se muestran valores de muestras de referencia. La nomenclatura empleada es la explicada al inicio de este apartado.

inferior. En la tercera y última región es donde apa-
recen los valores más elevados, que corresponden
a las fracciones gruesas de las muestras irradiadas.

Por otra parte, una tendencia de carácter general,
es que para cada región, las muestras sometidas a
mayor temperatura presentan una menor respuesta
termoluminiscente, aunque algunas hayan estado
irradiadas a dosis mayores.

En cuanto a la influencia del tiempo de experimen-
tación, para la fracción gruesa de las muestras irra-
diadas y para una misma posición dentro del cilin-
dro de bentonita, el pasar de dos meses de experi-
mentación a cuatro no comporta un incremento
claro de la respuesta termoluminiscente. Las curvas
presentadas sugieren la actuación de un mecanis-
mo de saturación frente a la dosis.

Si, por el contrario, se consideran los resultados
para las fracciones finas, se constata, para posicio-
nes homologas dentro del cilindro de bentonita,
una ligera disminución de la respuesta termolumi-
niscente al incrementarse la dosis. Tal respuesta se
explica como un efecto de recocido térmico que
contrarresta la capacidad de la radiación para
crear centros de defectos en la montmorillonita.

7.4.3 Calorimetría

Los resultados de termoluminiscencia expresados en
cuentas por miligramo se han calibrado a partir de
los análisis calorimétricos. Con dicha finalidad se
ha escogido la fracción superior a 80 /Jm, debido a
su alta sensibilidad, de la muestra IA-1.

La Fig 7.19. muestra los dos termogramas corres-
pondientes a dicha muestra. A partir de la figura se
observa que el balance energético está totalmente
dominado por el efecto de la pérdida de agua y,
como consecuencia, el efecto global en el dominio
de temperaturas considerado es endotérmico.

La diferencia de energías entre ambos termogramas
permite establecer que la energía acumulada por la
radiación en esta muestra de bentonita es del orden
de 5 J/g. Aplicando esta calibración, las muestras
de bentonita presentarían energías acumuladas en-
tre 5 J/g y 16 J/g.

Dichos resultados muestran que la energía acumu-
lada por la fracción mayor de 80 jJm es cercana a
la observada en rocas salinas irradiadas a dosis si-
milares, (Dieseía/., 1995).
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Figura 7.19. Termograma de la fracción mayor a 80 jum de la muestra IA-1.

7.5 Análisis de corrosión
en probetas de acero al carbono

7.5.1 Estado inicial de las probetas
El acabado superficial de las probetas antes de so-
meterlas a las condiciones de los experimentos
BIC-2A o BIC-2B es poco regular. La Fig 7.20.
muestra el estado superficial inicial de una de las
probetas. En ella se observan marcas paralelas de-
bidas al mecanizado e incluso una hendidura más
profunda debida a una inadecuada manipulación.
En otras fotografías examinadas pueden observarse
ligeras capas de óxido. Todo esto muestra que las
probetas, tras su corte, no han sido sometidas a
ningún tipo de tratamiento mecánico superficial,
pulido o limpieza química. Estos defectos preexis-
tentes localizados puntualmente pueden favorecer
el avance de la corrosión por picadura.

La Fig 7.21. muestra el perfil de rugosidad superfi-
cial de una probeta, antes de someterla a cualquie-
ra de las condiciones de experimentación. El valor
de la rugosidad superficial media es de 0.505 /Jm,
mientras que la rugosidad máxima es de 7.14 /Jm.

Esta diferencia de valores tan acusada vuelve a su-
gerir que las probetas no han sido sometidas a
ningún proceso de acabado fino o pulido para ho-
mogeneizar la superficie.

7.5.2 Estudio de la interfase
acero-bentonita

Tras la finalización de los experimentos BIC-2A y
B/C-2B se ha detectado la formación de pátinas de
óxido de hierro, concretamente hematites. Esta ha
podido observarse tanto en la bentonita que ha es-
tado en contacto con el acero como en las propias
probetas metálicas, (Fig 7.22. y 7.23.). La identifi-
cación de la hematites se ha llevado a cabo me-
diante difracción de rayos X, habiéndose detectado
también trazas de magnetita.

La formación de hematites es coherente con las
condiciones de pH y Eh de la bentonita circundan-
te. La Fig 7.24. muestra los campos de estabilidad
del sistema Fe-h^O, indicándose los valores de Eh y
pH medidos en la bentonita saturada que engloba-
ba a las probetas de acero. Puede observarse como
todos los puntos determinados están en la región
de estabilidad de la hematites.
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Figura 7.20. Superficie de una probeta previa a la experimentación; [Eje largo de la imagen: 3.75 mm].
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Figura 7.2 i. Perfil de rugosidad inicial de una de las probetas. Parámetros estadísticos: sPa=0.505¡xm; sPv=3.52fim; sPp=3.62/um;
sPt=7.14 um; sPq=0.652/um y Spsk=O. 14 um.
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.. .,,, _,.,

f/gi/ra 7.22 Copo superficial de hematites en muestras de bentonita en contacto con los probetas metálicas.

Figura 7.23. Depósito superficial de hematites en una probeta irradiada durante 4 meses a una dosis de 3.6 MGy y una temperatura
de 91 °C El contenido en agua de la bentonita circundante era del 27%. [Eje largo de la imagen: 3.75 mm].
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Figura 7.24. Diagrama Fh-pH indicando los campos de estabilidad del sistema Fe-H20.

7.5.3 Morfología del depósito arcilloso
Tras la extracción de las probetas metálicas, me-
diante la técnica de rotopercusión descrita en el ca-
pítulo seis, se han tomado distintas fotografías del
depósito arcilloso que queda adherido en la super-
ficie de las mismas. Las probetas del experimento
8/C-2A sometidas a la máxima temperatura, (sufijo
7 en su identificación), presentan un depósito de
bentonita menor y más regular. Se ha observado
que la mayor temperatura provoca un secado de
esa zona, con el consiguiente agrietamiento de la
bentonita compactada. Estas fracturas provocan
una disminución en la adherencia de la bentonita y
el contacto bentonita-acero es menor. La Fig 7.25.
muestra parte de la superficie de la probeta CG-1
tras su extracción.

En las probetas sometidas a una temperatura infe-
rior, en las que no se producen fenómenos de frac-
turación de la bentonita compactada y el contenido
en agua es mayor, el depósito bentonítico es mayor
y menos regular, (Fig 7.26.). Se forman dominios
donde el material se aglomera más, rodeados de
zonas relativamente limpias de bentonita. También
se ha observado algunas diferencias entre las dos
caras de una misma probeta.

Previamente al decapado químico, también se ha
observado la presencia de penetraciones bastante
profundas y regulares. La Fig 7.27. muestra uno de
estos casos, en los que una serie de penetraciones
profundas están alineadas y muy próximas entre si.
Dada su alineación, las perforaciones podrían de-
berse a defectos preexistentes que han favorecido el
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figura 7.25. Depósito de bentonita en la probeta CG-I tras su extracción; [Fje largo de la imagen: 3.75 mm].

•V

Mkmfotografía del depósito de bentonita en la probeta CH-2 tras su extracción; [Eje largo de la imagen: 3.75 mm].
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Figura 7.27. Alineación de picaduras detectadas en la probeta CD-1; [Eje largo de la imagen: 3.75 mm].

ataque corrosivo, dando lugar a picaduras de con-
sideración.

De forma análoga a las muestras calentadas, las
muestras irradiadas y calentadas del experimento
BIC-2B, sometidas a una temperatura más elevada,
(y en este caso a una mayor dosis de radiación
gamma), tienden a presentar un depósito de bento-
nita menor y más uniforme que las probetas más
frías. En esta característica común, la radiación y
no parece añadir ningún efecto adicional. Por otra
parte, al igual que en el experimento de calenta-
miento, también se han observado diferencias entre
las dos caras de una misma probeta.

7.5.4 Estado superficial de las probetas
decapadas. Ensayo de rugosidad

Tras el decapado químico, tanto en las probetas
procedentes del experimento 8/C-2A como en las
procedentes del experimento BIC-2B, se han obser-
vado diferencias entre los discos sometidos a la
máxima temperatura y las restantes. Las primeras
presentan un ataque corrosivo menor y más unifor-
me que las segundas. Esto es coherente con la for-
ma del depósito arcilloso descrito en el apartado

anterior. La Fig 7.28. muestra una ampliación de la
superficie de las probetas CD-1 y CD-2, tras el de-
capado químico, en la que se puede apreciar estas
diferencias. En otras probetas se han observado
grietas que atraviesan la superficie de las mismas,
de forma más o menos diametral. Por su parte, la
Fig 7.29., muestra microfotografías de las probetas
IC1 e IC3, tras el decapado químico. La probeta
IC-3, sometida a temperatura más elevada y más
irradiada, presenta un ataque corrosivo mayor y
más irregular.

Tras la inspección mediante microscopio óptico, to-
das las probetas se han sometido a los ensayos de
rugosidad superficial. Para las probetas del experi-
mento 8/C-2A, la rugosidad media más elevada se
ha determinado en la probeta CH-2, (10.6 ¿i/m),
mientras que el mayor valor de la rugosidad máxi-
ma corresponde a la probeta CH-3, (131 ¿l/m). La
probeta con un ataque más irregular es la CG-1,
con una relación entre la rugosidad media y la ru-
gosidad máxima de 23.9.

La Fig 7.30. muestra, como ejemplo, los resultados
de rugosidad superficial de una de las caras de la
probeta CH-3.
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% / r a 7.25. Ataque corrosivo en la probeta CO-I (izquierda) y CD-2 (derecha); [Eje largo de la imagen: 3.75 mm].
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F/jfi/ra 7.2?. Ataque corrosivo en las probetas IC-1 (izquierda) e IC-3 (derecha); [Ejes largos de las imágenes: 3.75 mm].

En la Fig 7.31. se observan los promedios de las
valores de rugosidad sPo para las dos caras de
cada una de las probetas calentadas en el experi-
mento BIC-2A; es decir, se muestran los valores de

= [sPaCoraA +sPaCaraB 12.

Las probetas identificadas con I , (las probetas más
calientes, 125 °C), muestran la menor rugosidad
media. El valor máximo se da para las probetas
marcadas con 3, (temperatura de ensayo cercana a
105 °C). Todos los valores determinados son muy
superiores a la rugosidad media inicial, indicando
la presencia de fenómenos de corrosión generaliza-
da que han progresado bastante a lo largo del ex-
perimento de calentamiento. Las muestras calenta-
das durante cuatro meses presentan la máxima
rugosidad superficial, en especial las probetas de la
serie CH, con valores sorprendentemente elevados.

Por su parte, en el experimento 8/C-28, los ensayos
de rugosidad superficial efectuados han determina-
do un valor máximo de la rugosidad superficial me-
dia de 10.4 ji/m, concretamente para la cara infe-
rior de la probeta IH-1 y la cara superior de la
probeta IG-4. Este valor es muy similar al máximo
valor hallado en las probetas calentadas. Sin em-
bargo, aunque el valor máximo prácticamente es el
mismo, los valores determinados sobre las probetas
irradiadas y calentadas simultáneamente son, en
general, más elevados. Por su parte, el mayor valor
de la rugosidad máxima corresponde a la cara su-
perior de la probeta IG-4, (133 fJm), mientras que
el mayor valor de la relación entre la rugosidad
media y la rugosidad máxima es de 24.9, dándose
para la cara superior de la probeta IH-1. A modo
de ejemplo, el perfil de rugosidad de una de las ca-
ras de la probeta IG-4 se muestra en la Fig 7.32.
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Figura 7.30. Perfil de rugosidad inicial de una de las caras de la probeta CH-3. Parámetros estadísticos: sPa=7.97/um; sPv=62.3¡um;
s?p=17.1 fim; sPt=79.4fim; sPq=10.6fimysPsk= -IM/um.
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Figura 7.31. Promedio de los valores de sPa para las dos caras de cada una de las probetas calentadas. Los valores del eje de abscisas corresponden
a los sufijos de la nomenclatura de las probetas y, por lo tanto, se asocian a la posición de las mismas en las cápsulas portamuestras.
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Figura 7.32. Perfil de rugosidad de una de las caras de la probeta IG-4. Parámetros estadísticos: sPa = 10.4/¿m; sPv = 98.3 ¡um;

sPp = 34.3[im;sPt= 133/uw;sPq= 1 3 1 P k 3

La Fig 7.33. muestra los promedios de las rugosi-
dades medias (sPa) de las dos caras de cada una
de las probetas tratadas en el experimento BIC-2B.
Como en el caso de la Fig 7.31., las probetas iden-
tificadas con 7, (las probetas más calientes, 125
°C, y sometidas a una mayor dosis de radiación),
tienden a mostrar la menor rugosidad media. En
este caso, el valor máximo se da para las probetas
situadas en la posición 4, (temperatura de ensayo
cercana a 95 °C). Todos estos valores son muy su-
periores a la rugosidad media inicial. Asimismo, las
muestras irradiadas durante cuatro meses, (IG e
IH), presentan la máxima rugosidad superficial me-
dia, especialmente las probetas de la serie IG. Si se
comparan estos valores con los mostrados en la Fig
7.12. se puede constatar que la radiación y tiende
a potenciar el proceso de corrosión generalizada.

Comparando los valores individuales de la rugosi-
dad superficial para las dos caras de una misma
probeta, se observa que las diferencias son poco
notables en el caso de las probetas 1, y más acusa-
das en el caso de probetas 2, 3 y 4. Esto sugiere
que el mayor depósito arcilloso y la falta de homo-
geneidad del mismo, en las probetas 2, 3 y 4, oca-
siona una mayor variabilidad en el avance de la
corrosión en cada una de las dos caras.

La evolución de la rugosidad superficial media con
la posición de la probeta en el interior de la cápsu-
la portamuestras, tanto para el experimento 8/C-2A
como para el experimento BIC-2B, puede correla-
cionarse bastante bien con el contenido en agua de
a matriz bentonítica, donde se hallan inmersas las
probetas. Un mayor contenido en agua favorece un
ambiente más corrosivo, y esta condición se verifica
para las muestras más alejadas del foco caliente,
tal y como se observa en los análisis termogravimé-

tricos, (ver apartado 7.2).

La Fig 7.34. muestra los promedios de la rugosidad
sPf, para las dos caras de cada una de las probetas
tratadas en el experimento BIC-2A; es decir,

sPt = [sPfc + sPtc ] I 2.

En la Fig 7.35. se muestran los resultados homólo-
gos para la profundidad de picadura determinada
con el microscopio óptico. Ambas curvas coinciden
con la Fig 7.31., en el sentido de que los valores
más bajos se dan para las probetas sometidas a
mayor temperatura, con un depósito arcilloso me-
nor y más uniforme, y con un menor contenido en
agua. Asimismo, los valores de picadura son algo
menores, (aunque del mismo orden de magnitud),
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Muestra

Figura 7.33. Promedio de los valores de sPa para las dos caras de cada una de las probetas irradiadas y calentadas. Los valores del eje
de abscisas corresponden a los sufijos de la nomenclatura de las probetas y, por lo tanto, se asocian a la posición de las mismas

en las cápsulas portamuestras.
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Figura 7.34. Promedio de los valores de sPt para las dos caras de cada una de las probetas calentadas. Los valores del eje
de abscisas corresponden a los sufijos de la nomenclatura de las probetas y, por lo tanto, se asocian a la posición de las mismas

en las cápsulas portamuestras.
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Muestra

Figura 7.35. Promedio de lo profundidad de picadura pora las dos coros de coda una de los probetas calentados. Los valores del eje
de abscisas corresponden a los sufijos de la nomenclatura de las probetas y, por lo tanto, se asocian a la posición de los mismas

en las cápsulas portamuestras.

que los valores de rugosidad máxima. Esto se debe
a la forma en que se estima la rugosidad máxima.
Todos los valores obtenidos son muy superiores a la
rugosidad máxima inicial, indicando la fuerte ac-
tuación de procesos de corrosión; además, los va-
ores asociados a las muestras calentadas durante
cuatro meses son mayores que los asociados a las
probetas calentadas durante dos meses.

Para las probetas irradiadas y calentadas del expe-
rimento BIC-2B, el gráfico análogo a la Fig 7.34. se
muestra en la Fig 7.36., donde se exponen los pro-
medios de las rugosidades máximas, (sPf). Los valo-
res para cuatro meses de fraiamíenfo tienden a ser
superiores a los que resultan para dos meses, aun-
que esta tendencia no se muestra tan claramente
como en la Fig 7.33.

Comparando con la Fig 7.34., se observa que en
las posiciones I, 2 y 4, el efecto diferencial de la ra-
diación y se traduce en un claro aumento de la ru-
gosidad máxima, mientras que para la posición 3 el
valor máximo se da para una de las probetas calen-
tadas. Si los defectos superficiales iniciales de las
probetas, (pequeñas grietas y fisuras), acentúan los
procesos de corrosión por picadura, que contribuyen

a aumentar la rugosidad máxima, la alta rugosidad
máxima de la probeta CH-3 sugeriría que ésta po-
dría tener, antes de iniciar la experiencia, un numero
importante de dichos defectos, al menos en la zona
explorada por el rugosímetro. Como en los casos
anteriores, los menores valores de rugosidad se dan
para las probetas sometidas a mayor temperatura y
mayor dosis, con un depósito arcilloso menor y más
uniforme, y con un menor contenido en agua. Sin
embargo, todos los valores obtenidos son muy supe-
riores a la rugosidad máxima inicial.

7.5.5 Resultados de la gravimetría

Tras aplicar la técnica descrita en el apartado 6.3.2.
a distintas probetas que han sido irradiadas y calen-
tadas simultáneamente, se dispone de los valores de
penetración media que se muestran en la Fig 7.37.
Dado que la gravimetría tiene en consideración la
totalidad del ataque corrosivo, la penetración media
calculada mediante este método es mayor que la ru-
gosidad media que se muestra en la Fig 7.33. Sin
embargo, la forma de ambas gráficas son bastante
parecidas, incluyendo los valores algo fluctuantes
observados para las probetas de la serie IH.
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Figura 7.36. Fromedio de los valores de sPtpara las dos caras de cada una de las probetas irradiadas y calentadas. Los valores del eje
de abscisas corresponden a los sufijos de la nomenclatura de las probetas y, por lo tanto, se asocian a la posición de las mismas

en las cápsulas portamuestras.
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Figura 7.37. Valores de pentradón media en cada una de las probetas irradiadas y calentadas. Los valores del eje de abscisas corresponden
a los sufijos de la nomenclatura de las probetas y, por lo tanto, se asocian a la posición de las mismas en las cápsulas portamuestras.
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7.5.6 Mecanismo de corrosión

Para establecer el mecanismo de corrosión que está
actuando sobre las probetas son de interés los valo-
res del potencial redox, (Eh), y del pH que han sido
determinados sobre las distintas muestras de bento-
nita una vez extraídas de las cápsulas (ver apartado
7.2). Según toda la información disponible, el ata-
que corrosivo viene determinado por los valores del
Eh y el pH de la bentonita, por la distribución y po-
rosidad del depósito arcilloso, y por las condiciones
de humedad, temperatura y radiación presentes. De
acuerdo con los valores del Eh, (siempre positivos),
la corrosión acontece en condiciones oxidantes.

En este tipo de corrosión, es importante la forma-
ción de picaduras que se originan bajo la capa de
bentonita. Así, las probetas con una distribución
irregular de bentonita presentan zonas de picaduras
más localizadas. La formación de picaduras más
profundas tendría lugar mediante aireación diferen-
cial, facilitada por la presencia de grietas y/o fisu-
ras previas. Las partículas de arcilla se introducirían
en estas grietas y podrían formar una pila eléctrica
que aumentaría la tasa de corrosión, (Fig 7.38.). La
formación de dominios de bentonita, en la superfi-

cie de las probetas, puede venir motivada por la
gran heterogeneidad en la granulometría del mate-
rial de partida. Este factor, ¡unto con la rugosidad
superficial de las probetas, puede crear diferencias
notables en la adherencia bentonita-probeta de
acero durante la etapa de compactación. Esto, a su
vez, puede provocar heterogeneidades en la porosi-
dad y, por lo tanto, en el flujo de agua a través de
la bentonita, tanto durante la fase de saturación de
las muestras, como durante la etapa de calenta-
miento o de irradiación más calentamiento.

Todos estos factores pueden dar lugar a la forma-
ción de regiones donde la corrosión avance más
rápidamente que en otras, como se ha observado
en las distintas probetas.

Si bien en todas las probetas metálicas se ha detec-
tado la formación de hematites en la ¡nterfase ben-
tonita-acero, (ver apartado 7.5.2), este proceso se
magnifica en las probetas irradiadas. Este óxido de
hierro se forma bajo condiciones oxidantes y su
campo de estabilidad coincide con las condiciones
de Eh y pH determinadas en la bentonita proceden-
te del experimento BIC-2B, (Eh entre 200 y 300 mV
y pH entre 3 y 7), (ver Fig 7.24.).

Agua, oxígeno Bentonita Agua, oxígeno

/ /'' / / ' , / , Cátodo / /

Substrato metálico

figura 7.38. Esquema simplificado del mecanismo de corrosión propuesto. Esta se da en condiciones oxidantes.
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7.5.7 Influencia de la radiación y
y de la temperatura en la corrosión
del acero

El avance de la corros ión, tanto para las muestras

calentadas, como para las muestras irradiadas y

calentadas simultáneamente, es claramente sensible

al t iempo de exper imentación; mayores t iempos de

experimentación impl ican mayores ataques corrosi-

vos. Pasar de un t iempo de experimentación de dos

meses a otro de cuatro meses puede suponer un in-

cremento de hasta un 133% en los valores de la ru-

gosidad media.

Los cambios de la rugosidad media , o máxima, en

función de la posición de las probetas de acero en

el interior de las cápsulas portamuestras, sugieren

que el principal motor de la corrosión en las probe-

tas de acero estudiadas es el agua y el oxígeno.

Aunque las mayores temperaturas t ienden a acen-

tuar los procesos de corrosión, temperaturas más

elevadas compor tan menores contenidos en agua ,

(ver Fig 7 .39. ) ; por lo tanto, estamos en presencia

de dos efectos que se oponen . Para la experiencia

de calentamiento, (BIC-2A), la corrosión t iende a

progresar más en las probetas situadas en las posi-

ciones 3 , (aproximadamente a 105 °C); mientras

que, para la experiencia de i r radiación más calen-

tamiento, (8/C-28), es la posición 4 , (aproximada-

mente a 95 °C), la que presenta mayores ataques

de corrosión.

Se observa un compor tamiento di ferenciado para

las muestras de acero que han estado sometidas a

radiación y. En general , esto se traduce en mayores

valores de la rugosidad media o máxima. Para las

probetas que han sufrido un mayor ataque corrosi-

vo general izado, es decir, las situadas en la posi-

ción 4 , la rugosidad media, al cabo de 4 meses de

experimentación, se ve incrementada por la radia-

ción desde 6 .34 jjm hasta 7.83 / i m , esto representa

un incremento de cerca de un 2 3 % . Para las mis-

mas probetas, la rugosidad máxima se ve incre-

mentada, en promedio , desde 5 5 . 6 ¡Jrn hasta 82 .4

¡dm, lo que supone un incremento de un 48%. Pro-

bablemente, el efecto de la radiación se pone de

manifiesto cuando se generan productos de radiól i -

sis, (oxígeno e hidrógeno), que favorecen el ataque

corrosivo. El mayor ataque de corrosión general iza-

da se observa en una de las caras de la probeta

35

30

S. 25

15

2 3

Muestra

Fig 7.39. Contenido en agua de la bentonita, determinado por termogravimetría, según las distintas posiciones en el interior de una cápsula
portamuestras calentada durante dos meses, (ver apartado 7.2.)
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IG-4, cuya pátina de hematites, antes del decapado
ácido, se observa en la Fig 7.23.

En el estudio realizado por el SKB, sobre la altera-
ción de la arcilla MX-80 irradiada, (Pusch eí a/.,
1 993), también se determinó la corrosión sobre dos
discos de acero al carbono, en contacto con la ar-
cilla que estaba siendo saturada en continuo me-
diante una bomba. Uno de los discos estuvo some-
tido a 130 °C durante un año; mientras que el otro,
además, recibió, en el mismo período de tiempo,
una dosis integrada de 32.7 MGy, a una tasa de
dosis algo superior a 3.5 kGy/h. En el caso de la
profundidad de corrosión media, ésta se incremento
desde 1 8 /Jm hasta 80 /im por efecto de la radia-
ción; mientras que la profundidad máxima pasó de
160 /im a 480 /Jm. Estos valores tan elevados se de-
ben a que el material de estudio no era exactamente
el mismo que el empleado en los experimentos
B/C-2, a la larga duración de la experiencia, tres
veces más larga que los experimentos BlC-2, lo que
implicó una dosis mucho más elevada, y a que se in-
yectaba agua a presión, lo que reducía el secado de
la interfase arcilla-acero, incrementando la tasa de
corrosión. Asimismo, también se detectó la presencia
de hematites en la superficie de las probetas.

Los incrementos tan notables de la corrosión en el
acero detectados en los experimentos BIC-2 y, so-
bre todo, en el descrito en Pusch eí al. (1993) de-
ben tomarse con cierta cautela. En estos experimen-
tos se suministra una gran dosis integrada en un
corto espacio de tiempo, al menos comparado con
el de la vida de la cápsula metálica. Centrándonos
en el experimento BIC-2B, aunque el mismo razo-
namiento es aplicable al experimento de Pusch et

al. (1993), esto hace que al final del mismo se es-
tén viendo los resultados de cuatro meses de
calentamiento, pero el equivalente a unos 1000
años de irradiación. Por supuesto, este factor mag-
nifica la importancia del efecto de la radiación,
siempre que supongamos que tasas de dosis muy
bajas no van a comportar inesperados efectos en la
catalización de la corrosión. Por otra parte, cuando
la irradiación haya disminuido considerablemente,
el oxígeno que permanezca en el campo próximo
de un AGP se consumirá, aproximadamente, en
unos 100 años. A partir de entonces, la corrosión
no se dará en condiciones oxidantes, como ha su-
cedido en las experiencias BIC-2A y 8/C-28, sino en
condiciones reductoras, (Enresa, 1997). Este fenó-
meno también disminuirá la tasa de corrosión que
podría deducirse de los resultados de los experi-
mentos BIC-2.

7.6 Generación de gases
Los resultados de los experimentos de desgasifica-
ción se presentan en la Tabla 7.8. Estos resultados
se expresan como mi de gas por kg de bentonita
seca. Del análisis de resultados se desprende unos
contenidos variables de C O 2 ligados a la presencia
variable de carbonatos en las muestras. Los conte-
nidos en C O 2 son mayores en las muestras irradia-
das sugiriendo que los carbonatos se descomponen
parcialmente por radiólisis. En cambio, la genera-
ción de H2 es mínima en condiciones de no irradia-
ción. En condiciones de irradiación, la contribución
de la corrosión de acero es baja detectándose un
aumento del valor del H2 cuando éste se forma en
condiciones anóxicas.

Tabla 7.8
Valores de H2 y C02 procedentes de los experimentos de desgasificación, expresados en mi por kg de bentonita.

Condiciones experimentales

Bentonita saturada

Bentonita saturada-I-acero

Bentonita no saturada+acero

Bentonita saturada+acero (atm. de N2)

Bentonita saturada

Bentonita saturada+acero

Bentonita no saturada+acero

Dosis
(MGy)

4

4

4

4

—

—

—

mlH2/Kg
bentonita

136

141

110

218

0.09

21

0.10

mlC02/Kg
bentonita

208

39

128

50

21

6

12
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Todos los elementos integrantes del sistema de irra-
diación con gradiente térmico, diseñado y construi-
do para la ejecución de los experimentos BIC-2,
han funcionado de forma totalmente satisfactoria a
lo largo de las misma, sin presentarse ninguna ano-
malía. Además, el experimento de irradiación y ca-
lentamiento B/C-28 constituye el primer experimento
de irradiación de bentonitas en el rango de las de-
cenas de MGy que se realiza en España.

En lo que concierne a las alteraciones de la bento-
nita, no se observa ningún cambio ni en su compo-
sición mineralógica ni en su composición química
debidas al aumento de la temperatura hasta 1 30
°C o a la irradiación hasta 10.5 MGy. En estas
condiciones, la montmorillonita es estable frente a
la circulación de fluidos, lo que excluye la presencia
de fenómenos de illitización o beidellitización.

El contenido en agua de las bentonitas es mayor en
las zonas mas frías, (90 °C), y menor en las mas ca-
lientes, (130 °C), debido a fenómenos de termodi-
fusión durante los experimentos. Dicho fenómeno
se observa tanto en los ensayos de calentamiento,
(BIC-2A), como en los de irradiación, (BIC-2B). No
se ha observado que la radiación condicione los fe-
nómenos de termodifusión.

Las condiciones redox en las bentonitas tienden a
disminuir frente al calentamiento, pero aumentan
por el efecto de la radiación. Este aumento es espe-
cialmente remarcable en la zona próxima a la infer-
íase acero-bentonita. El pH de las bentonitas satu-
radas viene condicionado por el contenido en agua
de éstas, tendiendo a la acidificación cuando la
cantidad de agua en la bentonita es menor. Asimis-
mo, en el contacto bentonita-acero, en presencia
del campo de radiación gamma, tiene lugar una
acidificación adicional del pH.

La capacidad de cambio catiónico en las bentonitas
decrece cuando están sometidas a calentamiento.
Esta disminuye de 125 a 115 meq/100 g en cuatro
meses. Este proceso se acelera y magnifica cuando
la bentonita está sometida a irradiación. En cuatro
meses la capacidad de cambio catiónico decrece
de 1 25 a 95 meq/100 g. No se ha podido detectar
ninguna variación debido a las distintas temperatu-
ras o dosis; por tanto, la pérdida de la capacidad
de cambio catiónico depende exclusivamente del
tiempo de experimentación. Asimismo, existen algu-
nas variaciones en las relaciones entre los cationes
de cambio mayoritarios.

La capacidad de hinchamiento disminuye en las
muestras sometidas a mayor temperatura, magnifi-

cándose dicho efecto en presencia del campo de
irradiación gamma. Asimismo, las bentonitas some-
tidas a calentamiento presentan ligeros aumentos
de la conductividad hidráulica y del módulo edo-
métrico. Estos últimos efectos son independientes
de la radiación.

Tras someterse a la radiación y, existe un compor-
tamiento diferencial en la generación de defectos
cristalinos para la fracción de tamaño inferior a 2
¡im y la fracción mayor de 80 /im. La última frac-
ción es hasta 100 veces más sensible a la radia-
ción. La irradiación de la bentonita hasta 1 0.5 MGy
incrementa la concentración de defectos en un or-
den de magnitud, aproximadamente, respecto a las
muestras únicamente calentadas. Asimismo, para
una dosis constante, la tasa de dosis y la tempera-
tura de irradiación son condiciones relevantes de
cara a la concentración final de defectos. Las tem-
peraturas elevadas tienden a disminuir la concen-
tración final de defectos en ambas fracciones, debi-
do a la existencia de retroreacciones entre los
defectos. Finalmente, en las condiciones experimen-
tales estudiadas la población de defectos tras la
irradiación parece alcanzar un nivel de saturación.
Los resultados calorimétricos sugieren que la ener-
gía acumulada por la bentonita irradiada se en-
cuentra en el orden de los 10 J/g, valor similar a
los obtenidos en rocas salinas en condiciones de
irradiación parecidas.

Los estudios de corrosión realizados sobre probetas
de acero al carbono calentadas y sobre probetas
irradiadas y calentadas simultáneamente han mos-
trado que, en la bentonita en contacto con la pro-
beta, se produce una pátina de hematites. Esto indi-
ca que las condiciones en las que ha progresado la
irradiación han sido oxidantes y no reductoras. El
tipo de corrosión en las probetas, (generalizada o
por picadura), está ligado al grado de deposición
de la bentonita sobre las mismas. También se ha
observado que un mayor contenido en agua en la
bentonita potencia el avance de la corrosión y que
este efecto prevalece sobre el de la temperatura. El
efecto diferencial de una dosis absorbida de 10.5
MGy, en cuatro meses, puede traducirse en un in-
cremento de la corrosión generalizada de hasta un
23 %, respecto de muestras solamente calentadas
durante cuatro meses. Sin embargo, debe desta-
carse el hecho de que se están comparando los
efectos de cuatro meses de calentamiento, con los
efectos superpuestos de cuatro meses de calenta-
miento y unos 1000 años de irradiación. Por otra
parte, toda la dosis se ha suministrado en condicio-
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nes oxidantes, contrariamente a lo que sucederá en
un AGP.

La desgasificación de la bentonita libera CO2 y H2.
En las condiciones de los ensayos de irradiación, la
contribución de la corrosión del acero en la pro-
ducción de H2 es baja, siendo mayoritaria la forma-
ción de H2 por radiólisis. Asimismo se detecta un
aumento del contenido de H2 cuando la bentonita
se encuentra en condiciones anóxicas.

Entre las incertidumbres que puede generar la ex-
trapolación de estos datos experimentales a la Eva-
luación del Comportamiento de un AGP cabe des-
tacar las siguientes:

Algunas de las modificaciones de los parámetros
estudiados, tales como la capacidad de cambio ca-
tiónico, hinchamiento, corrosión, Eh, pH y gases ra-
diolíticos, parecen no haber alcanzado un estado
estacionario.

Asimismo, el experimento se ha desarrollado en
condiciones oxidantes y de saturación en agua. No
se ha considerado la fase de saturación, ni las con-

diciones reductoras esperables a largo plazo en el
AGP

Por lo anteriormente expuesto, y con el animo de
enriquecer la evaluación del comportamiento y de
la seguridad de un AGP, se considera interesante
realizar nuevas experiencias de irradiación. Dichas
experiencias deberían incidir en las ¡ncertidumbres
anteriormente mencionadas, y podrían desarrollarse
a partir de las líneas de actuación siguientes:

• Verificación de los efectos de la tasa de dosis y
del espectro de energía de la radiación emiti-
da por el combustible gastado en el comporta-
miento de la bentonita para dosis similar a la
de estos experimentos.

Q Control de las condiciones de potencial redox
y de saturación en agua de la bentonita du-
rante la fase de experimentación.

• Estudio de la generación de gases en condi-
ciones próximas a las del AGP

• Verificación del efecto de otras radiaciones
ionizantes en la bentonita.
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Nombre de toreo

Irradiado BIC-2B

Irradiado GABIC-2B

Alaninos 1,2,3

Alaninas 4,5,6

Alaninas 7,8,9

Alaninas 10,11,12

Alaninas 13,14,15

Alaninas 16,17,18

Alaninas 19,20,21

Alaninas 22,23,24

Cuarzo Q1,Q2

Cuarzo Q3,Q4

Cuarzo Q5,Q6

diciembre 1998

30 nov

enero 1999

11 ene 18 ene 25 ene

febrero 1999

feb 8feb 15feb 22 feb

marzo 1999

1 mar 8 mar 15 mar 22 mor 29 mor

abril 1999

5abr 12abr 19 abr 26abr

Irradiación BIC-2B

Irradiación GABIC-2B
I I

A1,A2, A3

AI,A5,A6

A7,A8,A9

lOillJ

\13,A14, Al 5

\16,A17, Al 8

\19,A20, A21

A22,A3,A24

Q3,Q4

Q1,Q2

Q5,Q6
. _L X— L.

Cmnograma de las experiencias de irradiación (BIC-2B, GABIC-2B). A. 1



Nombre de tarea
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La realización de este programa de investigación ha
conllevado la publicación de los siguientes artícu-
los, ponencias y monografías de investigación

Artículos Internacionales
Dies, J.; De Las Cuevas, C ; Tarrasa, F; Miralles, L.;
Pueyo, J. J. y Santiago, J. L. (1999): Thermolumi-
nescence response of heavily irradiated calcic ben-
tonite. Radiation Protection Dosimetry, 85, 481 -486

Artículos Nacionales y Ponencias a Congresos
Dies, J.; De Las Cuevas, O ; Tarrasa, F.; Miralles, L;
Pueyo, J. J. y Santiago, J. L. (1997): Estudios preli-
minares de los efectos de la radiación gamma so-
bre las bentonitas calcicas españolas. XXIII Reunión
Anual de la Sociedad Nuclear Española. Resúmenes
de Ponencias, 118-121, Senda Editorial, S.A.

Dies, J.; De Las Cuevas, C ; Tarrasa, F.; Miralles, L;
Pueyo, J. J. y Huertas, F. (1998): Diseño, construc-
ción y puesta a punto de un sistema experimental
para la irradiación gamma de bentonitas calcicas
españolas sometidas a un gradiente térmico próxi-

mo al de un AGP. XXIV Reunión Anual de la Socie-
dad Nuclear Española. Ponencias, Sesión 21 ,
11-21, Senda Editorial, S. A.

Dies, J.; De Las Cuevas, C ; Tarrasa, F.; Miralles, L.
y Pueyo, J. J. (1998): Efectos de la radiación gam-
ma sobre el material de relleno y sellado de un a -
macen de residuos radiactivos de alta actividad.
Segones Jornades Técniques sobre Energía. Comu-
nicacions, 51-59, Enginyers Industrials de Catalun-
ya, Associació-Col.legi

Documentos científico-técnicos restringidos
Dies, J.; De Las Cuevas, C ; Tarrasa, F.; Miralles, L.
y Pueyo, J. J. (1997): Programa de investigación
para estudiar los efectos de la radiación gamma so-
bre las bentonitas calcicas españolas (Fase 1). 94 p

Conferencias invitadas
Dies, J.; De Las Cuevas, O ; Tarrasa, F.; Miralles, L.
y Pueyo, J. J. (1999): Almacenamiento geológico
profundo de residuos de alta actividad. ///es Jorna-
des Mediambientals, Escola Técnica Superior
d'Enginyeria Industrial de Barcelona, 7 Mayo 1999.
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1991

01 miSIÓH SOBRE LOS MODELOS HÚMICOS RELACIONADOS
CON EL ALMACENAMIENTO DE RESIDUOS RADIACIIVOS.

02 REVISIÓN SOBSE LOS MODELOS NUMÉRICOS RELACIONADO
CON EL AIMCENAMIENTO DE RESIDUOS RADIACTIVOS. ANEXO I.

03 PRELIMINARY SOLUBILITY STUDIES OE URANIUM DIOXIDE
UNDER WE CONDITIONS EXPECTED IN A SALINE REPOSITORY.

04 GEOESTADÍSTICA PARA EL ANÁLISIS DE RIESGOS. Una introducción
a la Geoestaéística no porométrica.

05 SITUACIONES SINÓPTICAS Y CAMPOS DE VIENTOS ASOCIADOS
EN'ELCABRIL".

06 PARAMETERS, METHODOLOGIES AND PRIORITIES OF SITE
SELECTION POR RADIOACTIVE WASTE DISPOSAL IN ROCK SALT
FORMATIONS.

1992

0 / STATE OF THE ART REPORT: DISPOSAL OFRADIACTIVE WASTE
IN DEEP ARGILLACEOUS FORMATIONS.

02 ESTUDIO DE IA INFILTRACIÓN A TRAVÉS DE LA COBERTERA
DEIAFUA.

03 SPANISH PARTICIPATION IN THE INTERNATIONAL INTRAVAL
PROJECT.

04 CARACTERUACIÓN DE ESMECTITAS MAGNÉSICAS DE LA CUENCA
DE MADRID COMO MATERIALES DE SELLADO. Ensayos de
alteración hiérotermal.

05 SOLUBILITY STUDIES OF URANIUM DIOXIDE UNDER WE
CONDITIONS EXPECTED IN A SALINE REPOSITORY. Phase II

06 REVISIÓN DE MÉTODOS GEOFÍSICOS APLICABLES AL ESTUDIO Y
auaERUACIÓN DE EMPIAIAMIENTOS PARA AIMACENAMIENTO
DE RESIDUOS RADIACTIVOS DE ALTA ACTIVIDAD EN GRANITOS,
SALES Y ARCILLAS.

07 COEFICIENTES DE DISTRIBUCIÓN ENTRE RADIONUCLEIDOS.

08 CONTRIBUTION BY CTN-UPM TO WE PSACOIN LEVELS EXERCISE.

09 DESARROLLO DE UN MODELO DE RESUSPENSIÓN DE SUELOS
CONTAMINADOS. APLICACIÓN AL ÁREA DE PALOMARES.

10 ESTUDIO DEL CÓDIGO FFSM PARA CAMPO LF1ANO. IMPIÁNTACIÓN
EN VAX.

11 LA EVALUACIÓN DE IA SEGURIDAD DE LOS SISTEMAS
DE ALMACENAMIENTO DE RESIDUOS RADIACTIVOS. UTILI1ACIÓN
DE MÉTODOS PROBABILISTAS.

12 METODOLOGÍA CANADIENSE DE EVALUACIÓN DE LA SEGURIDAD
DE LOS AIMACENAMIENTOS DE RESIDUOS RADIACTIVOS.

13 DESCRIPCIÓN DE IA BASE DE DATOS WALKER.

1993

01 INVESTIGACIÓN DE BENTONITAS COMO MATERIALES DE SELIADO
PARA ALMACENAMIENTO DE RESIDUOS RADIACTIVOS DE ALTA
ACTIVIDAD. 10NA DE CABO DE GATA, ALMERÍA.

02 TEMPERATURA DISTRIBUTION IN A HYPOTHETICAL SPENT NUCLEAR
FUEL REPOSITORY IN A SALT DOME.

03 ANÁLISIS DEL CONTENIDO EN AGUA EN FORMACIONES SALINAS.
Su aplicación al almacenamiento de residuos radiactivos

04 SPANISH PARTICIPATION IN THE HAW PROIECT. Laboratory
Investigations on Gamma Irradiation Effects In Rock Salt.

05 CARACTERIZACIÓN Y VALIDACIÓN INDUSTRIAL DE MATERIALES
ARCILLOSOS COMO BARRERA DE INGENIERÍA.

06 CHEMISTRY OF URANIUM IN BRINES RELATED TO THE SPENT FUEL
DISPOSAL IN A SALT REPOSITORY (I).

07 SIMULACIÓN TÉRMICA DEL ALMACENAMIENTO EN GALERÍA-TSS.

08 PROGRAMAS COMPLEMENTARIOS PARA EL ANÁLISIS ESTOCÁSTICO
DEL TRANSPORTE DE RADIONUCLEIDOS.

09 PROGRAMAS PARA EL CÁLCULO DE PERMEABILIDADES DE BLOQUE.

10 METHODS AND RESULTS OF WE INVESTIGATION OF WE
WERM0MECHAN1CAL BEAVIOUR OF ROCK SALT WITH REGARD TO
WE FINAL DISPOSAL OF HIGH-LEVEL RADIOACTIVE WASTES.

1994

01 MODELO CONCEPTUAL DE FUNCIONAMIENTO DE LOS
ECOSISTEMAS EN EL ENTORNO DE LA FÁBRICA DE URANIO
DEANDÚJAR.

02 CORROSION OF CANDIDATE MATERIALS FOR CANISTER
APPLICATIONS IN ROCK SALT FORMATIONS.

03 STOCHASTIC MODELING OF GROUNDWATER TRAVEL TIMES

04 THEDISPOSALOFHIGHLEVELRADIOACTIVEWASTEINARGILIACEOUS
HOST ROCKS. Identification of parameters, constraints and
geological assessment priorities.

05 EL OESTE DE EUROPA Y IA PENÍNSULA IBÉRICA DESDE HACE
-120.000 AÑOS HASTA EL PRESENTE. Isostasia glaciar,

06 ECOLOGÍA EN LOS SISTEMAS ACUÁTICOS EN EL ENTORNO
DEELCABRIL

07 AIMACENAMIENTO GEOLÓGICO PROFUNDO DE RESIDUOS
RADIACTIVOS DE ALTA ACTIVIDAD (AGP). Coaceptos preliminares

08 UNIDADES MÓVILES PARA CARACTERIIACIÓN HIDROGEOQUÍMICA

09 EXPERIENCIAS PRELIMINARES DE MIGRACIÓN DE RADIONUCLEIDOS
CON MATERIALES GRANÍTICOS. EL BERROCAL, ESPAÑA.

10 ESTUDIOS DE DESEQUILIBRIOS ISOTÓPICOS DE SERIES
RADIACTIVAS NATURALES EN UN AMBIENTE GRANÍTICO: PLUTÓN
DE EL BERROCAL (TOLEDO).

11 RELACIÓN ENTRE PARÁMETROS GEOFÍSICOS E HIDROGEOLOGICOS.
Una revisión de literatura.

12 DISEÑO Y CONSTRUCCIÓN DE IA COBERTURA MULTICAPA
DEL DIQUE DE ESTÉRILES DE IA FÁBRICA DE URANIO DE ANDÚSAR.

1995

0 / DETERMINACIÓN DEL MÓDULO DE ElASTICIDAD DE FORMACIONES
ARCILLOSAS PROFUNDAS.

02 UOi LEACHING AND RADIONUCUDE RELEASE MODELLING UNDER
HIGH AND LOW IONIC STRENGTH SOLUTION AND OXIDATION
CONDITIONS.

03 THERMO-HYDRO-MECHANICAL CHARACTERIZATION OF WE
SPANISH REFERENCE CLAY MATERIAL FOR ENGINEERED BARRIER
FOR GRANITE AND ClAY HLW REPOSITORY: LABORATORY AND
SMALL MOCK UP TESTING.

04 DOCUMENTO DE SÍNTESIS DE LA ASISTENCIA GEOTÉCNICA
AL DISEÑO AGP-ARCILLA. Concepto ie referencia.

05 DETERMINACIÓN DE IA ENERGÍA ACUMULADA EN IAS ROCAS
SAUNAS FUERTEMENTE IRRADIADAS MEDIANTE TÉCNICAS
DE TERMOLUMINISCENCIA. Aplicación al análisis de repositorios
áe residuos radiactivos de alta actividad.

06 PREDICCIÓN DE FENÓMENOS DE TRANSPORTE EN CAMPO
PRÓXIMO Y LEJANO. Interacción en fases sólidas.

07 ASPECTOS RELACIONADOS CON LA PROTECCIÓN RADIOLÓGICA
DURANTE EL DESMANTEIAMIENTO Y CIAUSURA DE IA FÁBRICA
DEANDÚIAR.

08 ANALYSIS OF GAS GENERATION MECHANISMS IN UNDERGROUND
RADIACTIVE WASTE REPOSITORIES. (Pegase Project).

09 ENSAYOS DE LIXIVIACIÓN DE EMISORES BETA PUROS DE IARGA
VIDA.

10 2!PLANDEI+D. DESARROLLOS METODOLÓGICOS,
TECNOLÓGICOS, INSTRUMENTALES Y NUMÉRICOS EN LA GESTIÓN
DE RESIDUOS RADIACTIVOS.

11 PROYECTO AGP-ALMACENAMIENTO GEOLÓGICO PROFUNDO.
FASE 2.

12 IN SITU INVESTIGATION OE WE LONG-TERM SEALING SYSTEM AS
COMPONENT OE DAM CONSTRUCTION (DAM PROIECT). Numerical
simulator: Code-Bright.

1996

0 / DESARROLLO DE UN PROGRAMA INFORMÁTICO
PARA EL ASESORAMIENTO DE LA OPERACIÓN DE FOCOS
EMISORES DE CONTAMINANTES GASEOSOS.

02 FINAL REPORT OF PHYSICAL TEST PROGRAM CONCERNING
SPANISH CIÁIS (SAPONITESAND BENTONITES).

03 APORTACIONES AL CONOCIMIENTO DE IA EVOLUCIÓN '
PALEOCLIMÁTICA Y PALEOAMBIENTAL EN IA PENÍNSULA IBÉRICA
DURANTE LOS DOS ÚLTIMOS MILLONES DE AÑOS A PARTIR
DEL ESTUDIO DE TRAVERTINOS Y ESPELEOTEMAS.

04 MÉTODOSGEOESTADÍSTICOSPARALA INTEGRACIÓN
DE INFORMACIÓN.

05 ESTUDIO DE LONGEVIDAD EN BENTONITAS: ESTABILIDAD
HIDROTERMAL DE SAPONITAS.

06 ALTERACIÓN HIDROTERMAL DE IAS BENTONITAS DEAIMERÍA.

07 MAYDAY. UN CÓDIGO PARA REALIZAR ANÁLISIS DE INCERTIDUMBRE
Y SENSIBILIDAD. Manuales.

1997

0 / CONSIDERACIÓN DEL CAMBIO MEDIOAMBIENTAL EN IA EVALUACIÓN
DE ¡A SEGURIDAD. ESCENARIOS CLIMÁTICOS AIARG0 PIAZO
EN IAPENÍNSUIA IBÉRICA.

02 METODOLOGÍA DE EVALUACIÓN DE RIESGO SÍSMICO
EN SEGMENTOS DE FALtA.

03 DETERMINACIÓN DE RADIONUCLEIDOS PRESENTES
EN EL INVENTARIO DE REFERENCIA DEL CENTRO
DE ALMACENAMIENTO DEELCABRIL.

04 ALMACENAMIENTO DEFINITIVO DE RESIDUOS DE RADIACTIVIDAD
ALTA. Caracterización y comportamiento a largo plazo de los
combustibles nucleares irradiados (I).

05 METODOLOGÍA DE ANÁLISIS DE LA BIOSFERA EN LA EVALUACIÓN
DE ALMACENAMIENTOS GEOLÓGICOS PROFUNDOS DE RESIDUOS
RADIACTIVOS DE ALTA ACTIVIDAD ESPECÍFICA.

06 EVALUACIÓN DEL COMPORTAMIENTO Y DE IA SEGURIDAD
DE UN AIMACENAMIENTO GEOLÓGICO PROFUNDO EN GRANITO.
Marzo 1997

07 SÍNTESIS TECTOESTRATIGRÁFICA DEL MACIZO HESPÉRICO.
VOLUMEN I.

08 3°s JORNADAS DE /+D Y TECNOLOGÍAS DE GESTIÓN DE RESIDUOS
RADIACTIVOS. Posters descriptivos de los proyectos de í+f l
y evaluación de h segundad a largo plazo.

09 FEBEX. ETAPA PREOPERACIONAL INFORME DE SÍNTESIS.



10 METODOLOGÍA DE GENERACIÓN DE ESCENARIOS PARA LA
EVALUACIÓN DEL COMPORTAMIENTO DE LOS ALMACENAMIENTOS

DE RESIDUOS mimos.
11 MANUAL DE CESARR V.2. Código pora lo evohación de seguridad

de on almacenamiento superficial de residuos radiactivos de baja
y media actividad.

1999

0 / FEBEX. PREOPERATI0NAL STAGE SUMMARY REPORT.

02 PERFORMANCE ASSESSMENT OF A DEEP GEOLOGICAL REPOSITORY
IN GRANITE March 1997.

03 FEBEX. DISEÑO FINAL YMONTAIE DEL ENSA10 "IN SITU"
ENGRIMSEL.

04 FEBEX. BENTONITA: ORIGEN, PROPIEDADES Y FABRICACIÓN
OF BLOQUES.

05 FEBEX. BENTONITE: ORIGIN, PROPERTIES AND FABRICATION
DEBLOCKS.

06 TERCERAS JORNADAS DE I+D Y TECNOLOGÍAS DE GESTIÓN
DE RESIDUOS RADIACTIVOS. 24-29 Noviembre, 1997.
Volumen I

07 TERCERAS JORNADAS DE I+D Y TECNOLOGÍAS DE GESTIÓN
DE RESIDUOS RADIACTIVOS. 24-29 Noviembre, 1997.
Volumen II

08 MODEUIACIÓN Y SIMULACIÓN DE BARRERAS CAPILARES.

09 FEBCX. PREOPIRATIOML THERMO-HYDRO-MECHANICAL CTHM)
MODELLING OF THE "IN SITU" TEST.

10 FEBEX. PREOPERATIONAL THERMO-HYDRO-MECHANICAL (THM)
MODELLING OF THE "MOCK UP" TEST.

11 DISOLUCIÓN DEL U02ls) EN CONDICIONES REDUCTORAS
Y OXIDANTES.

12 FFBEX. FINAL DESIGN AND INSTALLATION OF THE "IN SITU" TEST
ATGRIMSFL

01 MATERIALES ALTERNATIVOS DE LA CÁPSUIA DE ALMACENAMIENTO
DE RESDIUOS RADIACTIVOS DE ALTA ACTIVIDAD.

02 1NTRAVAL PROJECTPHASE 2: STOCHASTIC ANALYSIS
OF RADIONUCUDES TRAVEL TIMES ATM WASTE ISOLATION
PILOT PLAHT (WIPP), IN NEW MEXICO (U.S.A.).

03 EVALUACIÓN DEL COMPORTAMIENTO Y DE LA SEGURIDAD DE UN
ALMACENAMIENTO PROFUNDO EN ARCILLA. Febrero 1999.

04 ESTUDIOS DE CORROSIÓN DE MATERIALES METÁLICOS
PARA CÁPSULAS DE ALMACENAMIENTO DE RESIDUOS DE ALTA
ACTIVIDAD.

05 MANUAL DEL USUARIO DEL PROGRAMA VISUAL SALAN V. 1.0.
CÓDIGO INTERACTIVO PARA LA RFALIIACION DE BALANCES
HIDROLÓGICOS Y LA ESTIMACIÓN DE LA RECARGA.

06 COMPORTAMIENTO FÍSICO DE US CÁPSULAS
DE ALMACENAMIENTO.

07 PARTICIPACIÓN DEL CIEMAT EN ESTUDIOS DE RADIOFCOLOGÍA
EN ECOSISTEMAS MARINOS EUROPEOS.

08 PLAN DE INVESTIGACIÓN Y DESARROLLO TECNOLÓGICO
PARA LA GESTIÓN DE RESIDUOS RADIACTIVOS 1999-2003.
OCTUBRE 1999.

09 ESTRATIGRAFÍA BIOMOLECULAR.
LA RACFMIlkClÓN/FPIMERlIACIÓN DE AMINOÁCIDOS
COMO HERRAMIENTA GFOCRONOLÓGICA Y
PALEOTERMOMÉTRICA.

10 CATSIUS CÍÁY PROJECT. Calculation and testing ol behaviour
of unsatmarted clay as barrier in radioactive waste
repositories. STAGE 1: VERIFICATION EXERCISES.

11 CATSIUS CLAY PROJECT. Calculation and testing of behaviour
of unsaturarted clay as barrier in radioactive waste
repositories. STAGE2: VALIDATION EXERCISES AT IABORATORY
SCALE.

12 CATSIUS CLAY PROJECT. Calculation and testing of behaviour
of unsaturarted clay os barrier in radioactive waste repositories.
STAGE 3: VALIDATION EXERCISES AT LARGE "IN SITU" SCALE.

01 FEBEX PROJECT. FULL-SCALE ENGINEERED BARRIERS
EXPERIMENT FOR A DEEP GEOLOGICAL REPOSITORY FOR HIGH
LEVEL RADIOACTIVE WASTE IN CRYSTALLINE HOST ROCK.
FINAL REPORT.

02 CALCULO DEIA GENERACIÓN DE PRODUCTOS RADIOLÍTICOS
EN AGUA POR RADIACIÓN a . DETERMINACIÓN DE LA VELOCIDAD
DE ALTERACIÓN DE LA MATRIl DEL COMBUSTIBLE NUCLEAR
GASTADO.

03 LIBERACIÓN DE RADIONUCLEIDOS E ISÓTOPOS ESTABLES
CONTENIDOS EN LA MATRIZ DEL COMBUSTIBLE. MODELO
CONCEPTUAL Y MODELO MATEMÁTICO DEL COMPORTAMIENTO
DEL RESIDUO.

04 DESARROLLO DE UN MODELO GEOQUÍMICO DE CAMPO PRÓXIMO.

05 ESTUDIOS DE DISOLUCIÓN DE ANÁLOGOS NATURALES DE
COMBUSTIBLE NUCLEAR IRRADIADO YDEFASFSDF (U)VI-SIUCIO
REPRESENTATIVAS DE UN PROCESO DE ALTERACIÓN OXIDATIVA.

06 C0RE2D. A CODE FOR NON-ISOTHERMAL WATER FLOW
AND REACTIVE SOLUTE TRANSPORT. USERS MANUAL VERSION 2.

07 ANÁLOGOS ARQUEOLÓGICOS E INDUSTRIALES PARA
ALMACENAMIENTOS PROFUNDOS: ESTUDIO DE PEAS
ARQUEOLÓGICAS METÁLICAS.

08 PIAN DE INVESTIGACIÓN Y DESARROLLO TECNOLÓGICO
PARA LA GESTIÓN DE RESIDUOS RADIACTIVOS 1999-2003.
REVISIÓN 2000.

09 IV JORNADAS DE INVESTIGACIÓN Y DESARROLLO TECNOLÓGICO EN
GESTIÓN DE RESIDUOS RADIACTIVOS. POSTERS DIVULGAMOS.

10 IV JORNADAS DE INVESTIGACIÓN Y DESARROLLO TECNOLÓGICO EN
GESTIÓN DE RESIDUOS RADIACTIVOS. POSTERS TÉCNICOS.
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SECOND RESEARCH AND DEVELOPMENT PLAN, 1991-1995,

VOLUME I.
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SEGUNDO PIAN DE I+D. INFORME ANUAL 1992.
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SEGUNDO PLAN I+D 1991-1995. INFORME ANUAL 1993.
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EL BERROCAL PROJECT. VOLUME I. GEOLOGICAL STUDIES.

EL BERROCAL PROJECT. VOLUME II. HYDROGEOCHEMISTRY.
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TESTS AND IN SITU TRACER TEST.

EL BERROCAL PROSEO. VOLUME IV. HYDROGEOLOGICAL
MODELLING AND CODE DEVELOPMENT.
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