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Los materiales cementosos son usados para acondicionar y estabilizar los residuos, asi como para construir las
infraestructuras de los almacenes en los cuales son depositados. Dichos materiales estan concebidos para formar parte
de las barreras de ingenieria para residuos radiactivos. En el caso de contacto con el agua, los contaminantes presentes en
los residuos se disolveran y su movilidad se vera afectada por los materiales cementosos utilizados. Por lo tanto, un
profundo conocimiento de las interacciones entre los contaminantes ylos materiales cementosos degradados por el agua
corriente es esencial para evaluar la seguridad de los almacenes de residuos.

El objetivo del estudio fue la identificacion de los procesos de retencion que afectan al Cs, Ni y Se durante la degradacion
del cemento endurecido (CE), desde estados sanos hasta estados de degradacién elevados. El foco fue puesto en los
mecanismos subyacentes yen la posible removilizacién de los contaminantes, previamente retenidos, debido a la
cambiante composicion del CE. Se desarroll6 un enfoque combinado: Por un lado, se adaptd un reactor de flujo de capa
fina, para abordar las necesidades requeridas en el estudio de la retencién yla liberacién de los contaminantes durante la
degradacion del material de CE multifase. Por otro lado, los procesos de retencidn y degradacion fueron también
estudiados mediante el uso de sistemas de tipo 'batch’.

Con respecto a la degradacién de CE se obtuvieron los siguientes resultados: 1) Se establecié la configuracion de flujo
continuo en capa fina para la degradacién del CE en condiciones alejadas del equilibrio. 2) Los resultados experimentales
obtenidos para la degradacién del CE fueron reproducidos mediante un modelo de degradacién cinética. Para ello, se
optimizaron un conjunto de constantes de velocidad de disolucidn de las fases de cemento, las cuales también pueden ser
utilizadas para otros estudios de modelizacién. 3) El mismo modelo también reprodujo, satisfactoriamente, los resultados
de experimentos realizados con diferentes concentraciones acuosas de CO2 y con dos tipos de agua, la subterranea
granitica (SG) yla desionizada (DI). 4) Se demostré una mayor degradacion del CE cuando esté equilibrado con agua SG
comparado con agua DI. Este efecto es debido a una mayor concentracion acuosa de CO2 en el agua SG. Ademas, se
identifico y cuantificé el efecto tampdn del carbonato y de la carbonatacién del CE en condiciones alejadas del equilibrio. 5)
Se clasificaron cuatro etapas caracteristicas de la degradacion del CE en condiciones de flujo continuo, teniendo en cuenta
los efectos del tampdn carbonato. Las diferentes etapas se pueden distinguir durante el experimento mediante la medicién
del pH yde las concentraciones de Ca y Si en la solucion a la salida del reactor.

Con respecto a la retencion de Cs, Ni y Se(Vl) en sistemas acondicionados con CE se obtuvieron los siguientes resultados:
1) Se determinaron los coeficientes de distribucion de Cs y Se(VI) en sistemas equilibrados a diferentes estados de
degradacion. 2) Se cuantifico la retencion de Cs y Se(Vl) en condiciones de flujo durante la degradacion continua de CE en
agua del tipo DIy SG, ylos posibles mecanismos de retencion se acotaron. 3) En el caso del Ni, se identificaron las
diferentes fases limitantes de la solubilidad formadas en presencia del CE a diferentes estados de degradacion. 4) Se
observo la formacidn de un silicato de niquel hidratado, no descrito hasta la fecha, en el sistema mas degradado con un
valor de pH alrededor de 11.6. 5) Se demostr6 que la influencia de diferentes concentraciones acuosas de CO2 en la
retencién de Cs, Niy Se(Vl) es minima.

Este estudio ha demostrado que la persistencia de la retencidn de contaminantes, atribuida a la adsorcién, no es sdlo
debida a los coeficientes de distribucién a diferentes estados de degradacion, sino que depende también de la velocidad a
la cual los diferentes estados de degradacion son alcanzados.
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