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Streszczenie

W artykule przedstawiono przeglad wynikéw badan wtasciwos$ci
betonu przeznaczonego na ostony radiologiczne w elektrowniach
jadrowych. Nowe wyniki uzyskane w ostatnich latach w ramach
projektu miedzynarodowego RADCON omodwiono na tle innych
publikacji. Przedstawiono efekty oddziatywania promieniowania
gamma na twardniejgcg zaprawe i beton, ujawniajgce tempera-
turowy réwnowaznik promieniowania. Zanotowane uszkodzenia
radiacyjne stwardniatego betonu wywotane promieniowaniem
gamma obejmowaty przyspieszenie przebiegu karbonatyzacji
w kontrolowanych warunkach srodowiskowych, wzrost wielkosci
krysztatow kalcytu i zmiane ich wtasciwosci mikromechanicznych
oraz utrate stabilnosci warstwy pasywnej na stali zbrojeniowe;j
w betonie. Neutronowa analiza aktywacyjna wykazata obecnos¢
izotopéw promieniotwdrczych, zwtaszcza dtugozyciowych ¢°Co,
%2Eu i 134Cs, w krajowych cementach portlandzkich i kruszywach
mineralnych. Z uwagi na istotny wptyw jednorodnosci betonu na
ostonno$¢ omowiono nowe narzedzia eksperymentalno-nume-
ryczne do cyfrowej rekonstrukcji mikrostruktury i do przewidywania
pola temperatury w twardniejgcym betonie. Na podstawie opraco-
wanych receptur sktadu betonu ciezkiego samozageszczalnego
omdwiono zagadnienie ich parcia na deskowanie. Nowe elementy
wiedzy o uszkodzeniach radiacyjnych betonu i narzedzia badawcze
moga by¢ uzyteczne do optymalizacji sktadu i technologii betonu
w nowych obiektach energetyki jgdrowe;j.

Stowa kluczowe: beton ostonowy, mikrostruktura, napromienienie
gamma, trwatos¢

Summary

The article presents a review of research findings on the properties
of concrete intended for radiological shielding in nuclear power
plants. New results obtained in recent years within the framework
of the international RADCON project are discussed in the context
of other publications. The effects of gamma irradiation on hardening
mortar and concrete are presented, revealing the temperature-
equivalent nature of the radiation. The observed radiation-induced
damage in hardened concrete exposed to gamma rays included
an acceleration of carbonation under controlled environmental
conditions, an increase in the size of calcite crystals and their
micromechanical properties, and a loss of stability of the passive
layer on reinforcing steel embedded in the concrete. Neutron
activation analysis revealed the presence of radioactive isotopes,
particularly long-lived ¢°Co, *52Eu, and "**Cs, in domestic Portland
cements and mineral aggregates. Given the significant influence
of concrete homogeneity on shielding performance, new experi-
mental-numerical tools for digital microstructure reconstruction
and for predicting the temperature field in hardening concrete are
discussed. Based on the developed mix designs for heavy self-
compacting concrete, the issue of their pressure on formwork is
addressed. The new knowledge concerning radiation-induced
damage in concrete and the research tools described may be
useful for optimizing the composition and technology of concrete
in new nuclear energy facilities.

Keywords: radiation-shielding concrete, microstructure, gamma
irradiation, durability

1. Wprowadzenie

Blisko 30% energii elektrycznej produkowanej w krajach UE po-
chodzi z elektrowni jadrowych. Bezpieczenstwo ich uzytkowania
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1. Introduction

Nearly 30 % of the electricity generated in EU countries comes
from nuclear power plants. Ensuring their safe operation is an



jest waznym zagadnieniem spotecznym. Srednia wieku elektrowni
jadrowych w UE i USAwynosi odpowiednio 35i 39 lat, a oryginalnie
projektowano je na 30-40 lat eksploatacji. Ze wzgledéw ekono-
micznych przewiduje sie przedtuzenie licencji na uzytkowanie wielu
z nich do 60 lat, a nawet do 80 lat (1). Przedtuzony czas uzytkowa-
nia elektrowni oznacza wieksze narazenie obiektow ostonowych
na promieniowanie — obejmuje to betonowe konstrukcje ostony
biologicznej i konstrukcje wsporcze zbiornika reaktora, obudowe
bezpieczenstwa, basen paliwowy i ostony w budynkach gospodarki
odpadami promieniotwérczymi.

Program rozwoju energetyki jgdrowej w Polsce — wstrzymany po
katastrofie elektrowni jgdrowej w Czarnobylu — zostat niedawno
wznowiony, aby zbudowac potrzebne dla rozwoju stabilne zrodta
energii i wspiera¢ dziatania na rzecz dekarbonizacji krajowe;j
produkgcji energii. Pogtebione zrozumienie zagadnierh degradacji
betonu pod wptywem promieniowania jest istotne nie tylko dla
oceny diagnostycznej oston betonowych w dziatajgcych elektrow-
niach jadrowych, jak rowniez do optymalizacji sktadu mieszanek
betonowych przeznaczonych na nowe obiekty jgdrowe.

Kontrolowana reakcja tancuchowa rozszczepien jader uranu-235
w paliwie jgdrowym, zachodzgca w reaktorach energetycznych,
prowadzi do emisji neutronéw i promieniowania gamma oraz do
wydzielania duzych ilosci energii cieplnej, a wtorne rozpady promie-
niotworcze produktdw rozszczepienia sg zrodtem promieniowania
alfa i beta. W reaktorach wodno-ci$nieniowych typu zbiornikowego
moderatorem neutronéw i czynnikiem chtodzgcym jest woda z do-
datkiem kwasu borowego. Stalowy zbiornik reaktora jest otoczony
betonowg ostong, ktéra podlega oddziatywaniu promieniowania
i podwyzszonej temperatury. Dtugotrwate oddziatywanie promie-
niowania jonizujgcego na ostony radiologiczne moze wywota¢
zmiany wiasciwosci fizycznych i mechanicznych betonu (2). Sza-
cuje sie, ze po 50 latach pracy reaktora narazenie betonu w obu-
dowie na strumien neutronow okresla fluencja ok. 5-10"° n/cm?,
natomiast po 80 latach eksploatacji fluencja neutronédw moze
siegac do 102° n/cm? (3). Oszacowana pochtonigta dawka promie-
niowanie gamma po 60 letniej eksploatacji w przypadku japonskich
reaktoréw energetycznych wynosi 80-280 MGy na powierzchni
ostony biologicznej od strony zbiornika reaktora lub 16-23 kGy na
powierzchni konstrukcji wsporczej zbiornika reaktora (4). Z uwagi
na wymuszong cyrkulacje powietrza w szczelinie miedzy reaktorem
a ostong biologiczng temperatura w betonie nie przekracza 65°C
podczas normalnej pracy reaktora.

Badania Hilsdorfa, Kroppa i Kocha (5) wykazaty znaczny spadek
wytrzymato$ci betonu po przekroczeniu granicznych pozioméw
napromienienia: fluencja neutrondéw 10'° n/cm?i pochtonigta dawka
promieniowania gamma 2-10?2 MGy. PézZniejsza analiza tych badan
(6) wskazata jednak pominiecie istotnego wptywu temperatury po-
wyzej 100°C oraz rodzaju cementu. Obecnie przyjmuje sie, ze przy
fluencji neutronéw >10"° n/cm? wytrzymato$¢ betonu na Sciskanie
moze zmniejszy¢ sie 0 50%, a na rozcigganie — jeszcze bardziej,
czemu towarzyszy tez znaczne obnizenie modutu sprezystosci.

important social issue. The average age of nuclear power plants
in the EU and the USA is 35 and 39 years, respectively, while they
were originally designed for 30-40 years of operation. For economic
reasons, many of them are expected to have their operating licen-
ses extended to 60 years, and even up to 80 years (1). Extending
the service life of power plants means greater exposure of shiel-
ding structures to radiation — this includes the concrete biological
shielding of reactor vessel and its support structure, containment
structure, fuel pool as well as shielding within radioactive waste
management buildings.

Poland’s nuclear energy development program—halted after the
Chernobyl power plant disaster—has recently been resumed in
order to build stable energy sources needed for development and
to support decarbonization efforts in domestic energy production.
A deeper understanding of concrete degradation under radia-
tion exposure is essential not only for diagnostic assessment of
concrete shields in operating nuclear power plants, but also for
optimizing the composition of concrete mixes intended for new
nuclear facilities.

The controlled chain reaction of the uranium-235 fission in nuclear
fuel, occurring in power reactors, leads to the emission of neutrons
and gamma radiation, as well as the release of large amounts of
thermal energy, while the secondary radioactive decay of fission
products provides a source of alpha and beta radiation. In pressu-
rized water reactors, water with the addition of boric acid serves
as the neutron moderator and coolant. The steel reactor pressure
vessel is surrounded by a concrete biological shield, which is
subjected to the effects of radiation and elevated temperatures.
Long-term exposure of radiological shielding to ionizing radiation
may lead to changes in the physical and mechanical properties of
concrete (2). Itis estimated that after 50 years of reactor operation,
the neutron flux exposure of the containment concrete corresponds
to a fluence of approximately 5-10"° n/cm?, whereas after 80 years
of service the neutron fluence may reach up to 102° n/cm? (3).
The estimated absorbed gamma radiation dose after 60 years of
operation in the case of Japanese nuclear reactors is 80-280 MGy
on the surface of the biological shield facing the reactor vessel, or
16-23 kGy on the surface of the reactor vessel support structure
(4). Due to forced air circulation in the gap between the reactor
and the biological shield, the temperature in the concrete does not
exceed 65 °C during normal reactor operation.

Studies by Hilsdorf, Kropp, and Koch (5) demonstrated a significant
decrease in concrete strength once critical irradiation levels are
exceeded: a neutron fluence of 10" n/cm? and an absorbed gam-
ma dose of 2:102 MGy. However, a later analysis of these studies
(6) indicated that the significant influence of temperatures above
100 °C and the type of cement had been overlooked. It is now
generally accepted that when neutron fluence exceeds 10'° n/cm?,
the compressive strength of concrete may decrease by 50 %,
and its tensile strength even more, accompanied by a substantial
reduction in the elastic modulus.

265



Przeglad zagadnien dotyczacych uszkodzen radiacyjnych betonu
przedstawili Rosseel i in. (2) oraz Brandt (7). Zaobserwowano
nastepujace gtéwne mechanizmy degradacji betonu pod wptywem
promieniowania:

a) wysychanie i skurcz zaczynu cementowego wskutek radiolizy
wody [promieniowanie gammay,

b) powstawanie defektow sieci krystalicznej kruszywa i jego pecz-
nienie [promieniowanie neutronowe].

Oba mechanizmy prowadzg do spekan, spadku wytrzymatosci
i wzrostu przepuszczalnosci betonu. Stwierdzono, ze promienio-
wanie neutronowe powoduje ekspansje ziaren kruszywa i skurcz
zaczynu cementowego. Przy fluenciji 5-10"° n/cm? skurcz zaczynu
z cementu portlandzkiego wynosi ok. 2%, a ekspansja kruszyw
0,1-1% (1). Ekspansja betonu ro$nie wraz z zawartoscig SiO, w kru-
szywie, co koreluje z pogorszeniem wtasciwosci mechanicznych.
Absorpcja promieniowania prowadzi do wydzielania ciepta, jednak
wzrost temperatury w betonie jest niewielki [do ok. 5°C] i nie sta-
nowi istotnego czynnika destrukcyjnego (8). Badania towinskiej-
-Kluge (9, 10) wykazaty, ze duze dawki promieniowania gamma
- do 1,2-10% MGy- powoduja rozktad produktow hydratacji cementu
i oddzielenie wody zwigzanej chemicznie.

We wspoétczesnych badaniach uszkodzen betonu w polu promie-
niowania neutronowego intensywnie podejmowane sg zagadnienia
wplywu sktadnikow betonu, zwlaszcza sktadnikdw mineralnych
kruszyw (7). Z uwagi na zjawisko aktywacji neutronowej badania
czesto majg charakter symulacji komputerowych (11, 12, 13). Na
podstawie modelowania zmian modutu sprezystosci pod wptywem
promieniowania neutronowego, skorelowanych z zawartoscig
krzemionki w kruszywie, zalecono stosowanie skat weglanowych
zamiast skat magmowych do budowy biologicznej ostony nowych
reaktoréw (13). Rozpoznanie zjawisk zwigzanych z degradacja
betonu wskutek oddziatywania promieniowania gamma opiera
sie przede wszystkim na starszych danych doswiadczalnych
i jedynie marginalnie obejmuje efekty zwigzane ze sktadnikami
wspotczesnego betonu. Wprawdzie w pracy przeglagdowej (14)
zasugerowano, ze odpornos¢ betonu na oddziatywanie promie-
niowania gamma nie zalezy od sktadu cementu ani zastosowania
dodatkdow mineralnych, sugestia nie zostata poparta solidnymi
danymi do$wiadczalnymi. Zatem konieczne jest rozszerzenie bazy
danych doswiadczalnych o uszkodzeniach radiacyjnych betonu,
zwtaszcza w polu promieniowania gamma, do lepszego przewidy-
wania skutkéw dtugotrwatego napromienienia oston betonowych.

Celem pracy jest przeglad nowych wynikow badan wptywu sktad-
nikow betonu na zmiany jego wiasciwosci wskutek oddziatywa-
nia promieniowania gamma. W ostatnich 5 latach nowe wyniki
uzyskano m.in. w ramach realizacji miedzynarodowego projektu
RADCON, w ktorym uczestniczyty jednostki naukowe z Korei
Potudniowej i czterech krajow Grupy Wyszehradzkiej [Wegry,
Czechy, Stowacja i Polska]. Oprécz identyfikacji efektéw napro-
mienienia betonu badania objety wazne zagadnienia technologii
betonu ostonowego i sktadowania odpaddw promieniotwoérczych,
takie jak ocena jednorodnosci i predykcja podatnosci na wczesne
spekania termiczne w konstrukcjach masywnych.
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Areview of issues related to radiation-induced damage in concrete
was presented by Rosseel et al. (2) and Brandt (7). The following
main mechanisms of concrete degradation under radiation expo-
sure have been identified:

a) drying and shrinkage of the cement paste due to water radiolysis
[gamma irradiation],

b) formation of crystal lattice defects in the aggregate and its
swelling [neutron irradiation].

Both mechanisms lead to cracking, loss of strength, and incre-
ased permeability of concrete. It has been found that neutron
irradiation causes expansion of aggregate grains and shrinkage
of the cement paste. At a fluence of 5-10"° n/cm?, the shrinkage
of paste made with Portland cement is approximately 2 %, while
aggregate expansion ranges from 0.1 % to 1 % (1). Concrete
expansion increases with the SiO, content of the aggregate,
which correlates with the degradation of mechanical properties.
Although radiation absorption generates heat, the temperature rise
in concrete is small [up to about 5 °C] and does not constitute a
significant destructive factor (8). Research by towinska-Kluge (9,
10) showed that large gamma doses — up to 1.2:10° MGy — cause
decomposition of cement hydration products and the release of
chemically bound water.

In contemporary studies of concrete damage in neutron radiation
fields, considerable effort is devoted to investigating the effects
of concrete constituents, particularly the mineral components of
aggregates (7). Due to the issue of neutron activation, the rese-
arch often involves computational simulations (11, 12, 13). Based
on modelling changes in the elastic modulus under neutron irra-
diation, correlated with silica content in aggregates, it has been
recommended to use carbonate rocks rather than igneous rocks for
constructing biological shields in new reactors (13). Understanding
phenomena related to concrete degradation under gamma radia-
tion relies mainly on older experimental data and only marginally
covers effects associated with components of modern concrete.
Although a review study (14) suggested that concrete resistance to
gamma irradiation does not depend on cement composition or the
use of mineral admixtures, this claim was not supported by robust
experimental evidence. Therefore, expanding the experimental
database on radiation-induced concrete damage — especially in
gamma radiation fields — is necessary to better predict the long-
-term effects of irradiation on concrete shielding.

The aim of this paper is to review new research findings on how
concrete constituents influence changes in its properties under
gamma irradiation. Over the past five years, new results have
been obtained, among others, within the international RADCON
project, which involved research units from South Korea and
four Visegrad Group countries [Hungary, Czechia, Slovakia, and
Poland]. In addition to identifying irradiation-induced effects in
concrete, the studies also addressed important issues related to
shielding concrete technology and radioactive waste storage, such
as assessing material homogeneity and predicting susceptibility
to early thermal cracking in massive structures.



2. Zakres badan doswiadczalnych

Badania w ramach projektu RADCON prowadzone byty niezaleznie

w jednostkach naukowych pieciu krajéw. Badania przeprowadzone

w IPPT PAN przy wspotpracy z partnerami zagranicznymi i krajo-

wymi obejmowaty nastepujgce tematy:

1. wczesne oddziatywanie promieniowania gamma na twardnie-
jacy beton,

2. wptyw promieniowania gamma na przebieg karbonatyzaciji
betonu i inicjacje korozji stali zbrojeniowej w betonie,

3. wodatno$¢ sktadnikow betonu na aktywacje strumieniem
neutronoéw,

4. opracowanie narzedzi doswiadczalno-numerycznych do oceny
jednorodnosci betonu oraz do zapobiegania wczesnym spe-
kaniom termicznym,

5. opracowanie receptur samozageszczalnych mieszanek beto-
nowych ostonowych z oceng ich parcia na deskowanie.

Selekcje sktadnikéw betonu ostonowego przeprowadzono kierujac
sie przede wszystkim kryterium ostabiania promieniowania joni-
zujgcego, tj. gamma oraz neutronowego. Z zasobow krajowych
i krajow osciennych wyselekcjonowano kruszywa cigzkie [barytowe
4,05-4,20 g/cm?®, magnetytowe 4,80 g/cm?], kruszywo wodonos$ne
takie jak serpentynit, kruszywa normalnej gestosci, takie jak granit,
amfibolit, gabro, kwarcyt, a takze naturalne kruszywa drobne —
piaski rzeczne i kopalne. Z uwagi na ostonnos$¢ neutronowg wyse-
lekcjonowano kruszywa i mineralne dodatki do betonu zawierajgce
zwigzki boru [uleksyt, kolemanit]. Jako spoiwo stosowano cement
portlandzki CEM | 42,5 R, portlandzki zuzlowy CEM II/B-S 42.5 N
oraz cement zuzlowy CEM IlI/A42,5 N. W niektorych mieszankach
jako dodatek stosowano mielony kamien wapienny i krzemionkowy
popiét lotny. Do okreslenia wtasciwosci kruszyw, cementéw i dodat-
kéw wykorzystano normowe metody fizykochemiczne, w tym XRD,
XRF, mikroskopie optyczng i skaningowg, uzupetnione technikami
aktywacyjnymi do okreslenia sktadu pierwiastkowego. Do badania
mikrostruktury i wtasciwos$ci zaprawy i betonu zastosowano metody
porozymetryczne, dyfrakcje rentgenowska, mikroskopie optyczng
i skaningowa, mikrotomografie promieniowania X i tomografie
neutronowa, a takze metody badan wytrzymatosciowych oraz
techniki mikro i nanoindentaciji.

Zaprojektowano i wykonano prébki zaprawy i betonu o intencjonal-
nie zréznicowanym sktadzie, a nastepnie poddano napromienieniu
dawkg promieniowania gamma w zakresie do 11 MGy. Jako zrodta
promieniowania wykorzystano wypalone paliwo jagdrowe w ba-
senie przechowawczym reaktora Maria oraz duzej mocy zrédio
kobaltowe %°Co o catkowitej aktywnosci 4.4-10" Bq [120 kCi]. Do
badan aktywacyjnych wykorzystano techniki analizy aktywacyjnej
neutronowej NAA oraz natychmiastowej analizy aktywacyjnej gam-
ma PGAA, dostepne w Budapesztanskim Centrum Neutronowym
(15, 16). Ponizej oméwiono wyniki badan uzyskane w pieciu wyzej
wspomnianych obszarach tematycznych na tle innych publikacji.

2. Range of experimental investigation

The studies carried out within the RADCON project were conducted
independently in research institutions across five countries. The
research performed at IPPT PAN, in cooperation with foreign and
domestic partners, covered the following topics:

1. early effects of gamma irradiation on hardening concrete,

2. influence of gamma irradiation on the carbonation process
of concrete and the initiation of corrosion in reinforcing steel,

3. susceptibility of concrete components to activation by neutron
flux,

4. development of experimental-numerical tools for assessing
concrete homogeneity and preventing early thermal cracking,

5. development of self-compacting shielding concrete mixtures
along with evaluation of their pressure on formwork.

Selection of shielding concrete constituents was carried out
primarily based on the criterion of attenuating ionizing radiation,
i.e., gamma and neutron radiation. From domestic sources and
neighboring countries, heavy aggregates [barite 4.05-4.20 g/cm?,
magnetite 4.80 g/cm?], hydrogen-rich aggregates such as serpen-
tinite, normal-density aggregates such as granite, amphibolite,
gabbro, and quartzite, as well as natural fine aggregates—river
and glacial sands—were selected. Due to neutron shielding re-
quirements, aggregates and mineral additives containing boron
compounds [ulexite, colemanite] were chosen. Portland cement
CEM [ 42.5 R, slag-portland cement CEM II/B-S 42.5 N, and slag
cement CEM 11I/A42.5 N were used as binders. In some mixtures,
ground limestone and siliceous fly ash were used as additives.

To determine the properties of aggregates, cements, and additives,
standard physicochemical methods were applied, including XRD,
XRF, optical and scanning microscopy, supplemented by activation
techniques for identifying elemental composition. To examine the
microstructure and properties of mortars and concretes, porosi-
metry, X-ray diffraction, optical and scanning microscopy, X-ray
microtomography, neutron tomography, mechanical strength te-
sting, as well as micro- and nanoindentation techniques were used.

Samples of mortar and concrete with intentionally varied composi-
tions were designed and produced, and then irradiated with gamma
radiation doses of up to 11 MGy. Spent nuclear fuel stored in the
pool of the MARIA reactor and a high-power ¢°Co cobalt source
with a total activity of 4.4-10"° Bq [120 kCi] were used as radiation
sources. For activation studies, neutron activation analysis [NAA]
and prompt gamma activation analysis [PGAA] techniques availa-
ble at the Budapest Neutron Centre were employed (15, 16). The
results obtained in the five thematic areas mentioned above are
discussed below in the context of other publications.

3. Effects of gamma radiation on hardening
cement and concrete

To immobilize low- and intermediate-level radioactive waste gene-
rated during the operation of nuclear power plants, cementation is
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3. Efekty oddziatywania promieniowania gamma
na twardniejacy cement i beton

Do immobilizacji odpadéw promieniotwérczych nisko- i Srednio-
aktywnych, pochodzacych z eksploatacji elektrowni jgdrowych,
stosuje sie technike cementacji, ktéra jest stosunkowo prosta
i niedroga (17, 18). Jednakze zwigzki chemiczne zawarte w od-
padach promieniotwérczych wptywajg na szybkos$¢ hydratacji
cementu oraz wtasciwosci produktéw hydratacji. Na przyktad,
odpady boranowe o wysokim stezeniu boru stanowig problem
przy ich cementacji, poniewaz rozpuszczalne borany, takie jak
kwas borowy, hamujg hydratacje cementu (19). Zdolno$¢ immo-
bilizacji w zaczynach cementowych wynika z ich wysokiego pH,
ktory umozliwia wytrgcanie wielu nuklidow w postaci wodorotlen-
kow. Jednakze, ze wzgledu na promieniowanie emitowane przez
odpady promieniotworcze, zaczyn cementowy jest poddawany
napromienieniu juz od wczesnego etapu wigzania cementu i doj-
rzewania (20). W takich warunkach przewidywana podatnos$¢ na
radiolize wody indukowang promieniowaniem gamma moze byc¢
przyczyng pozniejszej degradacji wtasciwosci materiatowych.

Zaprawy cementowe napromienione promieniowaniem gamma
bezposrednio po uformowaniu wykazywaty zmniejszong wytrzy-
matos¢ oraz zwiekszong porowatos¢ (21). Przy pochtonigtych daw-
kach od 4 do 33 kGy utrata wytrzymatosci na sciskanie wynosita
zazwyczaj 5-10%. Moment rozpoczegcia ekspozycji na promienio-
wanie miat duze znaczenie - wczesniejsza ekspozycja powodowata
mniejszg utrate wytrzymatos$ci, a 6-godzinne napromienienie przy
mocy dawki okoto 2 kGy/h skutkowato nawet niewielkim zwiek-
szeniem wytrzymatosci. W pracy (22) zaobserwowano pozytywne
efekty napromienienia gamma pod wzgledem wzglednej zmiany
masy w ciggu pierwszych 300 godzin lub przy rownowaznej po-
chfonietej dawce promieniowania 450 kGy. Rozbieznosci w danych
eksperymentalnych sugerujg, ze podczas napromienienia zaczynu
lub zaprawy cementowej w poczatkowej fazie twardnienia moze
zachodzi¢ jednoczesnie kilka réznych zjawisk, ktére wymagajg
lepszego objasnienia.

Zakres badan przedstawionych w pracy (23) objat kompozyty
0 matrycach ze spoiw o zréznicowanym sktadzie chemicznym,
zawierajgcych cement portlandzki o normalnej i podwyzszonej
zawartosci alkaliow, dodatki mineratéw boronosnych: uleksyt i ko-
lemanit, kwas borowy oraz krzemionke w formie nanometryczne;.
Probki mieszanek napromieniono przez 8h dawkg 35-39 kGy. Po
napromienieniu i zatrzymaniu dalszej hydratacji przeprowadzono
badania wytrzymatosci, badania mikroporowatosci, sktadu fazo-
wego i mikrostruktury kompozytéw. Nie stwierdzono wystepo-
wania uszkodzen radiacyjnych, ale korzystne efekty wczesnego
napromienienia. Stwierdzono, ze ekspozycja twardniejgcych
materiatdw na promieniowanie gamma wptyneta na zwiekszenie
0 50-102% wczesnej wytrzymatosci na zginanie i $ciskanie zapraw
cementowych. Zwiekszeniu wytrzymatosci towarzyszyta redukcja
zawartosci porow kapilarnych w szczegolnosci poréw wigkszych
od 100 ym, wzrost zawartosci portlandytu [rys.1]. Wyznaczony
temperaturowy réwnowaznik wptywu promieniowania gamma,
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used—a technique that is relatively simple and inexpensive (17,
18). However, chemical compounds present in radioactive waste
influence the rate of cement hydration and the properties of the
hydration products. For example, borate wastes with high boron
content pose difficulties during cementation because soluble bo-
rates, such as boric acid, inhibit the hydration reaction (19). The
immobilization capability of cement pastes results from their high
pH, which enables precipitation of many nuclides in the form of hy-
droxides. However, due to the radiation emitted by the radioactive
waste, the cement paste is exposed to irradiation from the early
stages of setting and hardening (20). Under such conditions, the
expected susceptibility to gamma-induced radiolysis of water may
lead to subsequent degradation of material properties.

Cement mortars irradiated with gamma radiation immediately after
casting showed reduced strength and increased porosity (21). For
absorbed doses between 4 and 33 kGy, the loss of compressive
strength typically ranged from 5-10 %. The moment at which ra-
diation exposure began was highly significant—earlier exposure
resulted in a smaller strength loss, and 6 hours of irradiation at
a dose rate of about 2 kGy/h even produced a slight increase in
strength. Study (22) reported positive effects of gamma irradiation
with respect to relative mass change during the first 300 hours, or
at an equivalent absorbed dose of 450 kGy. The discrepancies in
the experimental data suggest that several different phenomena
may occur simultaneously when cement paste or mortar is irra-
diated during the early stages of hardening, and these require
better explanation.

The scope of the research presented in (23) encompassed
composites with matrices made from binders of varied chemical
composition, including Portland cement with normal and elevated
alkali content, mineral boron-bearing additives such as ulexite and
colemanite, boric acid, and nanosilica. The mixture samples were
irradiated for 8 hours with a dose of 35-39 kGy. After irradiation
and termination of further hydration, strength tests, microporosity
measurements, phase composition analyses, and microstructural
examinations of the composites were carried out. No radiation-in-
duced damage was found, but beneficial effects of early irradiation
were observed. It was determined that exposure of hardening
materials to gamma radiation increased the early flexural and
compressive strength of cement mortars by 50-102%. The incre-
ase in strength was accompanied by a reduction in the volume of
capillary pores — particularly those larger than 100 um — and by
an increase in portlandite content [Fig. 1].

The temperature equivalent of the gamma-radiation effect, deter-
mined by comparing the strength of irradiated samples with that
of samples matured at various temperatures [Fig. 2], was found
to be linearly correlated with the rate of mortar hardening and
corresponded to an acceleration of initial setting and a shortening
of the setting time. The influence of boron-bearing components
on delaying the onset of cement setting, as well as on reducing
strength — which was not compensated for by the accelerating
effect of gamma radiation — was demonstrated.



wyznaczony na podstawie poréwnania
wytrzymato$ci probek napromienionych
i dojrzewajgcych z zréznicowanej tempera-
turze [rys. 2], okazat sie skorelowany liniowo
z szybkoscig procesu twardnienia zapraw
i odpowiadat za przyspieszenia poczatku
wigzania oraz skrocenie czasu wigzania.
Wykazano wplyw sktadnikéw boronosnych na
opdznienie poczatku czasu wigzania cemen-
tu, a takze na zmniejszenie wytrzymatosci,
ktoérego nie zniwelowato przyspieszajgce
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dziatanie promieniowania gamma.

Przedmiotem kolejnej niedawnej publikaciji
(24) jest wptyw promieniowania gamma na
modut sprezystosci betonu z kruszywem
grubym o zréznicowanym sktadzie mineral-
nym: amfibolitem oraz barytem i magnetytem.

Relative change due to irradiation

Rys. 1. Wzgledna zmiana wytrzymatosci, porowatosci i sktadu fazowego mtodej zaprawy z ce-
mentem CEM | 52.5R wywotana dawkg promieniowania gamma okoto 40 kGy [zmiana inten-
sywnosci wybranych reflekséw XRD: portlandyt d = 4,902 A, C;S d =2,776 A, C,Sd = 2,744 A,
CsAd = 2,700 A] — na podstawie (23).

Fig. 1. Relative change of strength, porosity and phase composition of early age mortar with CEM |

Probki napromieniono przez 16 godzin dawkg
do 57 kGy. Stwierdzono istotne zwigksze-
nie siecznego modutu sprezystosci oraz
zmniejszenie porowatosci po 48 godzinach od wykonania i stop-
niowe wygaszanie efektu umocnienia po 24 dniach dojrzewania.
Zaobserwowano jakosciowy wptyw napromienienia na produkty
hydratacji i gestos¢ w strefie kontaktu kruszywo-zaczyn. Wcze-
sne napromienienie zmniejszyto zawartos¢ poréw kapilarnych
w betonie, najbardziej, tj. dwukrotnie, w przypadku kruszywa
magnetytowego, zwiekszajgc jednoczesnie udziat dominujgce;j
grupy porow kapilarnych o rozmiarach od 0,05 do 0,2 ym [rys. 3].

Zaproponowano wzory do przewidywania modutu sprezystosci
przy uwzglednieniu wptywu promieniowania, zwigzanego z efektem
przyspieszenia hydratacji cementu i wzrostu sztywnosci warstwy
kontaktowej (24). Wzrost modutu sprezystosci betonu w czasie
E.(t) zostat opisany za pomocg wzoréw zaczerpnietych z FIB
Model Code (25), po wprowadzeniu modyfikacji uwzgledniajgcych
efekty napromieniania:

(1]
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52.5R induced by gamma dose of about 40 kGy [the intensity change of selected XRD reflections:
Portlandite d = 4.902 A, C,Sd =2.776 A, C,S d = 2.744 A, C,Ad = 2.700 A] -redrawn from (23).

60 -+
enS2

v
o
1

OonS2-gamma
mnS2U0.5

B
o
1
N

©
o
=
®
S OnS2U0.5-gamma :?
2 30 A - | :
) I .
s _— i '
w0 g |
§ 20 A [ ] : ]
a | I
E 10 — I '
o |
o 1 i
\ v
0 T T T T 1
0 10 20 30 40 50

Temperature [°C]

Rys. 2. Wplyw temperatury i napromieniania gamma na wczesng wytrzy-
matos$¢ na Sciskanie zaprawy modyfikowanej uleksytem [U0.5] i nanokrze-
mionkg [nS2] — na podstawie (23).

Fig. 2. Effect of temperature and gamma irradiation on the early compres-
sive strength of mortar modified with ulexite [U0.5] and nanosilica [nS2]
-redrawn from (23).
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Rys. 3. Wplyw napromieniania gamma na rozktad wielkosci poréw w betonie z kruszywem barytowym (a) oraz z kruszywem magnetytowym (b) (24).

Fig. 3. The influence of gamma irradiation on the pore size distribution in mortar fraction of concrete with barite aggregate (a), magnetite aggregate

(b) — reproduced from (24).
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We wzorach zastosowano standardowe oznaczenia:

f., — Srednia wytrzymatos¢ betonu na sciskanie w wieku 28 dni,
a: — bezwymiarowy wspotczynnik uwzgledniajacy sztywnosc¢
kruszywa,

S — wspotczynnik zalezny od klasy wytrzymato$ci cementu oraz
szybkosci jego dojrzewania,

t — wiek betonu w dniach.

Wspotczynniki zwigzane z napromienianiem, k , oraz kk,,, przyjeto
jako odpowiadajace odpowiednio za sztywno$¢ strefy kontaktu
kruszywo—zaprawa oraz za przyspieszenie wczesnej hydratacji
cementu. Wspotczynniki k, i k,, wyznaczone dla réznych rodza-
jow kruszyw w betonie podano w tablicy 1. Zastosowanie tych
wspotczynnikow pozwala na doktadniejsze przewidywanie rozwoju
modutu sprezystosci betonu poddanego napromienianiu w mtodym
wieku. Obserwuje sig, ze zaréwno Kk,

1 Jak i k,, malejg wraz ze
wzrostem gestos$ci kruszywa.

Réwnowaznos¢ efektéw oddziatywania promieniowania gamma
i podwyzszonej temperatury na twardniejgcy zaczyn cementowy
zostata potwierdzona niedawno w pracy (26). Obserwacje suge-
ruja, ze wptyw napromienienia dotyczy gtdwnie przyspieszenia
kinetyki hydratacji cementu. Niemniej jednak w napromienianych
prébkach stwierdzono mniejszg ilos¢ wody zwigzanej w fazie
C-S-H, a zjawiska odpowiedzialne za te efekty nie zostaty dotych-
czas wyjasnione.

4. Karbonatyzacja betonu i inicjacja korozji stali
zbrojeniowej pod wpltywem promieniowania
gamma

Ekspozycja na promieniowanie gamma przekraczajgce graniczng
dawke 2:102 MGy moze prowadzi¢ do znaczgcej degradacji wta-
$ciwosci mechanicznych materiatow cementowych i betonu (1, 4).
Jednym z mozliwych powodéw znacznego spekania i odpryskow
przy duzej mocy dawki promieniowania jest akumulacja gazéw
radiolitycznych prowadzaca do powstania wysokiego cisnienia
w porach stwardniatego zaczynu cementowego (27). Jednak
w przeciwienstwie do zaczynow z zuzlem wielkopiecowym, zaczy-
ny z popiotem lotnym nie wykazaty oznak odpryskiwania ani peka-

Tablica 1/ Table 1

The subject of another recent publication (24) is the influence of
gamma radiation on the modulus of elasticity of concrete with co-
arse aggregate of varying mineral composition: amphibolite, barite,
and magnetite. The samples were irradiated for 16 hours with a
dose of up to 57 kGy. A significant increase in the secant modulus
of elasticity and a decrease in porosity were observed 48 hours
after casting, followed by a gradual fading of the strengthening
effect after 24 days of curing. A qualitative influence of irradiation
on the hydration products and the density in the aggregate — paste
interfacial transition zone was noted. Early irradiation reduced
the content of capillary pores in the concrete — most notably [i.e.,
twofold] in the case of magnetite aggregate — while simultaneously
increasing the proportion of the dominant group of capillary pores
sized from 0.05 to 0.2 ym [Fig. 3].

Formulas were proposed to predict the modulus of elasticity, taking
into account the influence of radiation associated with the acce-
lerated cement hydration and increased stiffness of the interfacial
transition zone (24). The increase in the modulus of elasticity of
concrete over time, Ec(t), was described using formulas taken
from the FIB Model Code (25), after introducing modifications to
account for irradiation effects:

Ec(t)z Eci . exp|:(k“{2)_1's'(1— ztsjl [1]

£ 1/3
Eg; = 21500 0 - Ky (;6") [2]

Standard symbols were used in the formulas:

f., — mean compressive strength of concrete at 28 days,

a. — dimensionless coefficient accounting for aggregate stiffness,
s — coefficient dependent on the cement strength class and its

rate of maturation,

t — age of the concrete in days.

The coefficients associated with irradiation, k, and k,, were
assumed to represent, respectively, the stiffness of the aggre-
gate—mortar interfacial zone and the acceleration of early cement
hydration. The coefficients k,, and k,, determined for different
types of aggregates in concrete are presented in Table 1. The
use of these coefficients allows for more accurate prediction of
the development of the modulus of elasticity in concrete subjected

Wspoitczynniki do prognozowania modutu sprezystosci betonu poddanego wczesnemu napromienianiu gamma — na podstawie (24)

Coefficients for prediction of modulus of elasticity of concrete subjected to early gamma irradiation — based on (24)

Kruszywo / Aggregate L . Wspétczynniki wzoru / Coefficients
Wiasciwosci betonu / Properties of concrete
Tvo / Tvoe Gestosc¢ / Density, a K K
Yol yp kg/dm? E., GPa o cuner MPa £ " 2
Amfiobolit / Amfibolite 2.9 345 66.3 0.92 1.125 1.319
Baryt / Barite 4.2 28.9 51.1 0.84 1.107 1.289
Magnetyt / Magnetite 4.8 37.6 73.7 0.97 1.035 1.224
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nia. Bouniol i in. (28) zaobserwowali, ze podczas napromienienia
z fazy gazowej nad probkami znika tlen. Zjawisko to wyjasniono
wigzaniem tlenu w wyniku powstawania nadtlenku wapnia [CaO,].
Interakcje pomiedzy réznymi rodnikami powstajgcymi w procesie
radiolizy moga powodowac¢ mikroskopowe zmiany fizyczne i zmia-
ny sktadu matrycy cementowej. Stwierdzono, ze zaréwno wytrzy-
matosc¢ betonu, jak i objetos¢ porow maleja, natomiast zawartosc
kalcytu wzrasta, w zaleznosci od poziomu napromienienia y (29).
Nawet przy nizszych dawkach promieniowania, siegajacych tylko
do 1-1,6 MGy, wyniki badan (30) wykazaty, ze promieniowanie
przyspiesza karbonatyzacje zachodzgcg na drodze dyfuzji. Sfor-
mutowano hipoteze, ze oprdécz naturalnej karbonatyzacji zachodzi
réwniez niezalezna karbonatyzacja indukowana promieniowaniem
y. Hipoteza karbonatyzacji wywotanej promieniowaniem wymaga
dalszej weryfikacji. Konieczne jest réwniez zbadanie dalszych
mozliwych jej konsekwencji, takich jak mozliwos¢ inicjacji korozji
stali w betonie eksponowanym na promieniowanie.

Nowe wyniki badan przedstawiono w artykutach (31, 32, 33),
poswieconych wptywowi promieniowania gamma na przebieg
karbonatyzacji betonu oraz na wiasciwosci betonu w otulinie
zbrojenia stalowego, okreslajgce jej zdolnosci ochrony zbrojenia
przed korozjg. Jako zrodto promieniowania gamma wykorzystano
sie prety wypalonego paliwa jgdrowego w basenie technologicz-
nym reaktora badawczego (34). Zréznicowanie sktadu zaprawy
polegato na stosowaniu zréznicowanej zawartosci cementu port-
landzkiego, popiotu lotnego krzemionkowego, maczki wapienne;.
Prébki w pojemnikach w srodowisku o podwyzszonym stezeniu
CO, i zadanej wilgotnosci RH zostaty poddane dziataniu promie-
niowania gamma do 1,6-2 MGy.

Stwierdzono, ze gtebokos$¢ karbonatyzacji wzrasta wraz liniowo ze
wzrostem pochtonietej dawki gamma (31). Korelacja obserwowano
zarowno w przypadku zaprawy bez dodatkow, jak i z dodatkiem
wapienia lub popiotu lotnego krzemionkowego. W wyniku ekspo-
zycji na promieniowanie gamma w zaprawie zawierajgcej wapien
lub popiét lotny zaobserwowano gestg i jednorodng warstwe
kalcytu, podczas gdy w zaprawie przechowywanej w warunkach
laboratoryjnych wystgpita jedynie lokalna karbonatyzacja. Potwier-
dzono wystepowanie zwiekszonej zawartosci kalcytu w probkach
napromienionych, nie stwierdzono natomiast obecnos$ci waterytu.
Produkty karbonatyzacji byty znacznie powiekszone w wyniku
dziatania promieniowania y — krysztaty kalcytu miaty rozmiar ok.
15 pm, w poréwnaniu do 5 ym w prébkach nienapromienionych.
Promieniowanie gamma znacznie poprawito wtasciwosci mikro-
mechaniczne produktow karbonatyzaciji [rys. 4] — twardos¢ kalcytu
wzrosta od 6 do 6,5 raza, a jego modut sprezystosci wzrost o 15-
55%. Mikromechaniczne wiasciwosci kalcytu powstatego pod
wplywem promieniowania gamma nie byly wczesniej opisywane.
Zaobserwowane zwigkszenie zasiegu karbonatyzacji potwierdzito
jakosciowo rezultaty znane z publikacji (29) i (35).

W pracy (32) wykazano, ze dawka promieniowania gamma do
2 MGy ma istotny wptyw na wiasciwosci warstwy pasywne;j stali
w zaprawie cementowej — stwierdzono spadek potencjatu koro-
zyjnego i potencjatu pasywacji [rys. 5]. Zanotowano zwieksze-

to irradiation at an early age. It is observed that both k,, and k,
decrease with increasing aggregate density.

The equivalence of the effects of gamma radiation and elevated
temperature on hardening cement paste was recently confirmed
in study (26). Observations suggest that the influence of irradiation
mainly concerns the acceleration of cement hydration kinetics. Ne-
vertheless, in irradiated samples, a lower amount of water bound
in the C-S-H phase was found, and the phenomena responsible
for these effects have not yet been explained.

4, Carbonation of concrete and initiation of steel
reinforcement corrosion under the influence
of gamma radiation

Exposure to gamma radiation exceeding the threshold dose of
2-10? MGy can lead to significant degradation of the mechanical
properties of cementitious materials and concrete (1, 4). One
possible reason for extensive cracking and spalling at high radia-
tion dose rates is the accumulation of radiolytic gases, leading to
high pressure in the pores of the hardened cement paste (27).
However, unlike slag-based pastes, fly ash—based pastes showed
no signs of spalling or cracking. Bouniol et al. (28) observed that
during irradiation, oxygen disappears from the gas phase above
the samples. This phenomenon was explained by the binding of
oxygen due to the formation of calcium peroxide [CaO.,]. Interac-
tions between various radicals formed during radiolysis may cause
microscopic physical changes and alterations in the composition of
the cement matrix. It has been found that both concrete strength
and pore volume decrease, while calcite content increases, de-
pending on the level of y-irradiation (29). Even at lower radiation
doses, reaching only 1-1.6 MGy, studies (30) have shown that
radiation accelerates diffusion-driven carbonation. A hypothesis
was formulated stating that, in addition to natural carbonation,
an independent carbonation induced by y-radiation also occurs.
The hypothesis of radiation-induced carbonation requires further
verification. It is also necessary to investigate its possible con-
sequences, such as the potential initiation of steel corrosion in
concrete exposed to radiation.

New research findings have been presented in articles (31, 32,
33), devoted to the influence of gamma radiation on the course
of concrete carbonation and on the properties of concrete in the
reinforcement cover, determining its ability to protect steel against
corrosion. Spent nuclear fuel rods in the reactor’s technological
pool were used as the source of gamma radiation (34). Variations
in mortar composition involved the use of different proportions of
Portland cement, siliceous fly ash, and limestone powder. Samples
in containers, placed in an environment with elevated CO, con-
centration and controlled relative humidity [RH], were subjected
to gamma radiation up to 1.6-2 MGy.

It was found that the depth of carbonation increases linearly with
the absorbed gamma dose (31). This correlation was observed both
for mortars without additives and for mortars containing limestone
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Rys. 4 Nanoindentacja kalcytu: zaleznos$¢ obcigzenie—przemieszczenie dla kalcytu jako mineratu oraz kalcytu w zaprawie napromienione;j i nienapro-
mienionej a) bez dodatkéw mineralnych, b) z dodatkiem popiotu lotnego krzemionkowego — z (31).

Fig. 4. Nanoindentation test on calcite: load—displacement relationship for calcite as a mineral and for calcite in irradiated and non-irradiated mortar a)
without mineral additions, b) with siliceous fly ash addition [reproduced from (31), with permission from Springer Nature].

nie gestosci pragdu korozyjnego o rzgd wielkosci pod wptywem
promieniowania gamma. Nie stwierdzono istotnego wptywu
dodatku wapienia na inicjacje korozji stali, natomiast zwigkszenie
zawartosci popiotu lothego w zaprawach napromienionych powo-
dowato niewielki wzrost szybkosci korozji stali. Pomiary metodg
spektroskopii impedancji elektrochemicznej wykazaty spadek im-
pedancji oraz przesuniecie fazowe ku mniejszym wartosciom dla
niskich czestotliwosci pradu w zaprawie ze zbrojeniem stalowym
po napromienieniu gamma. Obserwacje sugerujg pogorszenie
wiasciwosci ochronnych warstwy pasywnej. Podobne wyniki badan
nie byty wczesniej publikowane.

Napromienienie zapraw z pretami stalowymi spowodowato
trzykrotny wzrost pojemnosci warstwy podwdjnej w stosunku do
prébek nienapromienionych, przechowywanych w warunkach
wilgotnosci wzglednej otoczenia ok. 50% (33). Fizyczna inter-
pretacja tego zjawiska wskazuje na zwiekszenie grubosci elek-
trycznej warstwy podwojnej, a w konsekwenc;ji utrate stabilnosci
warstwy pasywnej oraz rozpuszczanie zelaza (36). W przypadku
zaprawy catkowicie nasyconej wilgocig zaobserwowano odwrotng
zalezno$¢ — zmniejszenie pojemnos¢ warstwy podwdjnej o okoto
15-30% wskutek napromienienia. Wyniki pomiaréw wskazujg na
zmniejszenie jednorodnosci warstwy pasywnej na stali, a tym
samym pogorszenia jej wkasciwosci ochronnych przy ekspozycji
na promieniowanie gamma w warunkach otoczenia RH = 50%.
W wyniku napromienienia stwierdzono wzrost o 5-20% objetosci
poréw kapilarnych w zaprawie cementowej, a na podstawie danych
z desorpcji azotu — stwierdzono wzrost o okoto 10% objetosci me-
zoporow o $rednicy do 20 nm (33). Chociaz sg to zmiany niewielkie,
w zakresie dawki promieniowania do 2 MGy obserwowany trend
obnizenia wtasciwosci ochronnych otuliny jest spéjny. Niezbedne
jest rozszerzenie zakresu rozpoznania tych zaleznosci przy wiek-
szych dawkach promieniowania, ale nadal mniejszych od dawki
2:102 MGy uznawanej za dawke graniczna.

Inne badania nad korozjg stali prowadzono w warunkach symulo-
wanego oddziatywania promieniowania gamma przez wprowadze-
nie ozonu jako symulowanego utleniacza w srodowisku o kontro-
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or siliceous fly ash. As a result of gamma irradiation, a dense and
homogeneous layer of calcite was observed in mortars containing
limestone or fly ash, whereas mortars stored under laboratory con-
ditions exhibited only localized carbonation. An increased calcite
content was confirmed in irradiated samples, while no vaterite was
detected. The carbonation products were significantly enlarged
due to y-irradiation — the calcite crystals reached a size of approx.
15 um, compared to 5 ym in non-irradiated samples. Gamma ir-
radiation significantly increased the micromechanical properties
of the carbonation products [Fig. 4]: calcite hardness increased
by a factor of 6 to 6.5, and its modulus of elasticity increased by
15-55 %. The micromechanical properties of calcite formed under
the influence of gamma irradiation had not previously been de-
scribed. The observed increase in the extent of carbonation quali-
tatively confirmed the results reported in publications (29) and (35).

It was demonstrated in (32) that gamma irradiation up to 2 MGy had
a significant impact on the properties of the passive layer of steel
in cement mortar—both the corrosion potential and passivation
potential were found to decrease [Fig. 5]. An order-of-magnitude
increase in corrosion current density was observed under gamma
irradiation. No significant effect of limestone addition on the initia-
tion of steel corrosion was identified; however, increasing the fly
ash content in irradiated mortars caused a slight increase in the
corrosion rate of steel. Electrochemical impedance spectroscopy
measurements showed a decrease in impedance and a phase
shift towards lower values at low current frequencies in mortar
with steel reinforcement after gamma irradiation. The findings
suggest a deterioration in the protective properties of the passive
layer. Similar research results had not been published previously.

Irradiation of mortars containing steel bars caused a threefold
increase in the capacity of the electrical double layer compared
to non-irradiated samples stored at an ambient relative humidity
of approximately 50 % (33). The physical interpretation of this
phenomenon indicates an increase in the effective thickness
of the double layer and, consequently, a loss of stability of the
passive layer and dissolution of iron (36). In the case of mortars



lowanej wilgotnosci w temperaturze 50°C (37).
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5. Aktywacja sktadnikéw betonu laboratoryjnych] (3

strumieniem neutronow

3).

Fig. 5. Polarization curves for a steel bar embedded in cement mortar [50 or 100 — relative hu-

midity of the environment; ir — irradiated sample; can — sample placed in a sealed container in

Neutrony emitowane ze zbiornika reaktora
moga nie tylko powodowaé uszkodzenia struk-
turalne materiatéw zbiornika i jego betonowe;j
obudowy, ale takze ich aktywacje. Aktywacja neutronowa betonu
to proces, w ktorym stabilne izotopy pierwiastkow w skfadnikach
betonu pochtaniajg neutrony emitowane w trakcie pracy reaktora
jadrowego, wskutek czego przeksztatcajg sie w izotopy promie-
niotworcze. W ten sposéb sktadniki betonu, ktére same w sobie
nie sg promieniotworcze, mogg stac sie zrédtem promieniowania
jonizujgcego po ekspozycji na strumien neutronéw. Racjonalne
jest, aby skfad betonu w obudowie projektowac tak, aby ogranicza¢
aktywacje jego skfadnikow w trakcie eksploatacji, co ma wptyw na
bezpieczenstwo personelu i koszty demontazu elektrowni. Zgodnie
z zasadg ,ALARA” [z ang. as low as reasonably achievable - tak ni-
sko, jak jest to rozsgdnie osiggalne], aktywacje neutronowg nalezy
minimalizowa¢ poprzez odpowiedni dobér sktadnikow mieszanki
betonowej (38). Uwaza sig, ze kruszywa mineralne w najwiekszym
stopniu wptywajg na zawartos$¢ pierwiastkow sladowych w betonie,
odpowiedzialnych za powstawanie izotopéw promieniotwérczych
(39). W kontekscie aktywacji neutronowej szczegdlng uwage
zwraca sie na zawartos¢ pierwiastkow ziem rzadkich, ktorych
produkty rozpadu majg dtugi okres péttrwania. Z perspektywy
ochrony radiologicznej nalezy ogranicza¢ emisje promieniowania
gamma, poniewaz czgstki alfa i beta majg kroétki zasieg.

Uzyskane wyniki analizy aktywacyjnej PGAA (40) wskazujg na
obecnos$¢ w cementach portlandzkich nastepujgcych pierwiastkéw
[w kolejnosci malejacej]: Ca, Fe, K, Zn, Sr, Ba, Cr, Rb, Ce, La, Co,
Sb, Sc, Br, Th, As, Sm, Hf, Cs, Yb, wilosci > 1 mg/kg. W sktadzie
cementu wapniowo-siarczanoglinianowego stwierdzono obecnos$é
nastepujgcych pierwiastkéw [w kolejnosci malejacej]: Ca, Fe, Sr,
Zn, Sn, Ba, Cr, Sb, Ce, Co, Nd, La, W, Br, Hf, Sm, Th, Yb, Sc w iloSci
> 1 mg/kg. Pierwiastki Eu, Ta, Tb wystepujg w spoiwach w ilosci
0,2-0,8 mg/kg. W sktadzie kruszywa granitowego stwierdzono
obecnos¢ nastepujgcych pierwiastkéw [w kolejnosci malejgcejl:
K, Na, Cr, Ba, Zr, Rb, Ce, La, Zn, Th, Cs, Hf, Sc, Sm, Yb, Co, Ta,

a climatic chamber; air — reference sample in standard laboratory conditions] [reproduced from
(33), licensed under CC BY].

fully saturated with moisture, the opposite trend was observed —a
decrease in double-layer capacity by approximately 15-30 % as
a result of irradiation. Measurement results indicate a reduction
in the homogeneity of the passive layer on the steel, and thus a
deterioration of its protective properties when exposed to gamma
irradiation under ambient conditions of RH = 50 %. Irradiation also
resulted in a 5-20 % increase in the volume of capillary pores
in the cement mortar, and nitrogen desorption data showed an
approximately 10 % increase in the volume of mesopores with
diameters up to 20 nm (33). Although these changes are small,
within the irradiation dose range up to 2 MGy the observed trend
of declining protective properties of the concrete cover is consi-
stent. It is necessary to extend the scope of these investigations
to higher irradiation doses, although still lower than the threshold
dose of 2:102 MGy.

Other studies on steel corrosion were conducted under simulated
gamma-radiation exposure by introducing ozone as a surrogate
oxidizing agent into an environment with controlled humidity at
50 °C (37). Using ACM [Atmospheric Corrosion Monitor] sensors,
it was found that corrosion current increased with humidity, and
under all humidity conditions ozone had a significant accelerating
effect on corrosion. It was also noted that by introducing ozone, an
even higher corrosion rate could be achieved than that resulting
from a radiation dose rate of 4.4 kGy/h. It is believed that oxidizing
species formed during water radiolysis can significantly accelerate
steel corrosion; however, detailed understanding of this issue still
requires further research.

5. Neutron activation of concrete constituents

Neutrons emitted from the reactor vessel can not only cause
structural damage to the materials of the vessel and its concrete
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Tablica 2 / Table 2

Zawartos¢ radioizotopdw [ppm] w cemencie powstatych wskutek aktywacji neutronowej NAA, uszeregowanych wedtug wzrastajgcego okresu pottrwania

(42).

Table 2. Content of radioisotopes [ppm] in cement induced by neutron activation NAA, arranged in order of increasing half-life (42).

. Okres pottrwania, dni Rodzaj cementu / Cement type”
Radioizotop / Isotope Half-life, days o1 o o3 ca
K-42 0.5 3787.00 8 525.00 9 079.00 891.00
Zn-69m 0.6 558.50 845.30 401.80 16.56
As-76 1.1 5.27 4.45 12.84 0.80
Br-82 1.5 17.02 5.41 10.02 0.00
La-140 1.7 15.14 16.35 15.12 7.57
Sm-153 1.9 1.97 2.30 1.92 0.80
Yb-175 4.2 1.18 1.19 1.15 0.55
Ca-47 45 491 900.00 484 800.00 483 800.00 465 300.00
Nd-147 1.0 16.30 0.00 15.59 0.00
Ba-131 1.5 291.70 185.90 185.50 112.40
Rb-86 18.6 45.21 38.82 40.94 0.00
Cr-51 27.7 62.35 111.10 104.10 16.00
Ce-141 325 31.54 26.65 33.49 8.72
Hf-181 424 1.82 2.25 2.38 0.99
Fe-59 445 18 250.00 21910.00 21 000.00 2261.00
Sb-124 60.2 8.18 8.56 13.08 0.52
Sr-85 64.9 1 057.00 827.30 810.10 1253.00
Tb-160 72.3 0.38 0.36 0.40 0.16
Sc-46 83.8 6.03 5.93 5.66 1.29
Ta-182 114.4 0.40 0.53 0.47 0.14
Cs-134 751.9 3.40 1.63 1.69 0.00
Co-60 114.4 7.93 10.44 11.30 1.79
Eu-152 4941.0 0.61 0.56 0.60 0.25

*) C1 - CEM 1 42.5R, alkali content 0.56 % Na,O,,; C2 — CEM | 52.5R, alkali content 0.88 % Na,O,,; C3 — CEM | 42.5R, alkali content 1.12 % Na,O,,;
C4 — CEM | 52.5R, alkali content 0.23 % Na,O,,, low content of Fe,0,0.3% [white]; C1 and C2 — produced in Poland

Tb, Tm. Dane o sktadzie materiatéw przekazanych z Polski oraz
z innych krajow uczestnikow RADCON stanowig baze danych
zgromadzong w Budapeszcie (41) i wykorzystywang do dalszych
analiz i budowania modeli numerycznych.

Ocene zawartosci dlugozyciowych radioizotopéw indukowanych
promieniowaniem neutronowym w kruszywie drobnym i grubym,
w réznych cementach portlandzkich potencjalnie uzytecznych do
wykonania konstrukcji ostonowych w elektrowniach jadrowych
przedstawiono w (41, 42). Zidentyfikowano wystepowanie trzech
gtéwnych dlugozyciowych radioizotopdw: '%2Eu, °Co i '*Cs [Tabl.
2]. Jak pokazano na Rys.6, zawarto$¢ kobaltu-60 byta proporcjo-
nalna do zawartosci alkaliéw w cemencie, zawartos$¢ europu-152
byla proporcjonalna do catkowitej zawartosci Fe, (Fe?* i Fe®,
Fe,0,). Wsérod badanych kruszyw grubych najwigkszg zawartoscig
izotopow °Co i *S2Eu charakteryzowaly sie szarogtaz i melafir -
odpowiednio 16-23 ppm i 1,4-2,6 ppm. Zawarto$¢ tych radioizo-
topdw w granitach byta 5-7 razy mniejsza. Najmniejsze stezenie
6°Co i "2Eu sposrod wszystkich kruszyw grubych stwierdzono
w wapieniu (0,20 ppm i 0,05 ppm), nieznacznie wieksze w kruszy-
wie barytowym (0,77 ppm dla ¢°Co i 0,38 ppm dla "52Eu). Kruszywo
drobne zawierato znacznie mniej powyzszych radioizotopdw w po-
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containment but also lead to their activation. Neutron activation
of concrete is a process in which stable isotopes of elements
present in concrete components absorb neutrons emitted during
the operation of a nuclear reactor and consequently transform into
radioactive isotopes. In this way, components of concrete that are
not radioactive by themselves may become sources of ionizing
radiation after exposure to a neutron flux. It is therefore reasonable
to design the composition of containment concrete in such a way
as to limit the activation of its components during operation, which
affects personnel safety and the cost of decommissioning the po-
wer plant. According to the “ALARA” principle [as low as reasonably
achievable], neutron activation should be minimized through an
appropriate selection of concrete mix components (38). Mineral
aggregates are considered to have the greatest influence on the
content of trace elements in concrete responsible for the formation
of radioactive isotopes (39). In the context of neutron activation,
particular attention is paid to the content of rare earth elements,
whose decay products have long half-lives. From the perspective
of radiological protection, gamma radiation emission should be
minimized because alpha and beta particles have short ranges.
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Rys. 6. Wptyw zawartosci Fe w cemencie na stezenie radioizotopéw Eu-152 i Fe-59 w betonie po

aktywacji neutronowej (42).

Fig. 6. The influence of Fe contentin cement on the concentration of Eu-152 and Fe-59 radioisotopes
in concrete after neutron activation [reproduced from (42), licensed under CC BY].

réownaniu z kruszywem grubym. Zauwaza sie roznice wynikajgce
z pochodzenia piasku kwarcowego — nieco wieksze stezenie
6°Co i "*2Eu wykazaly piaski kopalne w poréwnaniu z piaskami
rzecznymi.

6. Ocena jednorodnosci mikrostruktury betonu
oraz predykcja wczesnych spekan
termicznych

Niezbedna grubos$¢ obudowy reaktora i innych oston radiologicz-
nych w energetyce jgdrowej zalezy od rodzaju promieniowania,
jego energii i pozgdanego poziomu jego ostabienia. Liniowy wspot-
czynnik ostabienia dla danej energii fotonu jest proporcjonalny do
gestosci betonu. Projektujgc sktad betonu na ostony radiologiczne
celowo powieksza sie jego gestos¢, przede wszystkim przez se-
lekcje kruszyw ze skat o duzej gestosci (43, 44). Mieszanki betonu
ciezkiego, osiggajgce gestos¢ 3000-4000 kg/m?*, majg jednak
wiekszg sktonnos¢ do segregaciji, co moze skutkowac niejedno-
rodnoscia rozktadu ziaren w betonie i w konsekwenciji niejednorod-
noscig gestosci materiatu w przekroju ostony. Segregacja ziaren
i ewentualne pustki pod ziarnami powstate wskutek sedymentacji
moga powodowac lokalne przestrzaty promieniowania. Podobnie
negatywnego wptywu na wiasciwosci oston mozna oczekiwaé na
skutek spekan termicznych, wywotanych nadmiernym gradientem
temperatury w twardniejagcym betonie, zwtaszcza w konstrukcjach
masywnych (45). Powyzsze spostrzezenia byly motywem podje-
cia prac w kierunku opracowania nowych, adekwatnych narzedzi
numeryczno-eksperymentalnych.

Komplementarne wykorzystanie obrazowania neutronowego i mi-
krotomografii rentgenowskiej pozwolito na ulepszone rozpoznanie
rozmieszczenia ziaren kruszywa w betonie (46). Opracowano
metodyke segmentacji obrazu i redukcji szumoéw. Opracowana
procedura rekonstrukcji mikrostruktury z powodzeniem odzwier-
ciedla pustki, polimineralne ziarna kruszywa i zaczyn cementowy.

25000 PGAA activation analysis results (40) indicate
< . )
<Zn: the presence of the following elements [in

20000 £ decreasing order] in Portland cements, in
=]

- amounts > 1 mg/kg: Ca, Fe, K, Zn, Sr, Ba,
& E  CrRb,Ce, La, Co, Sb, Sc, Br, Th, As, Sm,

L2000 % 3 Hf, Cs, Yb. In calcium sulfoaluminate cement,
s L the following elements were identified [in
2 ®©

10000 2c decreasing order], in amounts > 1 mg/kg:
E Ca, Fe, Sr, Zn, Sn, Ba, Cr, Sb, Ce, Co, Nd,

5000 § La, W, Br, Hf, Sm, Th, Yb, Sc. Elements Eu,
§ Ta, and Tb occur in binders in quantities of

0 0.2-0.8 mg/kg. In granite aggregate, the fol-

lowing elements were detected [in decreasing

order]: K, Na, Cr, Ba, Zr, Rb, Ce, La, Zn, Th,
Cs, Hf, Sc, Sm, Yb, Co, Ta, Tb, Tm. Data on
the composition of materials provided from
Poland and other countries participating in
RADCON form a database stored in Budapest
(41), used for further analyses and for building
numerical models.

An assessment of the content of long-lived radioisotopes induced
by neutron radiation in fine and coarse aggregates, as well as in
various Portland cements potentially useful for constructing shield-
ing structures in nuclear power plants, is presented in (41, 42).
Three main long-lived radioisotopes were identified: '52Eu, *°Co,
and "**Cs [Table 2]. As shown in Fig. 6, the content of cobalt-60 was
proportional to the alkali content in the cement, and the content of
europium-152 was proportional to the total Fe content [Fe** and
Fe3*, Fe,Oz]. Among the tested coarse aggregates, greywacke
and melaphyre were characterized by the highest contents of
6°Co and "*2Eu — 16—-23 ppm and 1.4-2.6 ppm, respectively. The
content of these radioisotopes in granites was 5-7 times lower.
The lowest concentrations of ®°Co and 'S2Eu among all coarse
aggregates were found in limestone [0.20 ppm and 0.05 ppm], with
slightly higher values in barite aggregate [0.77 ppm for ®°Co and
0.38 ppm for '52Eu]. Fine aggregate contained significantly less of
these radioisotopes compared to coarse aggregate. Differences
related to the origin of quartz sand were observed — fossil sands
showed slightly higher concentrations of °°Co and **2Eu compared
to river sands.

6. Assessment of microstructure
homogeneity and prediction of early
thermal cracking

The required thickness of the reactor containment and other radio-
logical shields in nuclear power engineering depends on the type of
radiation, its energy, and the desired level of attenuation. The linear
attenuation coefficient for a given photon energy is proportional
to the density of the concrete. When designing concrete mixes
for radiological shielding, the density is intentionally increased,
primarily by selecting aggregates from high-density rocks (43,
44). However, heavy-weight concrete mixes reaching densities of
3000-4000 kg/m?® are more prone to segregation, which may result
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Rys. 7. Komplementarnos¢ tomografii rentgenowskiej i neutronowej: przyktad mikrostruktury betonu oraz odpowiadajace jej poziomy szarosci na ob-

razach rentgenowskich i neutronowych (46).

Fig. 7. Complementarity of X-ray and neutron tomography: (a) example of concrete microstructure, and (b) corresponding gray intensities of X-ray and

neutron images [reproduced from (46), licensed under CC BY-NC-ND].

Kruszywo drobne stanowit piasek kwarcowy, ktéry na obrazach
rentgenowskich ma poziom szarosci podobny do zaczynu cemen-
towego, dlatego jego identyfikacja opierata sie gtéwnie na obrazach
neutronowych. Ziarna kruszywa grubego gabrowego, zbudowane
z roznych mineratéw, gtéwnie plagioklazéw, piroksenéw i hornblen-
dy, wykazywaty zmienny wspotczynnik ostabienia promieniowania
rentgenowskiego. Plagioklazy trudno rozrézni¢ w obrazach rentge-
nowskich, natomiast tomografia neutronowa dobrze je odréznia od
zaczynu dzieki roznicom w zawarto$ci wodoru. Mineraty o wiekszej
gestosci, jak hornblenda i pirokseny, sg lepiej widoczne za pomoca
mikrotomografii rentgenowskiej. Potgczenie obu metod umozliwia
precyzyjng segmentacje ztozonych, wielofazowych ziaren kruszy-
wa [rys. 7]. Dzieki temu wyznaczony udziat objetosciowy kruszywa
grubego w betonie byt zgodny z recepturg mieszanki.

Wykorzystujgc komputerowy obraz mikrostruktury betonu, zrekon-
struowanej w opisany sposoéb, przeprowadzono analize rozktadu
odksztatcenia w przekroju elementu betonowego poddanego
jednoosiowemu rozcigganiu (46). Obliczenia przeprowadzone me-
todg elementéw skonczonych wykazaty koncentracje naprezenia
i lokalizacje odksztatcenia w miejscach uwidocznionych dopiero
przy fgcznym zastosowaniu obrazéw z tomografii rentgenowskiej
i neutronowej (Rys.8). Przeprowadzona analiza rozktadu wielkosci
mikroporéw powietrznych w betonie wykazata matg przydatno$c
tomografii neutronowej ze wzgledu na niedostateczng rozdziel-
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in a non-uniform distribution of aggregate grains and consequen-
tly non-uniform material density across the shield cross-section.
Grain segregation and possible voids beneath aggregate particles
formed due to sedimentation may cause local radiation streaming.
Similarly negative effects on shielding performance may arise from
thermal cracking induced by excessive temperature gradients in
hardening concrete, especially in massive structures (45). These
observations were the motivation for developing new, adequate
numerical-experimental tools.

Complementary use of neutron imaging and X-ray microtomogra-
phy enabled improved characterization of aggregate grain distri-
bution in concrete (46). A methodology for image segmentation
and noise reduction was developed; the reconstruction procedure
successfully reflects voids, polymineral aggregate grains, and ce-
ment paste. The fine aggregate was quartz sand, which shows a
grayscale level on X-ray images similar to cement paste, therefore
its identification relied mainly on neutron images. The coarse gab-
bro aggregate, composed of various minerals - mainly plagioclases,
pyroxenes, and hornblende - exhibited variable X-ray attenuation.
Plagioclases are difficult to distinguish in X-ray images, whereas
neutron tomography differentiates them well from cement paste
due to differences in hydrogen content. Minerals with higher den-
sity, such as hornblende and pyroxenes, are better visible using
X-ray microtomography. Combining both methods enables precise



[

Fig. 8. Rozktad naprezen normalnych w przekroju probki poddanej jednoosiowemu rozcigganiu, wyznaczony na obrazie mikrostruktury betonu, uzyska-
nym z (a) tomografii rentgenowskiej i neutronowej fagczonej, (b) tomografii rentgenowskiej oraz (c) tomografii neutronowe;j (46).

Fig. 8. Normal stress distribution in the cross section of specimen under the uniaxial tension, determined using the concrete microstructure image ob-
tained from the (a) combined X-ray and neutron CT, (b) X-ray CT, and (c) neutron CT [reproduced form (46), licensed under CC BY-NC-ND].

czos¢ obrazowania. Dalszy postep komputerowego obrazowania
mikrostruktury betonu udokumentowano w pracy doktorskiej
(47), uzyskujgc obrazy warstw przejsciowych miedzy kruszywem
i zaczynem. Wykorzystujac kohezyjny model pekania wykazano
mozliwos$¢ przewidywania inicjacji i rozwoju peknie¢ z strefie przej-
Sciowej. Wspomniane powyzej postepy metodyki komputerowego
obrazowania cyfrowego umozliwiajg lepsze uchwycenie zmienno-
$ci i zZtozonosci mikrostruktury betonu, a w konsekwenc;ji do lepszej
oceny jednorodnosci w kontekscie oddziatywania promieniowania.

Prognozowanie pol temperatury we wczesnym okresie dojrzewania
betonu pozwala sterowac procesem budowy poprzez ogranicze-
nie roznic temperatury i ich maksymalnych warto$ci. W tym celu
coraz czesciej stosuje sie analize numeryczng, w ktorej parametry
materiatowe okresla sie eksperymentalnie. Trudno$¢ w modelo-
waniu wynika ze zmiennych w czasie i przestrzeni wtasciwosci
termicznych betonu, ktére zalezg od postepu hydratacji i zmian
mikrostruktury. W pracy (48) zastosowano metode analizy od-
wrotnej problemu przewodzenia ciepta, wykorzystujgc algorytmy
ewolucyjne do identyfikacji wtasciwosci termofizycznych betonu
na podstawie pomiaréw temperatury w specjalnie opracowanym
urzgdzeniu badawczym (48). W podejsciu tym modelowanie
ciepta hydratacji cementu wspomagane jest krzywymi Béziera,
a optymalizacje numeryczng przeprowadza sie metoda elementéw
skonczonych. Zaproponowana metoda identyfikacji wtasciwosci
termofizycznych dojrzewajgcego betonu zostata zastosowana do
analizy mieszanek betonu ciezkiego, z kruszywem barytowym lub
magnetytowym. Nowatorskie wykorzystanie krzywych Béziera do
opisu funkcji zrodta ciepta okazato sie skutecznym podejsciem
w analizie odwrotnej problemu w szerokim spektrum szybkosci
wydzielania ciepta podczas hydratacji, charakterystycznego dla
cementow o zréznicowanym sktadzie CEM |, CEM 11/B-V, CEM
III/A. Dzieki lepszemu okresleniu funkcji zrédta ciepta uzyskano
doktadniejsze odwzorowanie procesow cieplnych, otrzymujgc
narzedzie do doswiadczalno-obliczeniowego prognozowania
temperatury w twardniejgcym betonie. W modelu nie jest jeszcze
uwzgledniony wptyw promieniowania na przyspieszenie hydrataciji
cementu, co bytoby pozgdane w kontekscie techniki cementac;ji

segmentation of complex, multiphase aggregate grains [Fig. 7].
As a result, the determined volume fraction of coarse aggregate
in the concrete was consistent with the mix design.

Using the computer-generated image of the concrete microstruc-
ture reconstructed in the manner described above, an analysis of
the strain distribution in the cross-section of a concrete element
subjected to uniaxial tension was carried out (46). Finite element
calculations revealed stress concentration and strain localization in
areas identifiable only through the combined use of X-ray and neu-
tron tomography images [Fig. 8]. The analysis of the distribution of
air micropores in the concrete showed that neutron tomography is
of limited usefulness due to insufficient imaging resolution. Further
advances in computer-based imaging of concrete microstructure
were documented in a doctoral dissertation (47), which produced
images of the interfacial transition zones between aggregate and
cement paste. Using a cohesive crack model, the initiation and
development of cracks in the transition zone were shown to be
predictable. The methodological advances in digital microstruc-
tural imaging mentioned above enable improved capture of the
variability and complexity of concrete microstructure and, conse-
quently, lead to better assessment of homogeneity in the context
of radiation interaction.

Prediction of temperature fields in the early stages of concrete
hardening makes it possible to control the construction process
by limiting temperature differences and peak values. For this
purpose, numerical analysis is increasingly used, with material
parameters determined experimentally. The challenge in modelling
arises from the time- and space-dependent thermal properties
of concrete, which depend on the progress of cement hydration
and changes in microstructure. In study (48), an inverse analysis
of the heat conduction problem was applied, using evolutionary
algorithms to identify the thermophysical properties of concrete
based on temperature measurements obtained from a specially
developed testing apparatus (48). In this approach, modelling of
cement hydration heat is supported by Bézier curves, and numeri-
cal optimization is performed using the finite element method. The
proposed method for identifying the thermophysical properties of
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odpaddw promieniotwdrczych (20). W tym przypadku przewidywa-
na temperatura maksymalna nie powinna przekracza¢ okoto 70°C
z uwagi na zwigkszone ryzyko opdznionego tworzenia ettringitu
(50), czego z pewnoscig nalezy unika¢ projektujac materiat na
ostone o oczekiwanej wielosetletniej trwatosci.

7. Samozageszczalne mieszanki ciezkiego
betonu ostonowego

W raporcie IAEA (51) omawiajacym zagadnienia starzenia sie
konstrukcji betonowych w elektrowniach jadrowych znajduje sie
stwierdzenie, ze ponad potowa problemoéw z degradacjg betonu
wynika z wad wykonawczych podczas budowy. Wady wykonawcze
to m.in. niewfadciwy dobor sktadnikéw lub receptura mieszanki
betonowej, nieodpowiednie zageszczenie mieszanki, brak lub
niepoprawna pielegnacja, niedostateczny nadzér nad wykonaniem.
Przy gesto utozonym zbrojeniu w deskowaniu lepszg jakos¢ jego
wypetnienie mozna uzyskac stosujgc technologie betonu samo-
zageszczalnego (SCC). Wadg tej technologii jest jednak duze
parcie mieszanki na deskowanie, ktére ro$nie wraz z gestoscig
mieszanki i szybkoscig jej uktadania (52). Przewidywanie parcia
mieszanki SCC na deskowanie nadal stanowi wyzwanie dla in-
zynieréw, a przyjecie parcia hydrostatycznego moze prowadzi¢
do przewymiarowanych deskowan i spowolnienia robét (53, 54).

Projektowanie betonu ciezkiego samozageszczalnego stanowi
szczegoblne wyzwanie, poniewaz wymaga znalezienia rozwigzania
kompromisowego wobec sprzecznych kryteriow: duzej gestosci
kruszyw ograniczajgcych ptynno$¢ mieszanki i wymaganej fatwosci
rozptywu mieszanki i jej odpornosci na segregacje. Wczesniejsze
publikacje dotyczace ciezkiego SCC byty nieliczne, np. (55, 56).
Jak wykazano, beton barytowy o gestosci 3300 kg/m*® miat dobrg
urabialnos$¢ bez segregacji, lecz inne mieszanki o duzym rozpty-
wie wykazywaty nadmierne wydzielanie wody. Tematyka zapraw
samozageszczalnych z kruszywem ciezkim zostata podjeta w (57)
przy wykorzystaniu barytu i magnetytu oraz cementu portlandz-
kiego z dodatkiem granulowanego zuzla wielkopiecowego, meta-
kaolinu i wapienia. Optymalne proporcje sktadnikow mieszanek
samozageszczalnych wyznaczono przy ograniczeniu uziarnienia
kruszyw do 2 mm.

Niedawne badania (58) zaowocowaty opracowaniem receptur samo-
zageszczalnych mieszanek betonowych o gestosci do 3570 kg/m?,
z kruszywem magnetytowym i serpentynitowym o uziarnieniu do
16 mm, o stabilnej konsystencji i odpornosci na segregacje. Po
stwardnieniu betonu nie stwierdzono segregacji mieszanki — ge-
stos¢ probek pobranych z réznej wysokosci wykonanego stupa
byta zblizona. Stwierdzono wiekszg gtebokosé penetracji wody
w kierunku rownolegtym do betonowania, co wskazuje na pionowg
orientacje porow kapilarnych. Beton z cementu CEM IlI/A wykazat
wiekszg odpornos¢ na wnikanie wody prostopadle do kierunku
betonowania niz beton z cementu CEM 1, co wigze sie z za-
geszczeniem warstw przejsciowych wokot ziaren kruszywa przy
przedtuzonym dojrzewaniu. Beton z kruszywem serpentynitowym
i cementem portlandzkim CEM | wykazat podwyzszong przepusz-
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maturing concrete was applied to heavy-weight concrete mixes
containing barite or magnetite aggregate. The innovative use of
Bézier curves to describe the heat-source function proved to be
an effective inverse-analysis approach across a wide range of
heat-release rates during hydration, characteristic of cements
with diverse compositions: CEM |, CEM II/B-V, and CEM IlI/A. By
improving the definition of the heat-source function, more accurate
representation of thermal processes was achieved, yielding a tool
for experimental-numerical temperature prediction in hardening
concrete. The model does not yet account for the influence of
radiation on accelerating cement hydration, which would be desi-
rable in the context of radioactive-waste cementation technology
(20). In such applications, the predicted maximum temperature
should not exceed approximately 70 °C due to the increased risk
of delayed ettringite formation (50), which should certainly be
avoided when designing shielding materials expected to remain
durable for centuries.

7. Self-compacting heavy-weight shielding
concrete mixes

The IAEA report (51) addressing ageing of concrete structures
in nuclear power plants states that more than half of all concrete
degradation issues result from construction defects. Such de-
fects include improper selection of mix ingredients or mix design,
inadequate compaction, insufficient or incorrect curing, and poor
construction supervision. In formwork containing densely arranged
reinforcement, better quality of concrete placement can be achie-
ved using self-compacting concrete [SCC] technology. However,
a drawback of this technology is the high lateral pressure exerted
by the mix on the formwork, which increases with the density of
the mix and the rate of placement (52). Predicting the formwork
pressure of SCC mixes remains a challenge for engineers, and
assuming hydrostatic pressure may lead to oversized formwork
and slower construction progress (53, 54).

Designing self-compacting heavy-weight concrete poses a particu-
lar challenge, as it requires finding a compromise solution between
conflicting criteria: the high density of aggregates, which reduces
mix workability, and the required ease of flow and resistance
to segregation. Earlier publications on heavy-weight SCC were
limited, e.g. (55, 56); as shown, barite concrete with a density of
3300 kg/m?® exhibited good workability without segregation, but
other highly flowable mixes showed excessive bleeding. The topic
of self-compacting mortars with heavy aggregates was addressed
in (57), using barite and magnetite as well as Portland cement with
additions of ground-granulated blast-furnace slag, metakaolin, and
limestone. Optimal proportions of self-compacting mixtures were
determined by limiting aggregate particle size to 2 mm.

Recent studies (58) resulted in the development of self-compacting
concrete mix designs with densities up to 3570 kg/m?, containing
magnetite and serpentinite aggregates with particle sizes up to
16 mm, characterized by stable rheology and resistance to segre-
gation. After hardening, no segregation was observed — the density
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na deskowanie. Mogto to wynika¢ z wigkszej
adhezji ciezkiej mieszanki betonowej do de-
skowania i szybszego rozwoju wytrzymatosci
na $cinanie. Przy szybkosci betonowania
1,5 m/h najwieksze parcie wystepowato ok.
1,5 m ponizej poziomu betonowania, nie prze-
kraczajgc ok. 55% parcia hydrostatycznego.
Mieszanka z kruszywem serpentynitowym
wykazata natomiast prawie state parcie
boczne na catej wysokosci Sciany, a u podstawy wyzsze niz dla
pozostatych mieszanek, mimo mniejszej gestosci, co wskazuje na
wolniejszy proces twardnienia betonu. Istotnym wnioskiem z ba-
dan jest stwierdzenie, ze znane zaleznosci okres$lajgce parcie na
deskowanie mieszanek betonowych o normalnej gestosci mozna
z powodzeniem zastosowac¢ do ciezkich mieszanek SCC przy
uwzglednieniu ich zwigkszonej gestosci.

8. Dyskusja i podsumowanie

Na podstawie niedawnych publikacji oryginalnych i prac prze-
gladowych rysuje sie rozszerzony obraz zjawisk wystepujgcych
w betonie narazonym na oddziatywanie promieniowania jonizu-
jacego przy pochtonietych dawkach promieniowania gamma do
10 MGy. Przedstawiony przeglad literatury wskazuje ztozonosé
oddziatywania promieniowania gamma na materiaty o osnowie ce-
mentowej. Wiele wspdétzachodzgcych zjawisk - takich jak radioliza
wody, dehydratacja, zmiany mikrostrukturalne oraz przyspieszenie
reakcji wskutek podwyzszenia temperatury - oddziatuje w sposéb
trudny do jednoznacznego rozdzielenia. Sytuacja staje sie jeszcze
bardziej ztozona, gdy napromienianie wystepuje réownoczesnie
z obcigzeniem statycznym na beton wywotujgcym jego petzanie.
Whplyw promieniowania gamma na petzanie betonu jest poznany
fragmentarycznie, obserwacje sg sprzeczne, nowsze wyniki (59)
wskazujg na tendencje wzrostu petzania wskutek napromienienia.
Poniewaz zjawisko petzania prowadzi do relaksacji naprezen
i zmniejszenia ich koncentracji, jego wptyw na rozwdj uszkodzen
radiacyjnych betonu moze by¢ w pewnym stopniu korzystny, ale
nie w przypadku konstrukcji sprezonych.

Fresh concrete density, kg/m3

@ casting hight 1 m, sensor at the level of 0.15m
M casting height 2 m, sensor at the level 0,75 m

casting height 2,4 m, sensor at the level 0,75 m

Rys. 9. Wptyw gestosci mieszanki betonowej SCC na parcie boczne na deskowanie (58).

Fig. 9. Influence of fresh concrete density of SCC on the lateral pressure on formworks (58).

of samples taken from different heights of the cast column was
similar. Greater water penetration depth was found in the direction
parallel to casting, indicating vertical orientation of capillary pores.
Concrete made with CEM lII/A cement showed greater resistan-
ce to water ingress perpendicular to the casting direction than
concrete made with CEM |, which is associated with densification
of interfacial transition zones around aggregate grains during
prolonged curing. Concrete with serpentinite aggregate and CEM
| cement exhibited increased water permeability, while replacing
the cement with slag cement CEM IlI/A resulted in low permeability.

Experimental results (58) showed that the maximum lateral
pressure is directly proportional to the density of heavy-weight
concrete mixes [Fig. 9] and does not exceed 27 kPa, i.e., 55 %
of hydrostatic pressure. SCC mixes with magnetite aggregate or
with combined magnetite and serpentinite aggregates achieved
the target consistency class SF1; their flow spread ranged from
550 to 640 mm. Higher plastic viscosity of the concrete mixes
correlates with reduced formwork pressure. This may result from
greater adhesion of the heavy-weight concrete mix to the formwork
and faster development of shear strength. At a casting rate of
1.5 m/h, the highest pressure occurred approximately 1.5 m below
the casting level and did not exceed about 55 % of hydrostatic
pressure. The mix with serpentinite aggregate, however, showed
nearly constant lateral pressure along the entire wall height and
higher pressure at the base compared to other mixes, despite its
lower density, indicating a slower concrete hardening process.
An important conclusion of the study is that known relationships
describing formwork pressure of normal-density concrete mixes
can be successfully applied to heavy-weight SCC mixes when
their increased density is taken into account.
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Oddziatywanie promieniowania gamma na twardniejgcg zapra-
we lub beton nie powoduje istotnych uszkodzen przy niewielkiej
mocy dawki promieniowania, prowadzi nawet do przyspieszenia
hydratacji cementu i polepszenia wczesnych wiasciwosci mecha-
nicznych. Punktowo rozpoznano uzaleznienie tych efektéw od
rodzaju kruszywa w betonie i dodatkéw mineralnych, wyznaczono
temperaturowy rownowaznik promieniowania. Oddziatywanie
promieniowania gamma nie rzutuje negatywnie na przydatnos¢
techniki cementacji odpadoéw promieniotworczych. Moze byc¢
nawet narzedziem wczesnej obrobki twardniejgcych materiatow
cementowych, o ile spetnione sg warunki kontroli radiologiczne;j.

Pochtonieta przez beton dawka promieniowania gamma, siegajgca
jedynie 2 MGy czyli wielokrotnie mniejsza od tzw. dawki graniczne;j,
moze wywotaé juz zauwazalne zmiany mikrostruktury i wtasciwosci
ochronnych betonu wzgledem stali zbrojeniowej. Wzmozona kar-
bonatyzacja przejawia sie zwiekszeniem zaréwno zawartosci, jak
i rozmiaréw krysztatow kalcytu, a takze poprawg ich wtasciwosci
mikromechanicznych w prébkach poddanych napromienieniu.
Wiasciwosci mechaniczne zaprawy cementowej nie wydajg sie ule-
gac istotnym zmianom; mozliwe, ze mikropekanie spowodowane
radiolizg wody jest kompensowane przez nasilone tworzenie sie
weglanu wapnia pod wptywem promieniowania gamma. Stopien
karbonatyzacji oraz utrata stabilnosci warstwy pasywnej na stali
zbrojeniowej zalezg od sktadu mieszanki, w szczegdlnosci od
zawartosci dodatkdéw mineralnych. Istotng role odgrywaja réwniez
warunki srodowiskowe, zwlaszcza wilgotnos¢ otoczenia.

Sktadniki betonu potencjalnie adekwatne do wykonania betonu na
obiekty inzynierskie w energetyce jgdrowej, tj. cement portlandzki,
piaski naturalne i kruszywa mineralne ciezkie i normalnej gestosci,
zawierajg pierwiastki podatne na aktywacje w polu promieniowania
neutronowego. Obecnos¢ gtownych, diugozyciowych izotopow
promieniotwérczych w cemencie CEM |, takich jak '>2Eu i ¢°Co,
okazata sie proporcjonalna do catkowitej zawartosci zelaza Fe
i do zawartosci alkaliow Na,O,,. Wérdd kruszyw grubych najnizsze
stezenie tych radioizotopow stwierdzono w kruszywie wapiennym,
jedynie niewiele wieksze w kruszywie barytowym.

Z uwagi na kluczowg role jednorodnosci betonu wbudowanego
w ostony radiologiczne w elektrowni jgdrowej opracowano nowe
narzedzia do oceny jednorodnosci w skali mikro i do przewidywa-
nia ewentualnego zagrozenia wystgpieniem wczesnych spekan
termicznych w obiektach masywnych z betonu ciezkiego. Opra-
cowano rowniez przyktadowe receptury sktadu betonu ciezkiego
samozageszczalnego, opracowano metodyke weryfikacji ich parcia
na deskowanie, oryginalnie wykazujgc jego obnizenie w stosunku
do parcia hydrostatycznego. Receptury moga by¢ przydatne do
betonowania tzw. modutowych $cian konstrukcyjnych projektowa-
nych w elektrowni z reaktorem AP1000. Przewiduje sie, ze nowe
narzedzia badawcze bedg uzyteczne do optymalizacji sktadu
i technologii betonu w nowych obiektach energetyki jgdrowe;j.
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8. Discussion and summary

Based on original research articles and review studies, an incre-
asingly comprehensive understanding is emerging of the pheno-
mena and damage mechanisms occurring in concrete subjected
to long-term ionizing radiation, even at absorbed gamma doses
below 10 MGy. The literature surveyed underscores the multifa-
ceted nature of gamma-radiation interactions with cementitious
materials. Numerous concurrent processes-radiolysis, dehydration,
microstructural transformations, and the acceleration of chemical
reactions due to radiation-induced thermal effects-occur simulta-
neously in ways that are difficult to unambiguously isolate. The
complexity further increases when irradiation occurs simultane-
ously with a sustained load on the concrete that induces creep.
The influence of gamma irradiation on concrete creep is only par-
tially understood, and the available observations are inconsistent;
more recent results (59) indicate a tendency toward increased
creep as a consequence of irradiation. Since creep leads to stress
relaxation and a reduction in stress concentrations, its effect on
the development of irradiation-induced damage in concrete may
be beneficial to some extent, but not in the case of prestressed
concrete structures.

Gamma irradiation of hydrating mortar or concrete does not induce
significant deterioration under low dose rates and may, in fact, ac-
celerate hydration and enhance early-age mechanical properties.
These effects have been shown to depend on the type of aggregate
and mineral admixtures present in the mixture, and an equivalent
thermal effect of radiation has been identified. Gamma radiation
does not adversely affect the applicability of cementation techni-
ques for the immobilization of radioactive waste; under appropriate
radiological control conditions, it may even serve as a tool for the
early treatment of hardening cementitious systems.

Absorbed gamma doses as low as 2 MGy — substantially below the
so-called threshold dose — may already lead to discernible micro-
structural modifications and impair the protective performance of
concrete cover on steel reinforcement. The enhanced carbonation
is manifested by an increase in both the content and the size of
calcite crystals, as well as by the improvement of their microme-
chanical properties in the irradiated specimens. The mechanical
properties of the cement mortar do not appear to undergo signifi-
cant changes; it is possible that microcracking induced by water
radiolysis is compensated by the intensified formation of calcium
carbonate under gamma irradiation. The degree of carbonation
and the loss of stability of the passive layer on reinforcing steel
depend on the concrete mix composition, particularly the content of
mineral admixtures. Environmental conditions, especially ambient
humidity, also play a crucial role.

Concrete constituents commonly employed in nuclear engineering
structures — Portland cement, natural sands, and both heavy and
normal-density mineral aggregates — contain elements susceptible
to activation in neutron fields. The occurrence of major long-lived
radionuclides in CEM | cement, such as '*2Eu and °Co, has been
found to correlate with total iron content and alkali content ex-
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