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~ EL GRAFITO EN LA

CLAUSURA DE LOS

_REACTORES NUCLEARES
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Desde la década de los sesenta en que
se inicié la clausura o parada definitiva
de los primeros reactores nucleares, el
numero de éstos fuera de servicio ha ido
en aumento progresivamente. Supo-
niendo una vida media operativa de 25
afnos por reactor, casi 300 reactores
estaran fuera de servicio para el afio
2010, segtn un estudio de la OCDE. La
importancia de esta cifra hace pensar
gue el desmantelamiento de los reactores
nucleares serda, en un futuro proximo,
una actividad con gran repercusion eco-
némica que llevard consigo una gran
componente de tratamiento, acondicio-
namiento y almacenamiento definitivo de
residuos radiactivos.

Los motivos que inducen a la parada
definitiva de una central nuclear derivan,
o de su envejecimiento, que hace anti-
economica o técnicamente insegura su
explotacién, o de haberse cumplido los
fines para los cuales se construyo. En
este Oltimo caso se encuentran los
reactores de la primera generacién, los
experimentales y los de demostracion,
que se construyeron en la primera etapa
del desarrollo de la energia nuclear.
Algunos paises de la Comunidd Econé-
mica Europea, como Francia y el Reino
Unido optaron, en un principio, por la
construccion de reactores de uranio
natural moderados por grafito y refrige-
rados por gas. La URSS también cons-
truyo inicialmente reactores de este tipo,

pero refrigerados por agua. En la actua-
lidad los reactores existentes en la Co-
munidad que cuentan con grafito entre
sus componentes son los UNGG de
tecnologia francesa, los Magnox y AGR
de tecnologia inglesa y algin experi-
mental que utiliza grafito fundamental-
mente como reflector. Espafa cuenta
con el reactor de potencia Vandellds |,
de tecnologia francesa, y el experimental
tipo piscina JEN-1, de tecnologia nortea-
mericana, ambos en situacion de parada
definitiva.

Casi todos los paises con reactores
nucleares tienen alguno de ellos en
situacion de parada definitiva, por lo que
han implantado programas de I4+D sobre
técnicas o procesos de descontaminacion
y desmantelamiento de los diferentes
materiales radiactivos que componen un
reactor nuclear. En concreto, la Comuni-
dad Econdémica Europea, dentro de su
Programa Marco de I+D, lleva varios
afios subvencionando un programa de
clausura de instalaciones nucleares,
donde estd dedicado un apartado al
tratamiento y acondicionamiento de grafito
radiactivo con vistas a su almacena-
miento definitivo.

En este documento se hace un estudio
de los diferentes reactores que utilizan
grafito y su situacion actual, se analizan
las caracteristicas del grafito radiactivo y
las diferentes posibilidades para su tra-
tamiento, acondicionamiento y almace-



namiento definitivo como residuo radiac-
tivo. Finalmente se describe el proyecio
de I4+D que estad llevando a cabo el
CIEMAT, en colaboracion con la Univer-
sidad de Alicante, dentro del Programa
Marco Comunitario de +D.

EL GRAFITO EN LOS
REACTORES NUCLEARES

El grafito se utliza en los reactores
nucleares fundamentalmente como mo-
derador y como reflector de neutrones,
lo que hace que se encuentre formando
parte del nicleo del reactor y sometido a
un flujo neutrénico intenso que activa al
carbono que lo forma y a las impurezas
que pueda contener.

TIPOS DE REACTORES
CON GRAFITO

La mayor parte del grafito radiactivo
existente en el mundo procede, funda-
mentalmente, de cuatro tipos de reactores
{tabla 1). Los UNGG franceses y los
Magnox ingleses son conceptualmente
iguales. En ambos, el nlcleo esta formado
por un apilamiento de bloques de grafito
que hace de moderador y reflector. Los
AGR ingleses no difieren apreciablemente
de los anteriores; sin embargo, su flujo
neutrénico es mas alto, lo que hace que
la activacion del grafito sea superior. Los
HTGR son reactores con la particularidad
de que su flujo neutrénico es mas alto
que los anteriores. Los LWGR, limitados
practicamente a la URSS, se caracterizan
porque estan refrigerados por agua.

REACTORES CON GRAFITO
EN EL MUNDO

Existen en el mundo unos 80 reactores
de potencia, equivalentes a unos 30.000
MWe, que tienen grafito en cantidades
importantes entre sus componentes. Fran-
cia tiene un total de 9 reactores, 5 de los
cuales estan parados y 4 en funciona-
miento. El Reino Unido 42, de los cuales
27 son Magnox y 15 AGR. La URSS
tiene un total de 25, equivalentes a unos
17.000 MWe, de los que 4 estan en
situacion de parada definitiva. El resto
estan distribuidos entre ltalia, Espafa,
Japon, EE.UU. y Alemania.

En cuanto a los reactores experimentales
son numerosos los que utilizan grafito
como reflector y en menor nimero los
que lo utilizan como moderador o como
columna térmica. No obstante, la cantidad
de grafito que existe en ellos, con res-
pecto a los de potencia, es muy inferior.

INVENTARIO DE GRAFITO
RADIACTIVO

Los reactores de grafito con uranio
natural y refrigerados por gas corres-

il

REACTORES MODERADOS CON GRAFITO

Tipo Combustible Refrigerante Pais
UNGC Uranio natural Co, Francia
MAGNOX Uranio natural C0s Reino Unido
AGR Uranio enriquecido Co, Reino Unido
HTGR Uranio enriquecido Helio EE.UU.- RFA
LWGR Uranio enriquecido Agua URSS
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ponden a la primera generacion de
reactores, por lo que es logico pensar
que gran parte de ellos tengan su vida
media de funcionamiento a punto de
concluir. En la actualidad existen en el
mundo unos 15 reactores en situacion
de parada definitiva 0 en proceso de
clausura, de los cuales 11 corresponden
a la Comunidad Econdmica Europea.
En la figura | se representa el nimero de
reactores con grafito, expresado en po-
tencia instalada, que es previsible serédn
parados definitvamente a lo largo del
tiempo, suponiendo una vida media ope-
rativa de 30 afios. En la figura Il se
representa la potencia acumulada que
sera necesario desmantelar.

En cuanto al grafito existente en los
reactores se estima que en la Comunidad
Europea hay unas 60.000 Tm. de las que
50.000 corresponden al Reino Unido. La
URSS, de acuerdo con su potencia
instalada, puede tener unas 17.000 Tm.
en total.

EL GRAFITO RADIACTIVO
EN ESPANA

La central nuclear de Vandellés | perte-
nece a la familia de centrales nucleares
que utilizan uranio natural como combus-
tible, grafito como moderador y anhidrido
carbénico como fluido refrigerante. El
nucleo del reactor, el circuito principal
del anhidrido carbonico y los cambiado-
res de calor estan dentro de un cajon o
vasija de hormigon pretensado (figu-
ra lll). El grafito se encuentra en el
nicleo y en una placa que separa aguel
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de los cambiadores de calor y cuya
mision es actuar como blindaje neutrénico
y reflector.

El nucleo estd constituido por un apila-
miento de prismas exagonales de grafito
atravesados por canales verticales des-
tinados a albergar los elementos com-
bustibles, los elementos falsos y las
barras de control. El apilamiento hace de
moderador y de reflector, diferenciandose
este Ultimo por estar en la periferia y por
no contener elementos combustibles. El
apilamiento tiene aproximadamente la
forma de un cilindro vertical de 10,2 m.
de altura y unos 15,6 m. de diametro, con
un peso de alrededor de 2.680 Tm. El
conjunto esta formado por 35.432 bloques
prismaticos exagonales de 124 mm. de
lado y diferentes alturas. De éstos, 3.256
tienen un orificio longitudinal, de 137
mm. de diametro, para alojar los elemen-
tos combustibles y las barras de control,
siendo el resto macizos.

La placa de separacion, formada también
por blogues prismaticos exagonales
como los anteriores, tiene un peso apro-
ximado de 650 Tm.

Las camisas de grafito del combustible,
que estan alojadas en los huecos del
moderador, son piezas tubulares con
didmetros de 112 y 137 mm. y longitud
de 600 mm. La cantidad existente, al
formar parte del combustible, es funcion
del nimero de elementos combustibles
irradiados producidos durante la vida
operativa de la central y puede ser
alrededor de 186.000.

En cuanto al reactor JEN-1, el grafito se
encuentra como reflector alrededor del

nucleo y en la columna térmica, en
ambos casos esta formado por barras
prismaticas cuadradas de 70 mm. de
lado y de varias longitudes.

CARACTERISTICAS
DEL GRAFITO NUCLEAR
RADIACTIVO

El grafito es un sélido con buenas
propiedades mecanicas y bastante inerte.
El utilizado en los reactores nucleares es
amorfo, formado por microcristales con
un contenido muy bajo en impurezas
(tabla 1),

En el cristal de grafito, los atomos de
carbono forman capas ordenadas en
hojas de exagonos regulares. Las capas
estan unidas por fuerzas de van der
Waals, formando la estructura una gi-
gantesca molécula bidimensional. Hay
que destacar gue el grafito es un sélido

Till
IMPUREZAS DEL GRAFITO
NO IRRADIADO
Reactor Reactor
%‘;‘l’:‘nﬁ’l’;‘o" MAGNOX AGR
ppm ppm
Li 0,05 0,05
Be 0,02 0,02
B 0,1 05
N 10 10
Na 1,0 40
Mg 01 04
Al 1,0 40
Si a5 5]
S 50 60
Cl 20 40
Ca 35 25
Ti 3 0,7
v 12 04
Cr 0,35 04
Mn 0,04 0,25
Fe 10 28
Co 0,02 0,70
Ni 1,0 6,0
Zn 0,13 1,0
Sr 04 04
Mo 01 25
Ag 0,001 0,001
Cd 0,04 0,07
In 0,05 0,06
Sn 0,05 10
Ba 1.5 05
Sm 0,04 0,05
Eu 0,004 0,005
Gd 0,005 0,01
Dy 0,008 0,006
W 0,12 0,15
Pb 012 .08
Bi 0,08 0,05




con una cierta porosidad gue en el
radiactivo estara modificada por la rotura
de enlaces de carbono debido a la
radiacion.

Como propiedades quimicas, que pueden
tener cierta importancia en el tratamiento
del grafito, se puede destacar su reaccion
con el vapor de agua para formar CO,
CO,, CH. y H.. Por lo que respecta a una
posible incineracién hay que tener en
cuenta que forma varias reacciones con
el oxigeno, produciendo CO y CO.,
Todas estas reacciones son exotérmicas
por encima de 1.000° C.

Otro tipo de propiedades importantes
son las relacionadas con su estructura
cristalina en capas, siendo numerosos
los elementos y sustancias que se pue-
den introducir entre ellas formando los
llamados compuestos de intercalacion,
por lo que, posiblemente, las impurezas
del grafito no estén adheridas a la
superficie por meras fuerzas de tipo
fisico sino que, en algunos casos, nos
encontremos con verdaderos compues-
tos quimicos. Como reacciones de este
tipo cabe destacar que los agentes
oxidantes enérgicos, como el acido nitrico
o el clorato potasico, producen hincha-
miento del grafito separando las capas
de la estructura. El atague con oxidantes
en presencia de acidos fuertes produce
las llamadas sales de grafito que son
estables en presencia de acidos con-
centrados. Estas propiedades, producidas

T

PRODUCTOS DE ACTIVACION DEL
GRAFITO RADIACTIVO
(Reactor MAGNOX)

Radionucleido Ba/g.
H-3 - 5210
Be-10 S1-40
C-14 3710
Cl-36 41.10°
Ca-41 S e
Mn-54 0,1
Fe-55 64.10°
Ni-59 40.10
Co-60 12 .10
Ni-63 56.10
Zn-65 01
Mo-93 04
Nb-93m 02
Te-99 01
Ag-108m 99
Cd-113m 43
Sn-121m 19.10
Ba-133 24.10°
Eu-152 94.10
Eu-154 22 (¢
Eu-155 69102

Co-60
Ba-133
Cs-137
Eu-154

C-14
Ni-63
Cl-36

‘Nb-93

Co-60 19
Ba-133 [ 0,1 ' :
Cs-137 | 0,1
Eu-154 0 0,4

C-14

NiseS b

Cl-36 11 '

Nb-93 | 0,1 ;
H-3 |-400 KB/g

320

i i

0 5 10

Bl Reflector

F IV Grafito ractiactive. Enfriamiento 10 arios

15 20 25

KBg/g.

Procedencia

[ ] Moderador

por estos compuestos y otros andlogos,
pueden ser utilizadas para lograr el
desmoronamiento quimico del grafito
con objeto de reducir su volumen.

Los radionucleidos presentes en el grafito
radiactivo y sus concentraciones depen-
deran de su contenido en impurezas y
del flujo neutrénico al que haya estado
sometido, por tanto, seran funcién del
tipo de reactor y de su ubicacién dentro
del mismo. Segun un calculo realizado
en el Reino Unido, mediante el codigo
FISPIN, se obtuvieron los resultados
reflejados en la tabla lll. Se supuso 40
afos de operacion, un factor de carga
del 70%, un tiempo de decaimiento de
10 afios y una concentracion de impure-
zas reflejada en la tabla Il. Como se
puede apreciar, los radionucleidos mas
representativos son C-14 y Co-60. En
andlisis realizados en Francia, con mues-
tras del reactor G2 de Marcoule, se
detecto la presencia de los radionucleidos
indicados en la figura IV,

Tanto franceses como ingleses coinciden
en que el C-14 y el Co-60 son los mas
importantes en cuanto a la radiactividad
del grafito. Sin embargo, no coinciden en
los valores de radiactividad total ni en la
atribuida al H-3. Es de destacar la
concentracion radiactiva de este ultimo
(400 kBg/g) en el caso francés.

Teniendo en cuenta la energia de su
radiacion, su concentracién y su vida
media, en un principio la actividad del
grafito viene determinada por el Co-60
mientras que a mas largo plazo (10
afnos) viene determinada por el C-14. Lo
anterior condiciona que el desmantela-
miento del grafito radiactivo de una
central nuclear no se deba realizar,
como minimo, antes de 10 afios después
de su parada definitiva.

TRATAMIENTO
Y ACONDICIONAMIENTO
DEL GRAFITO RADIACTIVO

Los requerimientos para el almacena-
miento definitivo de cualquier residuo
radiactivo dependen de su contenido en
radionucleidos y de la posible lixiviacion
de éstos, que viene condicionada por las
caracteristicas quimicas y estructurales
del residuo acondicionado.

La radiactividad del grafito y su superficie
untuosa hacen que sea necesario darle
un recubrimiento para evitar la lixiviacion
de sus radionucleidos durante su aima-
cenamiento definitivo, que esta previsto
se hara en instalaciones superficiales
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para residuos de baja y media radiactivi-
dad. Para este tipo de almacenamiento,
se ha estudiado el recubrimiento del
grafito con resinas epoxy y con bitumen.
Los resultados indican que la impregna-
cion hace disminuir la lixiviacion de Cs-
137 y Co-60 en un factor de 1.000. Los
mejores resultados se consiguieron con
resinas epoxy. Cabe también la posibili-
dad de incorporar el grafito radiactivo
dentro de una matriz de cemento u
hormigoén. El inconveniente de esta Gltima
posibilidad es que se produce un gran
aumento de volumen.

La incineracion, como sistema de trata-
miento, presenta la ventaja de producir
una gran reduccién de volumen, con los
inconvenientes de emitir a la atmésfera
C-14 y H-3, de requerir una molienda
previa del grafito para facilitar su com-
bustién y de tener que acondicionar y
almacenar las cenizas producidas. Por
cada 10 Tm. de grafito incinerado se
pueden producir 520 kg. de cenizas
incorporadas en cemento y una emision
a la atmosfera de 260.000 m® de gases
conteniendo H-3 y C-14 fundamental-
mente.

Teniendo en cuenta que muchas de las
piezas de grafito, existentes por ejemplo
en el reactor de Vandellos |, son huecas,
un tratamiento previo por compactacion
podria reducir grandemente su volumen,
antes de su acondicionamiento. Cabe
también la posibilidad de reducir el
volumen de las piezas de grafito por
desmoronamiento de las mismas por via
humeda. Esto se podria realizar introdu-
ciendo, entre las capas de la estructura
del grafito, ciertas moléculas o atomos
de gran tamafo que actuarian en forma
de cufia resquebrajando las piezas. Este
tratamiento, previo al acondicionamiento,
permitiria una gran reduccion de volumen
sin produccion de polvo radiactivo. Esta
posibilidad no ha sido todavia estudiada
experimentalmente.

Teniendo en cuenta las caracteristicas
del grafito espafiol y las posibilidades
para su almacenamiento definitivo, el
CIEMAT, en colaboracién con la Univer-
sidad de Alicante, esta realizando un
proyecto de investigacion para el acon-
dicionamiento de grafito radiactivo que,
teniendo en cuenta los trabajos realizados
hasta la fecha, contempla algunos as-
pectos que hasta ahora no se han
considerado.

El proyecto tiene dos partes principales:

— Estudio de la descontaminacion del
grafito por extraccion, con agentes
quimicos, de los radionucleidos pre-
sentes en su estructura.

— Estudio de un proceso de recubri-
miento  metélico por deposicion
ionica.

Este proyecto esta subvencionado por la

Comision de las Comunidades Europeas

dentro del Programa Marco Comunitario

de Investigacion y Desarrollo.
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En la primera parte se estudiara el
mecanismo de extraccion del tritio, posi-
blemente el radionucleido mas proble-
matico en un almacenamiento superficial,
y la extraccion o fijacion, con agentes
quimicos, de ofros radionucleidos para
evitar su posterior lixiviacion en el alma-
cenamiento definitivo. Es posible que la
estructura del grafito en capas tenga una
gran influencia en la retencion de algunos
radionucleidos, lo que podria permitir un
tratamiento selectivo.

En la segunda parte del proyecto se
estudiara el recubrimiento del grafito con
una capa metalica, utilizando técnicas
de reduccion autocatalitica. La fijacion
del metal, mediante enlaces quimicos, a
la estructura del grafito puede, al mismo
tiempo que recubre, fijar los radionuclei-
dos existentes.

ALMACENAMIENTO
DEFINITIVO DEL GRAFITO
RADIACTIVO Y SU
IMPACTO RADIOLOGICO

Dentro del Programa Marco Comunitario
de |+De se han realizado diversds estu-
dios sobre el almacenamiento definitivo
del grafito radiactivo y su impacto radio-
l6gico, considerando diferentes trata-
mientos y emplazamientos. Las diferentes
opciones estudiadas han sido:

e Evacuacion en el fondo del mar, previa
incorporacion del grafito radiactivo en
una matriz de cemento u hormigon.

® Almacenamiento en una formacion
geologica profunda, con acondiciona-
miento previo del grafito.

e Almacenamiento en una instalacion
superficial, previa impregnacion del
grafito con resinas o bitumen.

® [ncineracion del grafito y almacena-
miento de las cenizas producidas,
previamente acondicionadas, en cual-
quiera de las opciones de evacuacion
anteriores.

Los estudios realizados han ido encami-
nados a calcular las dosis individuales y
colectivas sin tener en cuenta la proba-
bilidad de alcanzarlas. Se ha considerado,
como término fuente, un grafito radiactivo
con 10 afios de decaimiento y se han
tenido en cuenta las recomendaciones
del ICRP.

De los resultados obtenidos se deduce
que todas las opciones estudiadas pro-
ducen cargas radiologicas que no supe-
ran los limites recomendados internacio-
nalmente. Por tanto, se puede afirmar,
en sentido general, que la adopcion de
cualquiera de las opciones estudiadas
depende fundamentalmente de factores
de tipo econémico y politico, aunque se
debe tener en cuenta que el impacto
radioldgico en la atmésfera, producido
por el proceso de incineracion, es de

efecto inmediato debido al H-3 y al C-14.
Los estudios realizados se Han basado
fundamentalmente en el impacto radio-
logico producido por el C-14, radionu-
cleido de larga vida, pero por lo que
respecta al H-3 estos estudios son
incompletos. Se estd considerando la
posibilidad de eliminar el H-3 presente
en el grafito radiactivo antes de su
acondicionamiento y almacenamiento ra-
diactivo. En este sentido esta encaminado
el proyecto de I+D que esta realizando
el CIEMAT dentro del Programa Marco
Comunitario de investigacion y desarrollo
tecnolégico. :

En resumen, con vistas a realizar el
desmantelamiento y almacenamiento de-
finitivo del grafito radiactivo de los reac-
tores nucleares, conviene tener en cuenta
las siguientes consideraciones:

— Tiempo de decaimiento o enfriamiento
no inferior a 10 afios.

— Caracterizacion del contenido radiac-
tivo del grafito a desmantelar que
sera funcion de su contenido inicial
en impurezas, de su emplazamiento
en el propio reactor y de la historia
operativa de éste.

— Eliminar, a ser posible, el H-3 presente
en el grafito radiactivo antes de su
acondicionamiento y almacenamiento
definitivo.

— Reducir, si es posible, el volumen del
grafito radiactivo antes de su acondi-
cionamiento.

— Recubrir o impregnar, por un medio
adecuado, el grafito radiactivo antes
de su almacenamiento definitivo, para
reducir la lixiviacion de los radionu-
cleidos presentes.

— Cualquier forma de almacenamiento
definitivo, de las consideradas inter-
nacionalmente, puede ser adecuada
para la evacuacion del grafito radiac-
tivo previamente acondicionado.
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HELGESON SCIENTIFIC SERVICES, S. A.

HELGESON SCIENTIFIC SERVICES, desde su fundacién en 1959 por George L.
Helgeson, es pionera y lider en sistemas para la medicién de contaminacion interna, fijando
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