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DESCONTAMINACION "IN SITU’

DE LA BOMBA "A" DEL SISTEMA

 DE RECIRCULACION DEL REACTOR

R. COELLO

Las reacciones nucleares de fisién y de
activacion que tienen lugar en un reactor
nuclear operando a potencia generan un
determinado nimero de isétopos radiac-
tivos que, una vez confinados en los
diversos sistemas de la planta, contribu-
yen a crear campos de radiacién que
dificultan todos los trabajos gque se reali-
zan en los mismos y, muy especialmente,
los relacionados con el mantenimiento e
inspeccién. Por ello, uno de los objetivos
permanentes de las centrales nucleares
es evitar, en lo que se pueda, que estos
isétopos, una vez generados, pasen al
refrigerante del reactor por ser éste el
principal medio de transporte de la con-
taminacion radiactiva por la planta. Este
objetivo se consigue, basicamente, por
dos caminos:

— Manteniendo la integridad del com-
bustible.

— Manteniendo unas condiciones qui-
micas optimas en el refrigerante que
minimicen los fendmenos de corro-
sién-erosion.

Si el combustible de un reactor nuclear
mantiene su integridad la mayoria de los
isotopos radiactivos que se producen
por fision permanecen encapsulados en
las vainas y solo una pequefa porcion
de los mismos pasard al refrigerante.
Por otro lado, también la mayor parte de
los productos de activacion que se
producen quedan inmovilizados en las
estructuras de la vasija y del nucleo. De
todos los isétopos mencionados sdélo
una pequedisima proporcion pasa al
refrigerante del reactor y de ahi a otros
sistemas de la planta.

En el fendbmeno de la contaminacion
radiactiva que se da en las instalaciones
nucleares juegan un papel preponderante
una serie muy limitada de is6topos
radiactivos (ver tabla 1), cuya principal
caracteristica diferenciadora es la de
formar dxidos de estructura muy estable
en las condiciones termodinamicas exis-
tentes en los diferentes sistemas. Esto
les permite permanecer en forma insolu-
ble en el agua y depositarse, en parte,
sobre las superficies metdlicas antes de



TI
Periodo Energia media Eficiencia
Isotopo © .de de emision gamma de emision
semidesintegracion (Mev) ~/d
Co® 70,78 d 0,746 1,3066
Go® 527d 1,253 1,9985
Cr# 27,704 0,320 0,0983
Fe® 4510 d 1,14 1,0419
Mns 31220 d 0,835 0,9998
T
0XIDO
ION METAL
Cr.0, FeCr,0, | NiCr,0, | CrNiFe,_, 0, Fe.0, NiFe.0.
Fe* 0 33 0 100 - (1—x)/3 33 0
Fe?* : 0 0 0 100 - (2—y)/3 67 67
G 100 67 67 100 - (y/3) 0 0
Ni+ 0 0 33 100 - (x/3) 0 33
s Tl
Proceso Reactivos Proceso Reactivos
— Acido oxdlico — Acido permangénico
— Acido citrico — Citrato amdnico
CAN-DECON | — EDTA MOPAC — Acido citrico
— Permanganato potasico — EDTA
— Hidréxido sodico — Per6xido de hidrégeno
— Permanganato potasico — Hidréxido sddico
NP-LOMI — Acido nitrico CONAP — Permanganato potésico
— Formiato de vanadio — Acido oxdlico
— Acido picolinico
— Permanganato potésico — Permanganato potasico
— Hidrdxido potésico NP-POD — Acido nitrico
AP-CITROX — Acido oxalico — Acido oxélico
— EDTA — Acido citrico
— Acido citrico
— Acido permangénico
0ZOX-CORD | — Acido oxalico
— Perdxido de hidrégeno

ser atrapados por los sistemas de filira-
cion existentes en la planta (tabla l).

Para paliar, en lo posible, los problemas
que se derivan de la contaminacion de
los circuitos de las centrales nucleares
cada dia es mas frecuente la aplicacion
de procesos de descontaminacién como
una consecuencia logica de la asuncion
de los criterios ALARA. Existe una gran
variedad de procesos de descontamina-
cién que cubren la mayoria de las
necesidades especfficas de cada caso.
Por ello, a la hora de proyectar una
descontaminacién conviene clarificar una

serie de aspectos que conduzcan a la
eleccion del mas idoneo. La mayoria de
los procesos de descontaminacion se
pueden englobar en los tres grandes
grupos siguientes:

— Procesos mecénicos,
— Procesos quimicos.
— Procesos electroguimicos.

En la descontaminacion “in situ” de
circuitos de dificil acceso, como es el
caso gue nos ocupa, los procesos mas
utilizados son del tipo quimico de los que
existe una gran variedad, diferenciandose

unos de otros en el tipo de reactivo
utilizado y el niumero de etapas que se
aplican. Ello confiere a cada procedi-
miento una serie de caracteristicas que
los hacen mas o menos atractivos en
funcion de los objetivos que se pretendan.
A la hora de elegir el procedimiento de
descontaminacion mas adecuado para
cada caso se requiere, COmo ya se ha
indicado, la definicion previa de. una
serie de aspectos de entre los que
conviene destacar los siguientes:

-~ Factor de Descontaminacion que se
requiere.

Tipo de 6xidos depositados.
Agresividad de proceso de descon-
taminacién sobre el metal base de la
instalacion.

Tipo de residuos que se producen.

En la tabla Il se presenta una breve
descripcion de los procesos de descon-
taminacion mas ampliamente aplicados
en las centrales nucleares.

OBJETIVOS PLANTEADOS

Cuando se decidio la descontaminacién
de la bomba del lazo “A” de recirculacién
del reactor el objetivo fundamental que
se perseguia era la reduccién de la
dosis a recibir por el personal involucrado
en subsiguientes operaciones de ins-
peccién. Ademds de este objetivo se
pretendian otros que, aunque de menor
importancia, eran lo suficientemente in-
teresantes como para tenerlos en cuenta.
De entre ellos tenian especial significado
los siguientes:

— lIniciar, con un sistema pequefio, un
programa de descontaminaciones de
mayor alcance.

— Determinar la idoneidad del proceso
aplicado mediante la evaluacién de
los resultados obtenidos bajo el punto
de vista quimico y radiolégico.

Esta concurrencia de objetivos determing
que se decidiera acometer este trabajo
de descontaminacion aun a sabiendas
de gue la dosis radiolégica involucrada
no era especialmente importante.

PROCESO
DE DESCONTAMINACION
APLICADO

ELECCION DEL PROCESO
DE DESCONTAMINACION

Como ya se ha indicado anteriormente,
existe una variedad muy amplia de
procesos de descontaminacion quimica.
Por ello, hubo que realizar un estudio
minucioso de cual de ellos era el que
més convenia en este caso. De este
estudio se dedujo que el que mas
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interesaba era el denominado LOMI/
NP/LOMI. De entre las virtualidades y
limitaciones de este procedimiento, del
que se hace una breve descripcion en el
siguiente parrafo, cabe destacar las si-
guientes:

— Es el menos agresivo para el material
base.

— Es el de aplicacién mas compleja.

— Los reactivos empleados son caros.

— Los Factores de Descontaminacion
que se obtienen son aceptables, aun-
que existen otros métodos que pro-
porcionan mejores resultados.

Este proceso de descontaminacién no
es de facil aplicaciéon debido, basica-
mente, a la inestabilidad quimica de
parte de los reactivos que se utilizan. Por
tal razén, para la aplicacion de este
proceso, se requieren equipos especiales
y personal cualificado. La ejecucion de
este trabajo se contraté con ENWESA
efectuandose el control del proceso por
la Seccién de Quimica de la Central.

DESCRIPCION DEL PROCESO
DE DESCONTAMINACION

En 1978, el EPRI (Eleciric Power Re-
search Institute) de USA inicié un pro-
grama de investigacién en colaboracion
con el CEGB (Central Electicity Genera-
ting Board) del Reino Unido encaminado
a examinar los fundamentos quimicos
de la disolucion de 6xidos metélicos con
la idea de mejorar los procesos de
descontaminacién existentes hasta el
momento. El nuevo proceso de descon-
taminacion debia reunir las siguientes
caracteristicas:

— Eliminacion rapida y eficiente de los
Oxidos radiactivos.

— Minimizacién de la corrosion de los
materiales estructurales.

— Reduccién del volumen de residuos.

El resultado de este programa de inves-
tigacion fue el desarrollo de un proceso
- denominado LOMI (Low Oxidation Metal
lon).

El proceso aplicado en la Central Nuclear
de Santa Maria de Garofia para la
descontaminacion de la “bomba de re-
circulacion” ha sido una combinacién
del proceso LOMI y de un proceso
oxidativo denominado NP (acido nitrico/
permanganato potasico). El proceso com-
pleto se puede denominar, como ya se
ha indicado, LOMI-NP-LOMI y segun se
puede apreciar, consta de dos etapas
LOMI entre las que se intercala una
oxidativa NP,

Etapas LOMI

En las etapas LOMI se persigue la
reduccion del Fe* existente en los dxidos
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metalicos a Fe*', con lo que se aumenta
la solubilidad de éstos. Los reactivos que
se emplean en el proceso LOMI constan
de dos componentes:

— lon metalico en un bajo estado de
oxidacion.
— Agente complejante.

La combinacién de ambos componentes
se elige de modo que el compuesto
formado entre los dos sea un agente
reductor potente con una cinética de
reaccion alta en la transferencia electro-
nica entre los metales en juego. El
agente complejante debe ser ademas
capaz de mantener en solucion el agente
reductor y los metales que se van
incorporando como consecuencia de la
reaccion de reduccién. De todos los
reactivos que se utilizaron durante el
programa de investigacion el que mejores
resultados dio fue el picolinato de vanadio.
Este reactivo se produce mediante la
combinacion de &cido picolinico, neutra-
lizado con hidroxido sodico, y formiato
de vanadio. El pH final del reactivo
debera ser de aproximadamente 4,5.

/CH\
cH CH
! ” + (HCOO).V — (Pic)V-

CH C-COOH
\N/
Acido picolinico

Las reacciones de reduccion del hierro
pueden formularse del siguiente modo:

Fe.0. + 2(PickV- + 6(PiclH = 2(Pic)Fe~+
+2(PicV + 3H,0

La reaccion con oxidos del tipo niguel
ferrita se puede presentar como sigue:

NiFe,O, + 2(Pic).V- + 9(Pic)H =
2(Pic).Fe~ + (PickNi- + 2(Pic),V +
+ 4H,0 + H-

En estas reacciones el vanadio se oxida
del siguiente modo:

Ve = v

Las condiciones de aplicacion de los
reactivos son las siguientes:

— Concentracién: Del orden de 10-*M.

— pH: ~ 4,0.
— Temperatura: 85° C.

Etapa NP

Los reactivos LOMI no reaccionan con
suficiente rapidez cuando los Gxidos

metdlicos contienen cromo. El proceso
NP se aplica para facilitar la disolucién
de los oOxidos presentes mediante la
oxidacion del Cr* a Cr**. De este modo
se ataca la estructura de estos dxidos
complejos permitiendo que en un se-
gundo proceso los reactivos LOMI sean
mas efectivos. La reaccion que tiene
lugar durante la etapa NP se puede
formular como sigue:

5Cr,0, + 6MnO.~ + H,0 = 6Mn& +
+10CrO + 2H-

Esta etapa cobra mayor interés en las
centrales del tipo PWR y en las centrales
del tipo BWR en las que se mantienen
unas condiciones quimicas reductoras
mediante la inyeccién de hidrégeno al
agua de alimentacion. Este (ltimo es el
caso de la Central Nuclear de Santa
Maria de Garofia.

Las condiciones de aplicacion de los
reactivos son las siguientes:

— Concentracion: Del orden de 10-M.
— pH: ~ 25,
— Temperatura: 85° C.

RESULTADOS OBTENIDOS

En este apartado se presentan los resul-
tados mas importantes obtenidos en el
proceso de descontaminacion aplicado
a la bomba “A” de recirculacién. En la
figura | aparece la evolucion de la
concentracion de hierro en el reactivo
durante el primer tratamiento LOMI. Se
puede observar que la mayor disolucion
de oxido se produce en las primeras 2
horas. La duracién de esta etapa fue de
4,75 horas. En la figura Il se muestra la
evolucion de la actividad en el reactivo
durante este primer tratamiento LOMI.
En la figura Ill aparece la evolucién de la
concentracion de Cr en el reactivo du-
rante la etapa NP. También en este caso
la mayor parte del cromo presente en los
Oxidos pasa al reactivo durante las 2
primeras horas. Esta etapa tuvo una
duracion de 4,5 horas. En la figura IV se
puede ver la evolucién de la actividad en
el reactivo durante esta etapa.

En las figuras V y VI aparecen las
evoluciones de la concentracién de hierro
y de la actividad, respectivamente, du-
rante la segunda etapa LOMI. Se puede
observar que la mayor variacién de los
parametros indicados se produjo en las
2 primeras horas. La duracién de esta
etapa fue de 4,0 horas.

En las figuras VIl y VIl se observa la
evolucion de los isétopos mas importan-
tes extraidos por los reactivos empleados
en todo el proceso de descontamina-
clon.

El circuito descontaminado tiene un vo-
lumen de 1,8 m® y los resultados mas
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significativos que se obtuvieron en el
proceso de descontaminacion fueron:

— Peso de oxidos disueltos: 1 kg.

— Valor medio del Factor de Desconta-
minacién obtenido: 3,7.

— Actividad total extraida; 3,75 Ci.

TRATAMIENTO APLICADO
A LOS RESIDUOS
LIQUIDOS PRODUCIDOS

Los residuos liquidos producidos durante
las etapas de descontaminacion se pue-
den dividir en dos grupos:

— Liquidos producidos durante las eta-
pas LOML

— Liquidos producidos durante la etapa
NP.

El volumen de liquido producido durante
las etapas LOMI sumd un iotal de 3,6 m*
de reactivos y 7,0 m* de aguas de
lavado. Todos estos liquidos se recogie-
ron en un tanque y posteriormente se
pasaron a través de unos lechos de
resinas de intercambio i6nico especial-
mente preparados para este trabajo.

Las caracteristicas principales de este
proceso fueron:

— Volumen total empleado de resinas
anidnicas: 180 1.

— Volumen total empleado de resinas
catiénicas: 120 I.

— Conductividad del liquido efluente de
los lechos de resinas: 0,5-30 umho/
cm. (Se estima un valor medio de 3,5
umho/cm.)

Las resinas de intercambio idnico se
almacenaron en uno de los tanques de
resinas gastadas del sistema de trata-
miento de residuos (Rad-waste). Los
liquidos efluentes de los lechos de resinas
se enviaron al Rad-waste donde, mez-
clados con otros liquidos de la planta,
fueron concentrados y posteriormente
tratados como se hace ordinariamente.
Los liquidos producidos durante la etapa
NP sumaron un total de 5 m?, de los que
1,8 m® correspondian a los reactivos
aplicados y el resto a las aguas de
lavado del circuito. Se almacenaron en
un tanque destinado al efecto y se
neutralizaron estequiométricamente con
acido oxalico hasta obtener el paso de
MnO.;- — Mn?*. Posteriormente, se envia-
ron al Rad-waste donde fueron concen-

trados y tratados de forma similar a
como se indica en el parrafo anterior.

CONCLUSIONES

De los resultados obtenidos del proceso
de descontaminacion de la bomba “A”
del sistema de recirculacién del agua del
reactor se puede concluir lo siguiente:

— El factor medio de descontaminacion
que se obtuvo fue de 3,7, valor que
se puede considerar como acepta-
ble.

— El total de actividad extraido durante
el proceso de descontaminacion fue
de 3,75 Ci.

— El total de metales disueltos fue de
0,8 kg. Esto equivale, aproximada-
mente, a 1 kg.,, de dxidos metalicos
extraidos.

— El ahorro de dosis conseguido en
todos los trabajos realizados en la
bomba “A” de recirculacion se puede
estimar en 3,0 manrem.

— Se puede afirmar que se cubrieron la
mayor parte de los objetivos previs-
tos.
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