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INTRODUCCION

Los campos de radiacién en centrales
espafolas tipo PWR seguian una evolu-
cion tipica cuando se introdujeron cam-
bios en la quimica del sistema primario
y en el material de las rejillas de com-
bustible. Estos cambios impactaron sig-
nificativamente la evolucion de las tasas
de dosis, cuyos valores se estabilizaron
o redujeron, segln el caso.

La figura | muestra la evolucion histori-
ca hasta 1992 de las tasas de dosis en
centro de cajas de agua de generado-
res de vapor (media de los puntos 2 y
10 segln el “Standard Radiation
Monitoring Program” del EPRI).

Asi pues, las plantas pueden ser dividi-
das en 3 grupos: 1) Altos campos de
radiacion: Almaraz I; 2) Campos de ra-
diacién intermedios: Almaraz Il, Asco |
y I, Vandellos 1I; 3) Bajos campos de
radiacién: Trillo. Esta clasificacién es co-
rrelacionable con las caracteristicas de

cada planta, el contenido en Cobalto de
sus materiales y su época de construc-
cioén.

DESARROLLO
Almaraz y Ascé

Almaraz |, siendo la mas antigua, es
también la de mas altas tasas de dosis.
El arranque inicial tuvo lugar en 1981.
La primera carga de combustible con-
tenia algunos elementos con alto nivel
de impureza de Cobalto en el niquela-
do de las rejillas de Inconel-718. La
Tabla | muestra la evolucion del limite
de contenido en Cobalto en las rejillas
a lo largo de los Ultimos afos.

Cuando Almaraz |l comenzé a operar,
el limite ya habia sido reducido a
0.07%. La diferencia en tasas de dosis
entre las dos unidades de Almaraz
puede ser atribuida a este hecho.
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ron a combustible tipo OFA pero co-
menzaron a utilizar combustible con
muy bajo contenido en Cobalto en

1987. En la figura lll puede observar-

PERIODO % COBALTO de dosis a partir de ese momento.
Antes de 1979 1.00
1979-1986 0.07 Vandellos y Trillo
Después de 1986 0.03

La figura 1ll muestra la evolucion de
tasas de dosis en Ascd | y Il. Los da-
tos son interesantes, pues indican una
estabilizacion con ligera disminucién
de los campos de radiacién. La razén
de este comportamiento puede encon-
trarse en los cambios implementados
en esta planta. En 1988, el pH del re-
frigerante fue elevado desde la banda
estandar de Westinghouse (Quimica
coordinada de Boro/Litio), hasta una
nueva banda de control (Quimica
Modificada de Boro/Litio Westing-
house). Esta consistia en el manteni-
miento de una concentracién constan-
te de Hidroxido de Litio (2.2 ppm como
Litio) hasta alcanzar un pH a tempera-
tura media de 7.4. En ese momento
se coordinaban el Boro y el Litio para
mantener ese pH hasta fin de ciclo. El
cambio se implementd a mitad del ci-
clo 4 en Asco | y al comienzo del ciclo
3 en Asco Il. Aunque dificil de cuanti-

250

ficar, se produjo un claro efecto sobre
las tasas de dosis, con una estabili-
zacion en Ascé | y una reduccién en
Asco Il. Un efecto adicional pudo ser
la sustitucion del combustible estan-
dar (STD) por otro optimizado (OFA)
con rejillas de Zircaloy, material que
no constituye fuente de Cobalto.
sustitucion fue realizada secuencial-
mente, region por regiéon durante las
recargas 4, 5y 6 de launidad | y 3, 4
y 5 de la unidad II.
en el tiempo del cambio de pH y de ti-
po de combustible dificulta el aisla-
miento y cuantificacion de los efec-

tos.

En la figura Il se observa que Almaraz
elevo el pH en el Otofio de 1989, du-
rante el ciclo 7 en la unidad 1 y al co-
mienzo del ciclo 5 en la unidad 2. La
evolucion de las tasas de dosis desde
entonces sugiere una ligera reduccion.
Las unidades de Almaraz no cambia-
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F Il Tasa de dosis en cajas de agua. Almaraz | y Il.
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La coincidencia £
Vandellos 1.

se una cierta reduccién en las tasas

En la figura IV se muestra la evolucién

Ambas unida-

desde el arranque inicial. Asi mismo,
siempre siguieron un control de pH en
el refrigerante similar a las bandas
Modificadas de Westinghouse y la

Trillo es la Unica planta de suministro
Siemens de este grupo. Sin embargo,
el programa de reduccién de Cobalto
llevado a cabo en las plantas Konvoi
no se implementé en esta planta. El
contenido de estelitas dentro y fuera
de la vasija es no muy diferente del de

La subida de tasas de dosis en Trillo
durante la 32 recarga se debié en par-

te a Antimonio-124. Esta situacion es

bas principales.
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La posterior sustitu-
cién en la 42 recarga de este material
condujo a la reduccién de tasas de do-
sis mostrada en la figura IV.
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F V' Evolucisn del Co-58 con el pH (a Tm). Vandells 1 (Giclo I1)
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Durante el primer ciclo, Vandellos Il
tuvo un aumento de tasas de dosis
inesperadamente alto, llegando a va-
lores medios en centro de cajas de
agua superiores a 70 mSv/h. Ver figu-
ra IV. Estos valores fueron altos con-
siderando que la planta habia arranca-
do con quimica de pH elevado y
combustible con rejillas de Zircaloy.

La situacién después de la primera re-
carga de Vandellos Il motivé al Grupo
de Propietarios de PWR a iniciar un
programa que estudiara los campos
de radiacién en esta central y su posi-
ble reduccién. Las principales areas
de trabajo fueron las siguientes:

a) Evaluacién de los materiales de
planta y su contenido en Cobalto.
b) Pruebas de filtracién del refrige-
rante con reducido tamafo de poro.
c) Seguimiento estrecho de la quimi-
ca y radioquimica del refrigerante.
c¢) Evaluacion del inventario de acti-
vidad depositada en el sistema me-
diante espectrometria gamma “in si-
tu”.
La primera accion dio como resultado
que Vandellés Il poseia unos materia-
les con contenido medio de Cobalto
dentro de las plantas tipo Westing-
house.
Las pruebas de filtracién demostraron
el interés de su aplicacién en los siste-
mas de desechos liquidos y la piscina
de combustible gastado. Sin embar-
go, el beneficio tedrico de las tasas de

Co-58/Co-60

Co-58 [l
Co-60 I

RS : ;

& OTRAS PLANTAS
© coRrall

—— VANDELLOS Il

BANDA DE CONTRIBUCION
EQUIVALENTE DE Co-58/Co-80
ALATASA DE DOSIS

dosis derivado de su instalacion aguas
abajo de los desmineralizadores del
sistema de control quimico y de volu-
men se demostro irrelevante.

Los resultados de otras areas de tra-
bajo se desarrollaran a continuacion.

RESULTADOS
Control del pH

Vandellés Il ha controlado cuidadosa-
mente la banda Boro/Litio desde el co-
mienzo del ciclo 2. En todos estos
afios se han llevado a cabo analisis
diarios de los productos de corrosion
activados (filtrables y no filtrables), uti-
lizando filtros Millipore de 0.45 micras
y dejando decaer las muestras un dia
para eliminar interferencias de produc-
tos de fisién de corto periodo de semi-
desintegracién, aumentando asi la
sensibilidad de la técnica analitica. El
control del pH ha consistido siempre
en un Litio constante de 2.20 £ 0.15
ppm hasta alcanzar el objetivo de pH
en la segunda mitad del ciclo. En ese
momento se coordinaba el Litio con el
Boro con los siguientes valores de pH
por ciclo:

Ciclo 2:
pH objetive a Tm (309°C) = 7.40
Ciclo 3:
pH objetivo a Tm {309°C) = 7.49

Anos efectivos a potencia

Ciclo 4:
pH objetivo a Tm (309°C) = 7.40
{con bajada final a 7.35)

Durante estos afios de experiencia se
han realizado una serie de correlacio-
nes en orden a determinar el pH opti-
mo para la minimizacién del transporte
de la actividad de Cobaltos en el refri-
gerante. Durante el ciclo 3, la banda
de fluctuacién del pH fue mas amplia
que en otros ciclos, llegando a 7.6.
Debido a ello, se ha seleccionado este
ciclo para inclusion en este articulo.
Téngase en cuenta, sin embargo, que
los demas ciclos han mostrado un
comportamiento similar.

La figura V muestra la evolucién de la
actividad disuelta e insoluble de
Cobalto-58 con el pH a Tm. Pese ala
dispersién debida al muestreo, el efec-
to del pH es notorio. Durante la fase
inicial de ascenso de pH de 7.0 a 7.4
se da una disminucion en la actividad.
A partir de 7.4, el aumento del pH pro-
duce aumento de la actividad. La con-
clusién de este andlisis coincide con
los célculos tedricos de Westinghouse
gue sugieren minima solubilidad del
radiocobalto del crud a un pH a Tm al-
rededor de 7.4.

Otra conclusién inferida de esta figura
es que alrededor del minimo de la cur-
va, la evolucidn es bastante plana, de
manera que fluctuaciones del pH inferio-
res a +0.1 unidades no afectan significa-
tivamente al transporte de actividad.
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La evolucién del Hierro-59 con simila-
res resultados. Cuando se estudia la
relacion Co-58/Fe-59 se observa un
comportamiento interesante. Asi, la
relacion aumenta linealmente 2.5 ve-
ces cuando el pH sube de 7.2 a 7.5.
Lo mismo sucede con la relacion Co-
58/Co-60 en la figura VI, incluida la
proporcién del aumento, que sigue
siendo de 2.5 veces. Esto sugiere
que el comportamientos del Fe-59 y
Co-60 frente al pH es similar y diferen-
te al del Co-58. Teniendo en cuenta
que Co-58 y Co-60 son el mismo ele-
mento quimico, estos deberian tener
un comportamiento idéntico frente al
pH. Esta aparente inconsistencia se
podria explicar con la siguiente hipdte-
sis: Los is6topos exhibiran el patrén
de solubilidad del 6xido donde resi-
den. Probablemente existen 6xidos
con Co-58 y sin Co-60. Este seria el
caso de los oxidos de Niguel presen-
tes en los depdsitos del nicleo. Asi,
cuando una particula de NiO se viera
expuesta al flujo neutrénico, algunos
de sus atomos se transformarian en
Co-58 por activacion neutrénica. Pero
estos seguirian integrados en la matriz
de NiO y solamente serian liberados
cuando el Niguel se disolviera. La so-
lubilidad de las Ferritas de Niquel,
donde por sustitucion quimica pueden
residir tanto el Co-58 como el Co-60,
es distinta a la del Oxido de Niquel.
De esta manera, es posible que exista
un pH dptimo para el control del Co-58
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que no coincida con el dptimo para el
Co-60.

Con el objetivo de confirmar este com-
portamiento, que puede ser importante
para la comprensién de la naturaleza
de los oxidos y procesos que tienen lu-
gar en el nucleo, la evolucion de la re-
lacion Co-58/Co-60 con el pH ha sido
calculada por regresion lineal para los
ciclos 2, 3 y 4 de Vandellés Il y para un
ciclo por cada una de las otras plantas
(figura VII). Todas estas plantas y ci-
clos muestran el mismo tipo de com-
portamiento y similares pendientes.

De la informacion presente se conclu-
ye que el mantenimiento del pH a Tm
alrededor de 7.4 es la mejor opcidn,
aunque los operadores de cada planta
podran decidir entre controlar un poco
mas abajo o arriba de ese valor en
funcién de sus datos especificos y de
que Cobalto les interese minimizar.

Inventario de actividad depositada

Ademaés de estas evaluaciones de Ia
quimica del refrigerante, Vandellés |
obtuvo medidas de espectrometria
gamma de las lineas y componentes
del sistema primario durante todas
sus paradas para recarga. Los resul-
tados de las 5 primeras se muestran
en la figura VIIl. La informacién deri-
vada de estos datos es importante,
pues indica el resultado de las accio-
nes tomadas.

Afos efectivos a potencia

La actividad de Cobalto-60 deposita-
da fue relativamente alta, con un alto
valor en las recargas 1, 2 y 3 y una
estabilizacién a lo largo de los ciclos
siguientes, de tal manera que en la
recarga 5 se lleg6 a valores medios
para plantas de sus caracteristicas.
Asimismo, la relacién Co-58/Co-60
fue inferior a lo esperable en el 1¢ ¢i-
clo (figura IX), demostrando por tanto
que las relativamente altas tasas de
dosis en esta planta fueron debidas a
alto Cobalto-60.

Sin embargo, en los siguientes ciclos
las tasas de dosis se han estabiliza-
do. Vandellos ha llegado a convertir-
s& en una planta con bajos campos
de radiacion y se ha unido al grupo de
plantas Westinghouse con menores
tasas de dosis (las que comenzaron
su vida operativa con rejillas de
Zircaloy en el combustible, con poste-
rior activacién a Cobalto-60. Dado
que parte de los elementos de la pri-
mera carga fueron reutilizados en el
2% y 3~ ciclo, el aumento continud
hasta el ciclo 49, siendo éste el prime-
ro en que se detectd una estabiliza-
cién,

Una vez se estudid en detalle esta in-
formacién se inicio la busqueda de Ia
posible fuente puntual de Cobalto en
el 1= ciclo. Efectivamente, se descu-
brid que en el periode de arranque
inicial se realizaron diversos pulidos
de asientos de valvulas en los acu-
muladores y sistemas auxiliares.



(Los restos de este-
lita provenientes del
pulido de valvulas
constituyen una

||

CONTENIDO MEDIO DE NIQUEL EN ALEACION

- Se encontra-
ron 3 factores
principales contri-
buyentes a la ac-

fuente reconocida

tivacion de las
superficies del

de Cobalto en el ALEACION % NIQUEL
sistema primario de

plantas nucleares). Inconel-600

Por otra parte, el

Cobalto-58 perma- Incoloy-800

necié a niveles si-

sistema primario:
a) Contenido de
Cobalto y Niquel
en los materiales

milares durante

todos los ciclos ana-

lizados. Ver figura

IX. El ciclo 2 parece ser el mejor, con
una subida de un 30% en el ciclo 3.
La actividad de Cobalto-58 depende
del ingreso de Niquel en el nucleo, su
activacion y posterior migracion a las
superficies fuera del nicleo. Dado
que el inventario de Niquel en una
planta dada es constante, las varia-
ciones dependeran de la quimica del
sistema primario, que influencia sus
equilibrios de solubilizacion-precipita-
cion y transporte-deposicion. Mas
alin, dado su relativamente corto pe-
riodo de semidesintegracién (sobre
70 dias), el periodo mas importante
para su control son los dltimos meses
de cada ciclo. Ademas, el efecto de-
saparece de recarga a recarga, obte-
niéndose en cada ocasion el Cobalto-
58 producido esencialmente en el
ciclo correspondiente. Pues bien, es-
tudiando los regimenes de pH a final
de ciclo durante la vida operativa de
Vandellés Il, se observa que el pH fi-
nal en el ciclo 2 fue inferior al del ci-
clo 3. En este Ultimo se llego a valo-
res de 7.6. Observando la figura V
se concluye gue durante el ciclo 3 se
excedid la zona de pH éptimo, ope-
randose durante los Ultimos meses
en zona de relativamente alto trans-
porte de Cobalto.

Las figuras Xl y XIl muestran el resul-
tado de las medidas de espectrome-
tria gamma en Trillo, Asco | y
Vandellés II. La actividad depositada
de Cobalto-58 es del mismo orden en
las tres plantas. Ascd |, que siguiod
un control quimico equivalente al de
los ciclos 2 y 4 de Vandellos |l obtuvo
resultados similares a ésta. Sin em-
bargo Trillo muestra valores inferiores
a las plantas tipo Westinghouse. La
diferencia consiste en el material de
los tubos de los generadores de va-
por. Westinghouse empleaba In-
conel-600 (actualmente emplea
Inconel-690) mientras Siemens em-
pleaba Incoloy-800. Estas aleacio-
nes de Niguel constituyen la mayor
superficie del sistema primario, sien-
do la fuente principal de Niquel
(Cobalto-58) en plantas tipo PWR.
Se ha reportado que la corrosion ge-
neral en el Incoloy 800 es mas lenta
que la del Inconel 800. Por otra parte
su contenido en Niquel es también
menor, como puede verse en la tabla

Estos datos sugieren que el aporte
de Niguel en Trillo pudiera ser teori-

camente inferior a la mitad que en
Vandellés I1l. Asi se explica que el
Cobalto-58 sea menor en la primera,
si bien es mayor que el esperado por
comparacion.

La figura XlI, con la actividad deposi-
tada de Cobalto-60 aporta informa-
cién adicional. El caso de Vandellés
Il ya ha sido comentado. La actividad
de Cobalto-60 aumenté ligeramente
en Ascé | del ciclo 7 al 8. Adicio-
nalmente, el valor en Trillo se multi-
plicé por 3 entre la 12 y 32 recargas.
Estos patrones de evolucion sugieren
una pequena fuente interna y cons-
tante de Cobalto que pudiera consis-
tir en corrosién general o desgaste de
materiales de planta. La mayor acti-
vidad en Ascé | es explicable por el
mayor nimero de afios de operacion,
pues el periodo de semidesintegra-
cion del Cobalto-60 (5.2 afos) con-
vierte su efecto en acumulativo. Sélo
después de un largo periodo se ob-
servara un equilibrio entre generacién
por activacion y eliminacion por de-
caimiento, llegandose por la estabili-
zacion a un determinado valor. Ver
figura XIII.

En el caso de Almaraz |, las medidas
de espectrometria gamma se imple-
mentaron durante la 3® recarga. El
resultado indicé una importante con-
tribucion a los campos de radiaciéon
del Cobalto-60. (La actividad de
Cobalto-58 era comparable a la de
ofras plantas). La figura XllI muestra
la actividad depositada de Cobalto-60
en Almaraz | y Il. En ella se compa-
ran estos valores con los de otras
plantas de la base de datos de
Westinghouse asi como a la predic-
cién del cddigo CORA Il. Los resulta-
dos de Almaraz | estan de acuerdo
con la conclusién previamente obteni-
da de que las altas tasas de dosis en
esta unidad coinciden con un escena-
rio de combustible con rejillas de alto
contenido en Cobalto.

CONCLUSIONES

- El programa implementado por el
Grupo de Propietarios de PWR y es-
pecialmente C.N. Vandellés Il para
comprender la evolucién de los cam-
pos de radiacidén en centrales espa-
folas cumplié sus objetivos.

de planta; b) Qui-
mica del refrige-
rante; ¢) Ingreso
de Cobalto debido
a operaciones de mantenimiento.

- Se encontrd el pH éptimo para la
minimizacién del transporte de pro-
ductos de corrosion activados alrede-
dor de 7.4 a temperatura media.

- Existe un diferente comportamien-
to frente al pH del Cobalto-58 con
respecto al Cobalto-60. Esto sugiere
la existencia de Cobalto combinado
en diferentes tipos de 6xidos depen-
diendo del elemento precursor.

- Es posible que existan valores de
pH optimo diferentes para cada radi-
sotopo.

- Los bajos campos de radiacion en
Trillo estan relacionados con la baja
actividad depositada tanto de
Cobalto-58 como de 60 y son debidos
fundamentalmente al empleo de
Incoloy-800 como material de tubos
de generadores de vapor.

- La alta actividad de Cobalto-60 en
Almaraz | y Vandellés |l es probable-
mente debida a aporte de Cobalto
proveniente de las rejillas de combus-
tible y pulido de asientos de valvulas
respectivamente.

- La reduccion de los campos de
radiacion en Almaraz |y Il y Asco | y
Il ha sido debida a la adopcion de la
quimica modificada de Boro/Litio en
conjuncion con el cambio de materia-
les en rejillas de combustible. La dis-
criminacién cuantitativa de la contri-
bucién de cada factor es dificil, pues
los cambios se llevaron a cabo en pe-
riodos de tiempo cercanos.

- La estabilizacién de los campos
de radiacién en Vandellds |l se debe
a la optimizacién realizada en la qui-
mica de planta y a al mejora en la
comprension de los mecanismos cau-
santes de la activacion de las superfi-
cies del sistema.
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