RESIDUOS RADIACTIVOS

CONTRIBUCION DEL CIEMAT
A LA CARACTERIZACION RADIOLOGICA
DE RESIDUOS DE BAJA Y MEDIA ACTIVIDAD
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La caracterizacion radioldgica de los residuos radiactivos permite identificar y cuantificar su contenido en isétopos
radiactivos. Con esta caracterizacién se verifica si se cumplen los criterios de aceptacidn aplicables y se facilita la realizacién
de una evaluacién realista del impacto radiolégico. No todos los isétopos que es necesario controlar son ficiles de medir y
no todos los materiales responden de la misma forma a los procesos previos de preparacién, lo que obliga a tener que
desarrollar procedimientos de control especificos para cada caso. En el presente trabajo se hace una descripcidon de los
desarrollos llevados a cabo por el Ciemat en caracterizacion radiolégica de residuos radiactivos de baja y media actividad.

Los procedimientos desarrollados se encuadran tanto en el campo de las técnicas destructivas como no destructivas, han
sido transferidos a Enresa y su calidad ha sido favorablemente contrastada en ejercicios internacionales de intercomparacién.

Radiological characterisation of
radioactive waste makes possible to
identify and to quantify its composition
on radioactive nuclides. Acceptance
criteria are verified by radiological
characterisation and also radiological
characterisation is used for a more
realistic evaluation of the radiological
impact. Some important radioactive
nuclides are not easily quantified, so
that the development of specific
procedures is required. This paper
shows the work carried out by Ciemat
on radiological characterisation of low
and intermediate level waste.

Developed procedures include both
destructive and non destructive
techniques than have been transferred
to Enresa and have been evaluated
satisfactorily by round robin tests at
international level.

INTRODUCCION

La gestion de los residuos radiactivos
de baja y media actividad, con vistas a
su almacenamiento definitivo en siste-
mas superficiales, requiere la implanta-
cién de un sistema de garantia de cali-
dad, aplicable a todas las etapas del
proceso de gestion, que exige la reali-
zacion de controles en determinadas
etapas del proceso. Este control afecta
tanto a su contenido en is6topos ra-

diactivos (caracterizacion radiolégica)
como a las propiedades relevantes de
las barreras consideradas para el aisla-
miento y confinamiento de los isétopos
existentes en los residuos (caracteriza-
cién fisico-quimica).

Con la aplicacién de procedimientos
de caracterizacion radiologica se persi-
gue:

s [dentificar y cuantificar, en térmi-
nos generales, los isétopos radiactivos
presentes en los residuos y, mas especi-
ficamente, los isdtopos criticos que for-
man parte de los residuos en propor-
ciones significativas tales como el ¥Cs,
“Co, "5r, ©Ni, *H, “C y otros. Ademas,
mediante la caracterizacién se estable-
ce el contenido en isétopos de vida lar-
ga que, aun estando presente en pro-
porciones minoritarias, tienen una
elevada radiotoxicidad, como es el ca-
so la mayor parte de los emisores alfa y
algunos productos de fisién.

e Poder disponer del inventario real
existente en el almacenamiento. De es-
ta forma se podra verificar que para ca-
da isétopo o grupo de isétopos se cum-
plen los limites de actividad aplicables
y se podra realizar una estimacién més
realista del impacto radiolégico asocia-
ble al almacenamiento.

En general, la identificacién y cuanti-
ficacién de emisores gamma con ener-
gfas superiores a 50 keV no presenta
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dificultades y se puede realizar me-
diante espectrometria gamma directa,
pero la complicacién surge cuando el
proceso de caracterizacion se tiene
que basar en la medida de emisiones
de radiacién gamma débil y equis o,
incluso, en emisiones gamma fuertes si
estdn en muy pequefias proporciones,
ya que al poder existir interferencias se
hace imprescindible la separacién ra-
dioquimica de estos isétopos antes de
proceder a la medida. Algo semejante
ocurre en la determinacion de emiso-
res beta puros de baja o alta energia y
con los emisores alfa, que no son me-
dibles mediante técnicas directas.

Todo lo antes dicho ha llevado al
Ciemat, en el marco de su colabora-
cion con Enresa, al establecimiento de
metodologias de caracterizacion radio-
légica, que han conducido al desarro-
llo de procedimientos analiticos espe-
cificos que dependen tanto de la
naturaleza de los isétopos determinar
como del material de que estan forma-
dos los residuos.

Por otra parte, la aplicacién sistema-
tica de controles radiolégicos a algunas
corrientes de residuos puede conducir
al establecimiento de correlaciones de
las que se puede deducir su contenido
en determinados isGtopos dificiles de
medir a partir de las actividades encon-
tradas para ciertos is6topos faciles de
medir (isétopos llave). El estableci-
miento de estas correlaciones a la larga
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Figura 1. Variacién del “C en el apilamiento de Vandellés | en funcién de la altura y distancia o eje.

(D= diémeiro del apilamiento).

puede llegar a simplificar y abaratar el
proceso de caracterizacion, al estable-
cerse, por ejemplo, el contenido en
51, ®*Ni y otros emisores en funcidn de
las actividades del "Cs y del ®Co con
una fiabilidad aceptable. En esta linea,
el Ciemat, a partir de los resultados ob-
tenidos en la caracterizacion de resinas
y concentrados de centrales nucleares
espafolas, ha deducido la existencia
de buenas correlaciones entre la activi-
dad alfa total y las actividades de de-
terminados emisores alfa.

Asimismo, cuando la distribucion del
contenido radiactivo no es uniforme, la
aplicacién sistematica de controles ra-
diolégicos puede conducir a facilitar el
establecimiento del inventario de una
gran masa contaminada, si existe una
determinada dependencia entre las co-
ordenadas del material y su contenido
en algan isdtopo. La figura 1, que
muestra la distribucion del “C en
muestras del grafito del apilamiento del
ntcleo del reactor Vandellos |, es un
claro ejemplo de esto.

Una forma de caracterizacién que se
aplica a las distintas fases de la gestion
implica la utilizacién de muestras re-
presentativas, procesos de solubiliza-
cién adecuados, separaciones quimi-
cas (precipitacion, extraccion,
intercambio idnico, etc.) y medida ra-
diactiva. Tanto el estado fisico como la
composicion guimica de las muestras
pueden cambian a lo largo de todo el
proceso, constituyendo los denomina-
dos procesos destructivos de caracteri-
zacion. Una alternativa a esta forma de
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caracterizacion la constituyen los mé-
todos no destructivos, en los que, a lo
largo de todo el proceso, se mantiene
inalterable la masa, forma, estado fisi-
co y composicién quimica del material
a caracterizar.

El Ciemat viene aplicando los proce-
dimientos desarrollados en su apoyo a
Enresa en la gestion de residuos radiac-
tivos. Estos procedimientos han sido,
asimismo, transferidos a Enresa, cum-
pliendo uno de los objetivos de todo
centro tecnolégico: la aplicacién de
sus desarrollos a las actividades indus-
triales.

El Ciemat, como laboratorio que par-
ticipa en las actividades de control de
los residuos radiactivos de baja y me-
dia actividad, es miembro de Ia
“Europen Network of Testing Facilities
for the Quality Checking of Radio-
active Waste Packages (EN-TRAP)”. La
calidad de sus procedimientos ha sido
satisfactoriamente contrastada en ejer-
cicios internacionales de comparacién
que formaban parte de las actividades
de proyectos desarrollados en Progra-
mas Marco de I+D de la Unién
Europea:

* “Interlaboratory Radiochemical
Analysis Comparison on a Primary
waste flux”, en el que once laborato-
rios europeos analizaron, en muestras
de resinas y concentrados de evapora-
dor de una central nuclear espafiola,
hasta quince is6topos radiactivos difici-
les de medir (emisores beta puros y
emisores alfa).

° “Round Robin Test for Non-des-
tructive Assay of 220 Litre Waste
Packages”, en el que diez laboratorios
europeos caracterizaron hasta catorce
bultos reales con configuraciones geo-
métricas habituales en los paises de
procedencia.

PROCEDIMIENTOS
DESTRUCTIVOS

Los residuos de baja y media activi-
dad a caracterizar se presentan, funda-
mentalmente, en forma de resinas de
intercambio idnico vy concentrados de
evaporador con mas o menos materia-
les sélidos en suspension. Menos fre-
cuentemente se presentan bajo otras
formas: metales, grafito, depdsitos de
productos de corrosién, residuos inmo-
vilizados con cementos, materiales de
construccion, etc. Su caracterizacion
para determinar su contenido en emi-
sores alfa, beta, gamma y equis, obliga
a disponer de métados especificos de
solubilizacién por técnicas quimicas
clésicas o técnicas automaticas moder-
nas, tales como hornos de combustién
para el analisis de *H y C. En algunos
casos, a la complejidad del proceso
quimico utilizado se suma la volatili-
dad de ciertos radionucleidos, tal co-
mo es el caso del *H, “C, *Cl, *Tc y
'¥*l, que requieren precauciones espe-
ciales para evitar su pérdida.

Un ejemplo de método clasico de
solubilizacién es el aplicado para resi-
nas y concentrados de evaporador con-
sistente en el tratamiento en medio sul-
farico con agua oxigenada. Este
proceso se representa esquematica-
mente en la figura 2 y se realiza en dos
fases. La disolucién resultante de la pri-
mera se utiliza para el analisis de ' y
"Tc y adicionalmente se realiza un tra-
tamiento 4cido para solubilizar los po-
sibles productos de corrosién, que sue-
len acompafar a las resinas,
especialmente las de tipo polvo. En la
disoluciéon obtenida al final de este
proceso se analizan los restantes radio-
nucleidos hasta completar la totalidad
prevista en la caracterizacién de estos
materiales.

Residuos de materiales quimicamen-
te mas resistentes requieren el uso de
agentes quimicos més enérgicos. Asi,
por ejemplo, para la solubilizacién del
grafito se realiza un ataque en caliente
con una mezcla de acido sulfdrico,
acido nitrico y 4cido perclérico.

Como va se ha indicado, la determi-
nacién de radionucleidos emisores
gamma con energias superiores a 50
keV no presenta dificultades, ya que su
medida se puede realizar mediante es-
pectrometria gamma directa, tanto si
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Combustién catalitica y medida por centelleo liguide

Combustién catalitica y medida por centelleo liguido

Oxidacion selectiva y medida por centelleo liguido

Precipitacion selectiva y medida por centelleo liquido

Extraccién Lig-Liq y medida por centelleo liquido

Extraccion cromatogrifica y medida por centelleo liquido

Extraceion Lig-Liq y medida por centelleo liquido

Intercambio iénico y medida por centelleo liquido

Figure 2. Proceso de solubilizacién de resinas y concentrados.

Figura 3. Separacién y medida para emisores beta puros.

estan aislados como formando mez-
clas. Ejemplos tipicos de los is6topos
determinados de esta forma son: *Mn,
%Co, *Fe, ®“Co, “Zn, *Nb, *Zr, "Ry,
’“mAg, "“mAg, 'ZSSb, 134(‘:5’ 137, I“CQ,
ISZEuI 154Eu y 155Eu_

Hay un gran namero de radionuclei-
dos con elevado periodo de semidesin-
tegracién cuyas emisiones alfa, beta,
gamma débil y equis requieren, antes
de su medida, separaciones radioqui-
micas muy selectivas para cada uno de
ellos. La calidad radiologica de dichas
separaciones debe ser elevada, de mo-
do que permita la obtencién de facto-
res de separacién superiores a 2.000
(>99,9%).

Los radionucleidos con emisién alfa
presentan la dificultad de su baja con-
centracién radiactiva, por lo cual su
cuantificacién, aparte de la compleji-
dad de los procedimientos de separa-
cién utilizados, exige tiempos de medi-
da muy grandes, que para su total
conclusién (procesos de separacion y
medida) pueden superar tiempos tota-
les de quince dias, que incluyen los si-
guientes tipos de operaciones:

e Coprecipitacion selectiva.

e Extraccion liquido-liquido.

e Intercambio idnico.

e Electrodeposicion.

» Medida por espectrometria alfa.

Los radionucleidos en cuyo proceso
de desintegracion radiactiva emiten
Gnicamente particulas beta de baja o
alta energia se pueden detectar me-
diante la técnica de centelleo en fase
liquida, que permite realizar espectro-
metria beta, pero la forma continua del
espectro beta impide la identificacién
en mezclas conjuntas, por lo cual di-
cha espectrometria se reserva hasta la
etapa final con el fin de realizar un
control de calidad de la separacién re-
alizada. En la figura 3 se resume la me-
todologia seguida en la separacion vy
medida de este tipo de radionucleidos.

En el caso de emisores gamma débil y
equis no es posible la espectrometria di-
recta ya que en la zona de bajas energi-
as puede haber coincidencias debido a
los rayos X de muchos emisores gamma
fuerte. Ademas de esta interferencia, su
concentracién radiactiva suele ser pe-
quefia, lo cual obliga a tomar alicuotas
mayores, cuya radiactividad total puede
ocasionar problemas en el sistema de
deteccion debido a la elevada tasa de
contaje. Por tal motivo, es imprescindi-
ble recurrir a separaciones radioquimi-
cas antes de proceder a su medida.
Procedimientos de caracterizacién usa-
dos en el Ciemat son los siguientes:

¢ Precipitaciéon selectiva y medida
por centelleo liquido o espectrometria
gamma para el *Fe.

e Extraccion liquido-liquido y medi-
da por espectrometria gamma para el
“Ni y el *mNb.

® Precipitacion selectiva y medida
por espectrometria gamma para el ™9,

El Ciemat sigue investigando en téc-
nicas de caracterizacion radiolégica
por procedimientos destructivos con
dos objetivos claramente identificados:
reducir los tiempos totales de anilisis
al emplear técnicas alternativas de se-
paracion o medida, e incrementar el
catdlogo de radioncleidos que se pue-
den cuantificar con is6topos tales co-
mo 7BSef ‘33er !OTPd’ IBECS y 15]Sr.nl

PROCEDIMIENTOS NO
DESTRUCTIVOS

La instrumentacioén basada en la es-
pectrometrfa gamma puede ser aplica-
da en la caracterizacién no destructiva,
debido a gue los fotones gamma pue-
den ser detectados a distancia de los
materiales que incorporan emisores
gamma de suficiente energia, incluso
existiendo materiales de blindaje entre
los materiales emisores y la instrumen-
tacién, como es el caso de los de los
residuos acondicionados para transpor-
te y/o almacenamiento.

La utilizacién de detectores de se-
miconductor permiten disponer de
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Figura 4. Componentes del equipo para medicién répida.

procedimientos adecuados para cono-
cer cualitativa y cuantitativamente la
composicion de los radionucleidos
emisores gamma presentes en los resi-
duos radiactivos, tanto acondicionados
como sin acondicionar, si se dispone
del “software” adecuado a la configu-
racién de la forma en que se encuentra
el residuo.

También se pueden aplicar métodos
no destructivos basados, por ejemplo,
en las correlaciones existentes entre la
actividad v las dosis cuando se conoce
la naturaleza de los emisores existen-
tes.

A continuacién se describen los de-
sarrollos realizados por el Ciemat, en
métodos no destructivos de caracteri-
zacion radiolégica, para el apoyo a la
gestion de diversos materiales radiacti-
vos residuales: residuos acondiciona-
dos en bultos de configuracion diversa,
residuos tecnoldgicos sin acondicionar
y pararrayos radiactivos.

La caracterizacién de residuos acon-
dicionados es una técnica muy usada
para determinar el contenido de radio-
nucleidos emisores gamma en residuos
de baja y media actividad. Cada pais
ha procurado desarrollar equipos mas
0 menos sofisticados de acuerdo con
sus necesidades y casi todos ellos se
basan en la exploracion longitudinal
del bulto mientras gira.

El Ciemat ha realizado dos desarro-
llos aplicables segin el tipo de infor-
macién requerida:

e Equipo para verificacién de cali-
dad, que suministra la actividad global
y su distribucién por cada radionuclei-
do, asi como el grado de homogenei-
dad del bulto y la localizacion de zo-
nas puntuales de méxima radiactividad.
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¢ Equipo para medicién ripida, que
suministra Gnicamente la actividad glo-
bal por radionucleido.

El equipo para verificacion de la ca-
lidad consta de tres partes fundamenta-
les:

e El| sistema mecanico, consistente
en una plataforma con elevacion y gi-
ro, un soporte movil para el detector
que permite regular la distancia del de-
tector al bulto y colimador variable pa-
ra el detector.

e El sistema de deteccién, consisten-
te en un detector de germanio ultrapu-
ro de alta resolucién y su electrénica
asociada.

o E| sistema de calculo y control,
consistente en un ordenador personal
con el programa que coordina el siste-
ma mecanico, comanda y acumula los
datos del sistema de deteccién, analiza
los espectros y proporciona el informe
final.

El proceso de analisis consiste en lle-
var a cabo la exploracién gamma, con
segmentacion de 8 zonas iguales en al-
tura, realizando el contaje durante el
giro continuo del bulto a 7 r.p.m. y con
el detector provisto del correspondien-
te colimador para captar el dngulo s6li-
do adecuado. En esta medida se produ-
cen dos espectros por cada segmento
explorado, uno correspondiente a la al-
tura de pulsos (PHA), que proporciona
el clasico espectro gamma y que sirve
para identificar y cuantificar los radio-
nucleidos emisores gamma presentes, y
otro que acumula todos los impulsos
en un Onico canal de medida (MCS),
denominado gamma total, que sirve
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para detectar zonas de maxima radiac-
tividad.

A partir de los estudios experimenta-
les realizados por el Ciemat se ha desa-
rrollado el “software” especifico para
los tipos de bultos que se reciben en la
instalacion de El Cabril: homogéneos
(resinas o liquidos inmovilizados con
cemento sin blindaje adicional), hete-
rogéneos o tecnoldgicos, filtros de car-
tucho (bultos con revestimiento interno
de hormigén) y fuentes incorporadas
en hormigdn. En la actualidad, a partir
de las especificaciones definidas por el
Ciemat se han fabricado y estdn en
operacién tres equipos en Espafia: Fl
prototipo fabricado inicialmente para
el Ciemat en el que de forma sistemati-
ca se realizan estudios de mejora com-
plementarios, un equipo instalado en
la Planta de Acondicionamiento de
Residuos Sélidos Radiactivos del
Ciemat en el que se caracterizan los
bultos antes de su trasferencia a Enresa,
y el utilizado por Enresa en sus instala-
ciones de El Cabril para control de los
bultos que recibe de los distintos insta-
laciones generadoras.

El equipo para medicion rapida, tie-
ne también tres partes fundamentales
(Figura 4):

e El sistema mecénico, consistente en
una mesa de giro, un colimador de pan-
talla con apertura variable y el blindaje
con colimacién fija para el detector.

* El sistema de deteccién, consisten-
te en un detector de germanio ultrapu-
ro de baja eficiencia y su electrénica
asociada.

e El sistema de célculo y control
consistente en un ordenador personal
con el programa que coordina el siste-
ma mecanico, comanda y acumula los
datos del sistema de deteccién, analiza
los espectros y proporcional el informe
final.

El proceso de andlisis consiste en re-
alizar las medidas radiactivas, con giro
a 7 r.p.m. y disminuir la tasa de contaje
hasta un valor en que el detector opere
sin problemas de saturacién, mediante
la apertura del colimador de pantalla.
La exploracion del bulto es global, por
lo cual el colimador del detector tiene
el angulo sélido adecuado para captar
la totalidad del bulto en altura y an-
chura. Un (nico espectro, tipo PHA,
permite la identificacién y cuantifica-
cién de los radionucleidos emisores
gamma presentes.

A partir de los estudios experimenta-
les realizados por el Ciemat se ha de-
sarrollado el “software” especifico para
bultos de tipo homogéneo y heterogé-
neo. En la actualidad, a partir de las
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especificaciones  definidas por el
Ciemat se han fabricado y estin en
operacién equipos en la central nu-
clear de Santa Maria de Garofia y en
la central nuclear de Ascé, y esta en
proceso de fabricacién otro equipo pa-
ra las instalaciones de Enresa.

A peticion de Enresa, el Ciemat ha
desarrollado un equipo que permite la
caracterizacién radiolégica de resi-
duos radiactivos sdlidos procedentes
de pequenos productores, fundamen-
talmente instalaciones hospitalarias y
centros de investigacién: Estos resi-
duos tienen una actividad generalmen-
te baja y, en ocasiones, muy baja por
lo que podrian ser evacuados como
residuos convencionales. Su recogida,
por parte de Enresa, se realiza en bol-
sas de polietileno que ésta proporcio-
na a los productores para asegurar un
contenido méaximo de 25 |.

La caracterizacién radiolégica de es-
tos residuos puede considerarse, por lo
tanto, una operacién que contribuye a
mejorar su gestion, siendo las metodo-
logias no destructivas las aplicables en
estos casos, ya que un muestreo y pos-
terior preparaciéon de la muestra con
técnicas destructivas de andlisis es in-
viable debido a la naturaleza extrema-
damente heterogénea del material
contenido en dichas bolsas.

El equipo desarrollado estd formado
por una celda blindada de hierro, que
tiene incorporados 3 detectores de INa
(Tl) en una de sus caras laterales y un
detector de Si implantado en la cara
opuesta.

Las bolsas se sitan sobre una plata-
forma giratoria provista de balanza y
el proceso de analisis consiste en lle-
var a babo las medidas radiactivas (es-
pectrometria gamma e indice de ra-
diactividad beta total de ®Sr + *Y),
con giro continuo de la bolsa a 14
r.p.m.

El sistema de calculo y control con-
siste en un ordenador personal con el
programa que comanda y acumula los
datos, analiza los espectros y propor-
ciona el informe final, usando un
“software” basado en los estudios ex-
perimentales realizados por el Ciemat
con materiales representativos de los
residuos reales.

También, a peticion de Enresa, el
Ciemat ha desarrollado procesos de
caracterizacién radioldgica, por méto-
dos no destructivos, para apovo a la
gestion de los pararrayos radiactivos
que se basa, principalmente, en el re-
ciclado del *"Am, material que consti-
tuye la base de fabricacién del mayor
porcentaje de los pararrayos radiacti-
vos. El reciclado se realiza separando
el mencionado material (“Foil”) del
resto del cabezal. Posteriormente se
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envia dicho “Foil” al Reino Unido pa-
ra su incorporacion a otros procesos.

La caracterizacién radiolégica se
efectda a lo largo de todo el proceso
que siguen los pararrayos dentro del te-
rritorio nacional y puede ser dividido
en tres fases: durante la retirada del pa-
rarrayos de su lugar de instalacién, en
el desmantelamiento y en los residuos
secundarios generados tanto en las
operaciones de retirada de los pararra-
yos como en la separacion del “Foil”,

La caracterizacién en el lugar de ins-
talacion se fundamenta en considerar
como Unico componente radiactivo
presente en el pararrayos al *'Am vy se
aplica entonces una correlacién entre
la tasa de dosis, medida en una geome-
trfa constante y la actividad del *'Am.

En la segunda fase se identifica y
cuantifica el *'Am presente en cada
“Foil” individual mediante espectrome-
tria gamma con detector de centelleo
INa (Tl), con la geometria de contaje
adecuada para el orden de magnitud
de las actividades de los “Foils”.

La caracterizacién radiolégica de los
bultos conteniendo los residuos secun-
darios, plantea diversos problemas re-
lacionados con las caracteristicas del
propio residuo acondicionado (dispari-
dad en la densidad aparente, distribu-
cién aleatoria del material contamina-
do y baja energia de la emisién
fotdnica del *'Am).

Su caracterizacion se realiza con un
equipo instalado en la Planta de Acon-
dicionamiento de Residuos Sélidos
Radiactivos del Ciemat, que ha sido
mencionado anteriormente.
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