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Resumen
]

El objetivo general del estudio realizado, y del que en
el presente documento se describen los aspectos més
importantes de su desarrollo metodolégico y de los
resultados obtenidos, ha sido el desarrollar una serie
de modificaciones, ficilmente incorporables a los prin-
cipales tipos de procedimientos de potabilizacion exis-
tentes, de forma que se mejore la capacidad que éstos
poseen en sus condiciones dptimas de trabajo, para
producir la eliminacién de los radionucleidos naturales
existentes disueltos en los recursos hidricos asi trata-
dos o de los potencialmente incorporables a las aguas,
para el caso de los de origen artificial, hasta valores
tan préximos al 100% como sea técnicamente posible,
o al menos, que se reduzca su presencia hasta niveles
tales que conviertan al agua asi tratada en apta para el
consumo humano, tanto desde el punto de vista radio-
l6gico, como por lo que a sus otros pardmetros fisico-
quimicos y organolépticos se refiere, de acuerdo con
lo establecido en el Real Decreto de Criterios sanitarios
de la calidad del agua de consumo humano'.

El presente desarrollo es por tanto una primera res-
puesta al mencionado Real Decreto, ya que en él se
proponen una serie de posibles actuaciones que deben
ser rapida y facilmente implementables en las estacio-
nes de tratamiento de aguas potables, en el supuesto
de que se detecte que el agua bruta utilizada contiene
una concentracién radiactiva superior a los niveles
sefalados por la autoridad sanitaria.

En resumen, tres son las propuestas de actuacién des-
critas en el presente documento:

1. En el caso de aguas que contienen actividades sig-
nificativas para el uranio y/o el radio, se propone
un tratamiento de potabilizacidn, calificable de

! Real Decreto 140/2003 sobre Criterios sanitarios de la calidad del
agua de consumo humano. Publicado en el BOE n° 45 de 21 de fe-
brero de 2003.
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estandar, en el que controlando las condiciones en
las que éste se efecttia, se obtienen unas aguas, que
ademis de ser quimica y organolépticamente pota-
bles, han reducido notablemente su contenido
radiactivo natural, de forma que se produce una
disminucién media en la dosis debida a su ingesta
del 90%.

. En el caso de aguas que contienen actividades sig-
nificativas para radionucleidos artificiales, se pro-
pone asi mismo un tratamiento de potabilizacién,
calificable de estandar, en el que controlando las
condiciones en las que éste se efectiia, se obtienen
unas aguas, que ademas de ser quimica y organo-
lépticamente potables, pueden llegar a reducir
notoriamente dichas actividades. Concretamente, se
deduce, a partir del estudio efectuado para el ame-
ricio, que los transuranicos son eliminados del agua
en su practica totalidad para un amplio rango de
condiciones en las que llevar a cabo los tratamien-
tos de potabilizacion. Por su parte, la eliminacion
conjunta de los productos de fisién presentes, cen-
trando la atencién al respecto en este estudio en el

cesio y el estroncio, requiere controlar las condicio-
nes en las que se efecttia dicho tratamiento, siendo
finalmente eliminables en el proceso de filtracion y
obteniendo soluciones calificables de excelentes
con el uso de filtros bicapa.

. Dado los buenos resultados obtenidos, tanto para

radionucleidos de origen natural como artificial al
aplicar los tratamientos aqui propuestos, se produ-
ce un desplazamiento de dichos contenidos radiac-
tivos, desde las aguas a los fangos generados
durante los citados tratamientos, de forma tal que
éstos tltimos pueden incorporar concentraciones
radiactivas tales que no es posible gestionarlos de
manera tradicional. Por este motivo, se han identi-
ficado las formas quimicas en las que en cada caso
se alojan los diferentes radionucleidos en los fan-
gos producidos, posibilitando el deducir el método
menos agresivo por el que éstos pueden ser extrai-
dos, para su posterior concentracién y adecuada
gestion y en consecuencia, para poder aplicar a la
fraccién remanente de los fangos los usos tradicio-
nales de gestion.
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La disponibilidad de unos recursos hidricos con una
calidad aceptable resulta imprescindible para garanti-
zar la supervivencia de una colectividad y, a partir de
dicha condicién, toda mejora que se consiga en la cali-
dad de los citados recursos permite paralelamente
mejorar el nivel de calidad de vida de sus usuarios.

El estandar de calidad requerido puede no alcanzarse
debido a un elevado nimero de motivos, siendo uno
de ellos la presencia de sustancias radiactivas en las
aguas de consumo. Para alcanzar dicho estandar se
precisa disefiar e implementar un conjunto de actua-
ciones basadas en una consideracion integral del ciclo
del agua o ciclo hidrolégico, en las que, entre otros
muchos pardmetros se vigile, por un lado, la presencia
de la radiactividad y, por otro, se reduzca tal presencia
cuando sea necesario, aplicando técnicas como las que
se mostraran a lo largo de este documento.

En este sentido el equipo de investigacién, integrado
por personal de las universidades de Extremadura
(Departamento de Fisica Aplicada) y del Pais Vasco
(Departamento de Ingenieria Nuclear y de Mecanica
de Fluidos), ha venido trabajando durante los tltimos
afnos, desarrollando procedimientos de descontamina-
cién radiactiva del agua compatibles con la tecnologia
actualmente en uso en nuestro pafs, para realizar la
potabilizacién del agua que se suministra a los nticle-
os urbanos.

Concretamente, en un primer estudio realizado para
abordar esta problematica, se desarrollaron, bajo los
auspicios de la Empresa Nacional de Residuos
Radiactivos (Enresa), el Centro de Investigaciones
Energéticas, Medioambientales y Tecnoldgicas
(Ciemat) y el Ministerio de Educacion y Ciencia
(MEC), una serie de modificaciones genéricas sobre los
procedimientos habitualmente aplicados para la pota-
bilizaciéon de las aguas, que permiten producir una muy
elevada eliminacién de sus contenidos radiactivos, para
un espectro relativamente amplio de isétopos radiacti-
vos, concretamente los del cesio, estroncio, americio,
radio y uranio, satisfaciendo en todo caso los siguientes
condicionamientos:

a) Que las citadas modificaciones sean compatibles y
por lo tanto, ficilmente incorporables a la infraes-
tructura basica de potabilizacion actualmente exis-
tente en nuestro pais.

b) Que su implementacién suponga un costo adicional
asumible.

c) Que se respete, en cualquier caso, las caracteristicas
fisico-quimicas finales del agua asi tratada, de forma
que ésta pueda seguir siendo considerada como qui-
mica y organolépticamente potable.

Tras ello, se abordé el desarrollo de una serie de pro-
puestas de modificaciones operativas para cada uno de
los procedimientos de potabilizacion existentes en un
amplio conjunto de tipos de recursos hidricos, con el
fin de que pudieran abarcar toda la casuistica existente
en Espafia, y que estan afectados por significativas con-
centraciones de radionucleidos de origen natural, o que
podrian verse potencialmente afectados por importan-
tes evacuaciones de radionucleidos de origen artificial.

Asi mismo, y ante el hecho de que como se verd mas
adelante, los procedimientos desarrollados logran de
forma altamente eficiente el traslado de los contenidos
radiactivos presentes en las aguas asi tratadas a los fan-
gos generados durante los citados procedimientos
potabilizadores, se ha realizado la caracterizacion fisi-
coquimica de los mismos y la localizacién de dichos
productos radiactivos en los citados fangos, de forma
que se puede, por un lado, determinar su significacién
radioldgica y, por otro, disefiar las acciones necesarias
que permitan su adecuada gestion.

Esta Gltima fase de trabajo ha sido realizada con el
soporte financiero de la Empresa Nacional de
Residuos Radiactivos (Enresa) y del Consejo de
Seguridad Nuclear (CSN), y presentamos en esta
publicacién un resumen de los principales resultados
obtenidos.

Sin embargo, queremos sefialar que con las soluciones
encontradas no se cubre la totalidad de la problemati-
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ca existente relativa a la presencia radiactiva en las
aguas de consumo, ya que no todos los abastecimien-
tos disponen de una planta para el tratamiento del
agua antes de su consumo. En particular, en muchas
zonas de Espafia con contenidos elevados de radionu-
cleidos naturales en sus suelos, existen con frecuencia
un significativo ndmero de pequenas poblaciones dis-
persas, en las que no existen plantas de tratamiento
de las aguas para su potabilizacion y, en el mejor de
los casos, las tratan con una simple cloracién antes de
su consumo.

Introduccion

Por ello, recientemente se ha abordado este problema,
analizando cual serfa el medio mas adecuado para rea-
lizar la descontaminacién de las aguas en tales supues-
tos. Por otra parte, hasta la fecha tampoco se ha podi-
do desarrollar la tecnologia especifica necesaria para la
implementacién de los procedimientos desarrollados
en plantas reales de tratamiento del agua bruta, si bien
es cierto que ambos retos se encuentran en estos
momentos en fase de iniciar su desarrollo, con el
mismo soporte financiero que el proyecto cuyos resul-
tados se muestran en el presente documento.
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De la observacién de los esquemas del ciclo del agua,
que se adjuntan como figuras 1y 2, puede entenderse
c6mo el control radiolégico de la parte natural de este
ciclo debe realizarse mediante la determinacion del
contenido de radionucleidos en la atmésfera y en las
masas de agua.

El control de este tltimo compartimento ambiental se
efectiia a través del seguimiento periédico de los nive-
les de actividad existentes en las aguas marinas y en las
de los cauces fluviales, las cuales a su vez actian como
controladores de los posibles contenidos radiactivos
en las correspondientes cuencas de escorrentia o en
los transitos subterraneos. Una extensién natural de
dichos controles son los disefiados para vigilar la cali-
dad radioldgica del agua destinada a usos domésticos
y en definitiva al consumo humano.

Concretamente en nuestro pais, el control de la cali-
dad del agua de consumo humano corresponde a la

Figura 1. El ciclo del agua

administracion sanitaria y esta regulada por el Real
Decreto 140/2003. El Consejo de Seguridad Nuclear
lleva a cabo la vigilancia radioldgica de las aguas conti-
nentales y de las costeras en todo el territorio nacional,
incluyendo el anilisis de algunas muestras de agua
potable, con la colaboracién de los laboratorios de la
Red de Estaciones de Muestreo (REM) y fundamental-
mente del Centro de Estudios y Experimentacién de
Obras Pablicas (Cedex) del Ministerio de Fomento.

Sobre esa parte del ciclo hidrolégico se superponen las
intervenciones humanas, las cuales suponen una utiliza-
cién de los recursos hidricos disponibles en diferentes
tipos de actividades, que deben venir seguidas del
correspondiente tratamiento de las aguas empleadas,
con el propésito de devolverlas a su estado de calidad
inicial antes de su reincorporacién al ciclo hidrolégico
para evitar una alteracién del mismo. En este sentido, se
ejerce un intenso control sobre los aportes radiactivos
procedentes de las actividades industriales destinadas a
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la generacion nuclear de energia eléctrica y de las dedi-
cadas al ciclo del combustible nuclear, englobandose
plenamente en los citados controles los Planes de
Vigilancia Radiol6gica Ambiental desarrollados entre
otros, por los titulares de las citadas instalaciones, y que
son supervisados por el Consejo de Seguridad Nuclear.

Igualmente, se viene realizando un control sobre otras
actividades industriales, no necesariamente nucleares,
que pueden implicar aportes de material radiactivo al
ciclo hidrolégico. En este sentido, pueden citarse las
actividades vinculadas con las instalaciones radiactivas,
entre las que se incluyen algunas actividades sanitarias
y de investigacion, asi como aquellas que suponen el
manejo de materiales que habitualmente no se consi-
deran radiactivos, pero que contienen radionucleidos
de origen natural. Dentro de este amplio apartado
deben citarse los estudios que se vienen realizando
sobre las caracteristicas radiactivas de las aguas resi-
duales urbanas, con especial intensidad en torno a las
instalaciones hospitalarias, en donde se produce el

Figura 2. Representacion esquematica del ciclo del agua

Antecedentes

manejo de un amplio espectro de radionucleidos para
diferentes técnicas de diagnosis y terapia.

Sin embargo, se detecta la existencia de un relativo
déficit al no disponer de la tecnologia y la operativa
necesaria para hacer frente de forma rapida y con
soluciones econémicamente abordables, al tratamiento
de unos recursos hidricos destinados al consumo
humano, en el caso de que éstos presenten unas con-
centraciones no aceptables de radionucleidos naturales
o bien unos significativos niveles de contaminacién
por radionucleidos artificiales debido, en este tltimo
caso, al aporte de los mismos por su liberacién acci-
dental como consecuencia de alguna de las actividades
antes enumeradas. Este mismo tipo de carencias tam-
bién se pone en evidencia en la no existencia de tecno-
logias precisas para hacer frente a una contaminacién
de las aguas residuales, como consecuencia de algunas
actividades humanas en el ambito industrial o sanita-
rio, de forma que permitan ser convenientemente tra-
tadas antes de reincorporarlas al ciclo hidroldgico.
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El primero de los dos tltimos aspectos antes enumera-
dos puede ser particularmente importante en nuestro
pais. Las caracteristicas climatoldgicas que son comunes
a una gran parte del mismo, con la existencia de perio-
dos prolongados de sequia, unidos a una creciente
demanda de recursos hidricos, obligan con cierta fre-
cuencia a un uso progresivo de las aguas subterraneas,
las cuales, dependiendo de las caracteristicas geoldgicas
de los suelos de donde se extraigan, pueden poseer rela-
tivamente altas concentraciones de radionucleidos per-
tenecientes a las series radiactivas del uranio y del torio.

A partir de la experiencia previamente adquirida, a con-
tinuacion se presentan los resultados obtenidos en el
estudio realizado con el fin de evaluar los distintos esce-
narios y tipos de agua existentes en aquellas regiones en
las que pueden presentarse algunas de las situaciones de
interés antes enumeradas, valorando la capacidad que

los métodos de tratamiento habitualmente empleados
tienen en la reduccién del contenido de los radionuclei-
dos presentes en dichas aguas y proponiendo, donde es
posible, modificaciones destinadas a mejorar la eficien-
cia de su descontaminacién radiactiva.

Asi mismo, y ante la prevision, avalada por los resul-
tados ya existentes, de que los procedimientos que se
propongan logren de forma altamente eficiente el
traslado de los citados contenidos radiactivos desde
las aguas asi tratadas a los fangos generados en los
mencionados procedimientos potabilizadores, se pro-
pone realizar la caracterizacion fisicoquimica de los
mismos y la localizacién de dichos productos radiacti-
vos en los citados fangos, de forma que se pueda
determinar, por un lado, su significacién radioldgica vy,
por otro, disefiar las acciones necesarias que permitan
su adecuada gestion.
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El objetivo general del presente estudio es desarro-
llar una serie de modificaciones, facilmente incorpo-
rables a los principales tipos de procedimientos de
potabilizacion existentes, de forma que mejoren la
capacidad que éstos ya poseen, en sus condiciones
6ptimas de trabajo, para producir la eliminacién de
los radionucleidos naturales existentes en dichos
recursos hidricos o de los potencialmente incorpo-
rables, en el caso de los de origen artificial, hasta
valores tan préximos al 100%, como sea técnica-
mente posible o al menos, que se reduzca su presen-
cia hasta niveles tales que conviertan al agua asf tra-
tada en apta para el consumo humano, tanto desde
el punto de vista radiolégico?, como manteniendo
su estandar de calidad, por lo que a sus otros para-
metros fisico-quimicos y organolépticos’ se refiere.

Para alcanzar el objetivo general, se han fijado los
siguientes objetivos puntuales:

¢ Seleccionar un conjunto de seis a ocho poblacio-
nes/recursos hidricos/sistemas de potabilizacion de
las aguas, que posean unos contenidos radiactivos
de origen natural ficilmente medibles. A tal fin
sirve de guia para la localizacion de dichos objetos
de estudio, los resultados que proporciona el pro-
yecto Marna*,

e Seleccionar un conjunto de seis a ocho
poblaciones/recursos hidricos/sistemas de potabiliza-

2 Control radiolégico del agua de bebida. Guia de Seguridad n°® 7.7.
Consejo de Seguridad Nuclear. Madrid, 1990.

3 Métodos oficiales de andlisis fisicoquimicos para aguas potables de
consumo piblico. Boletin Oficial del Estado. Orden n°® 15871. Ma-
drid, 1987.

4 Sudrez E., Fernandez J.A., Baeza A., Moro M*.C., Garcia D., Moreno
J., Lanaja J.M®., Proyecto Marna. Mapa de radiacién gamma natural.
Coleccion de Informes Técnicos 5.2000. Consejo de Seguridad Nuclear.
Madrid, 2000.

cién de las aguas, que encontrandose en cuencas flu-
viales con centrales nucleares de potencia, correspon-
dan con nicleos de poblacién lo suficientemente
importantes y sistemas de potabilizacién lo suficiente-
mente representativos, de forma que las soluciones que
para ellos se aporten, puedan ser facilmente extrapola-
bles a otras poblaciones que también se vieran hipoté-
ticamente afectadas por este tipo de contaminantes.

¢ Delimitar, a nivel de ensayos tipo test en laboratorio
aquellos reactivos, de entre los ya probados sistema-
ticamente en un proyecto de investigacién previo’ o
de entre los calificables de complementarios a los
primeros, asi como sus condiciones de uso (concen-
traciones, valores del pH, fase del proceso potabili-
zador en donde aplicarlos), de forma tal que optimi-
cen la descontaminacién radiactiva de cada una de
las aguas objeto del estudio, durante su particular
proceso de potabilizacién.

e Ensayar, en una planta de tratamiento piloto a esca-
la, cada uno de los procedimientos puestos a punto
en la fase de ensayos a pequena escala en el labora-
torio de quimica, intentando maximizar para cada
uno de ellos la descontaminacion conseguible,
garantizando en todo momento que el agua resul-
tante cumple los requisitos de ser quimica y organo-
lépticamente potable y que cada uno de dichos pro-
cedimientos suponen modificaciones rdpidamente
incorporables y a un costo razonable, por las plantas
de tratamiento que de forma real o potencial debie-
ran aplicarlos.

¢ Determinar la composicion quimica, fisica y radiac-
tiva de las diferentes materias solidas resultantes,
como consecuencia de los procesos de potabiliza-

> Estudio de la adaptacion de los procedimientos tipo de potabilizacion
para aumentar la eficacia de la descontaminacion radiactiva de los re-
cursos hidricos. Proyecto ntimero 1FD97-0099. Proyecto cofinancia-
do entre el Plan Nacional de I+D y los Fondos FEDER. 1-11-1998 al
31-10-2001.
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cién puestos a punto a nivel de planta piloto a esca-
la, para los diferentes tipos de aguas y de radionu-
cleidos considerados en el presente proyecto, en
conjuncién con sus respectivos tratamientos. En
dicho momento, es de indudable interés efectuar la
cuantificacion del coeficiente de distribucién, prin-
cipalmente en el decantador de la concentracién de
fangos, con el objeto de poder evaluar la posible
realimentacién del proceso.

19

Objetivos

Efectuar una especiacién quimica exhaustiva de los
radionucleidos presentes en los fangos, de forma
que se conozca el porcentaje de los mismos suscep-
tible de una mayor o menor capacidad de moviliza-
cién y de ser en consecuencia mas facil o dificilmen-
te extrafble de los lodos, a fin de disefar finalmente,
en el caso de que los anélisis precedentes asi lo
aconsejen, el mejor procedimiento para efectuar
dicha extraccién, para su posterior concentracién y
aislamiento como residuo.
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1. Seleccién de las aguas a estudiar

Con el objeto obtener resultados representativos de la
realidad espafiola, se considerd necesario emplear
aguas procedentes de abastecimientos a diferentes
poblaciones, intentando, en cualquier caso, que
cubrieran razonablemente el espectro de las principa-
les caracteristicas y propiedades que poseen las aguas
espanolas. Para ello, se realizaron diferentes muestre-
os, tomando como referencia los resultados del pro-
yecto Marna, a fin de delimitar las zonas que poseen
un elevado contenido radiactivo natural, para, por un
lado, evaluar el espectro de las caracteristicas quimicas
de las aguas en ellas existentes —principalmente de ori-
gen subterrdneo— y, por otro, evaluar su contenido
radiactivo, seleccionando finalmente en base a estas
dos caracteristicas un pequefio conjunto representati-
vo de las mismas.

Tgualmente, se seleccioné un pequefio conjunto de
abastecimientos que, encontrandose en cuencas fluvia-
les con centrales nucleares de potencia, pudieran ser
lo suficientemente representativos para que permitan
extraer conclusiones extrapolables al resto de los abas-
tecimientos de la cuenca.

2. Aguas con radionucleidos de origen natural

2.1. Programa de muestreo

En cumplimiento los objetivos marcados, se han selec-
cionado cuatro zonas geograficas en las que estudiar el
presumiblemente elevado contenido radiactivo natural
que debe existir en sus aguas. Asi mismo, se han selec-
cionado tres cuencas fluviales en las que existe una
probabilidad no nula de que, debido a una situacién
accidental, puedan sus aguas verse puntualmente afec-
tadas por concentraciones radiactivas de origen artifi-
cial relativamente importantes.

Para la seleccién de las ubicaciones en donde pueden
existir aguas de consumo publico con elevados conte-
nidos radiactivos naturales se ha utilizado el conoci-
miento previo existente, propio o de otras institucio-

nes, como el Consejo de Seguridad Nuclear, de los
niveles radiactivos de los suelos existentes en los
entornos de los acuiferos a muestrear. Asi, se han con-
siderado objeto de estudio las regiones uraniferas y
graniticas de Espafa y en concreto algunas pertene-
cientes a la comunidad auténoma de Extremadura, al
conjunto castellano constituido por Toledo y Avila, al
conjunto gallego constituido por las provincias de
Pontevedra y Orense, y a la provincia de Salamanca.

En estas zonas, se han seleccionado las siguientes
poblaciones y/o zonas geograficas especificas. En la
comunidad auténoma de Extremadura se localiza-
ron dos abastecimientos, ambos en la provincia de
Cdceres, que poseen un relativamente elevado indi-
ce de actividad alfa total y que, en consecuencia,
son objetos adecuados para los fines del presente
estudio. Estos son los de Torrequemada y
Acehuche.

En el conjunto toledano-abulense, se ha explorado el
norte de la provincia de Toledo, en donde se han
muestreado aguas pertenecientes a los acuiferos exis-
tentes en la zona de Barcience y Borox, seleccionando
finalmente el agua de la poblacién citada en primer
lugar, ya que ademas de poseer un mayor indice de
actividad alfa total, tiene una mayor utilizacién real
para el consumo humano. Por su parte, en el suroeste
de la provincia de Avila, y dado las caracteristicas
radiactivas que poseen las aguas alli muestreadas, se ha
decidido utilizar en el presente estudio la pertenecien-
te a uno de los acuiferos existentes en la zona de
Manjabalago.

Las caracteristicas quimicas de estos acuiferos se reco-
pilan resumidamente en las figuras 3 y 4.
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Figura 3. Principales cationes presentes en las aguas
seleccionadas en la zona: Extremadura - Avila - Toledo
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Figura 4. Principales aniones presentes en las aguas
seleccionadas en la zona: Extremadura - Avila - Toledo
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POTABILIZACION RADIOLOGICA DEL AGUA DE CONSUMO HUMANO

Figura 7. Principales cationes presentes en las aguas seleccionadas en la zona: Salamanca
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En la region gallega se ha centrado el estudio en la
zona sur de las provincias de Pontevedra y Orense.
Para seleccionar los abastecimientos a estudiar se ha
realizado un muestreo en las citadas provincias, utili-
zando como principal pardmetro de seleccién el valor
del indice de actividad alfa total que posefan dichas
aguas. En las figuras 5 y 6 se han representado los dia-
gramas de Piper correspondientes a las caracteristicas
quimicas de las aguas muestreadas en esta region.

En la provincia de Salamanca se ha centrado el estu-
dio en el eje Béjar-Lumbrales. Para seleccionar los
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abastecimientos objeto de estudio se ha realizado un
muestreo en esa region utilizando de nuevo como
parametro de seleccién el indice de actividad alfa
total determinado para cada una de las aguas brutas
recogidas en cada punto. En las figuras 7 y 8 se han
representado, empleando diagramas de Piper, las
caracteristicas quimicas de las aguas muestreadas.

2.2. Aguas seleccionadas para estudio

De entre el conjunto de aguas inicialmente estudia-
do, se ha seleccionado un subconjunto de tamafio
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Escenario

Mapa 1. Ubicacion aproximada de los puntos de muestreo de aguas con elevados contenidos de radionucleidos naturales

acorde con la dimensién del proyecto, en el que se
pretende exista una representacion, tan amplia como
sea posible, de los tipos de agua existentes en
Espafia y, en todo caso, para la parte del estudio
dedicado a eliminar la presencia de radionucleidos
de origen natural, con una actividad tan alta como
asi mismo sea posible.

Figura 9. Principales cationes presentes en las aguas selec-
cionadas con significativos contenidos radiactivos naturales
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Por ello, se han seleccionado para el presente estudio las
aguas procedentes de Torrequemada, Acehuche,
Barcience, Manjabalago, Cualedro, Lumbrales, Orense
(Burgas) y Gallegos de Argafian, cuya localizacién aproxi-
mada es la que se muestra en el mapa 1, mientras que sus
principales caracteristicas quimicas se muestran resumida-
mente en los diagramas de Piper de las figuras 9 y 10.

Figura 10. Principales aniones presentes en las aguas selec-
cionadas con significativos contenidos radiactivos naturales
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POTABILIZACION RADIOLOGICA DEL AGUA DE CONSUMO HUMANO

3. Aguas con radionucleidos de origen
artificial

Por otra parte, para el estudio de aguas potencialmente
afectables con niveles importantes de radiactividad de
origen artificial, se han seleccionado las tres cuencas flu-
viales en las que se encuentran las centrales nucleares
espafiolas. Estas son la del Ebro, la del Tajo y la del
Jtcar, si bien esta Gltima esta hidraulicamente conecta-
da con la anterior a través del trasvase Tajo-Segura y a
su vez con el rio Turia a través del trasvase Jucar-Turia,
que abastece a la ciudad de Valencia. Para seleccionar
las localizaciones objeto de estudio, se han utilizado los
datos facilitados por las confederaciones hidrograficas
del Ebro y del Tajo, asi como por la Direccién General
de Obras Hidraulicas y se han combinado en la medida
de lo posible con las siguientes variables, con el fin de
obtener la mayor diversidad posible:

1. Aguas con distintas caracteristicas fisico-quimicas,
lo cual se favorece, en principio, por pertenecer en
muchos casos a cuencas fluviales distintas o bien al
mismo rio pero a tramos separados entre si por dis-
tancias relativamente grandes.

2. Aguas que antes de ser consumidas son sometidas a
diferentes procedimientos de potabilizacion.

3. Aguas que son consumidas por los nicleos de
poblacién mds amplios posible, teniendo en cuenta
los condicionantes antes citados.

Como consecuencia de la aplicacién de dichos crite-
rios de seleccidn, se han elegido, de la cuenca del Tajo,
las poblaciones de Tarancén y Almaraz, las cuales, al
situarse en tramos relativamente distantes del mismo
rio, presentan diferentes caracteristicas fisico-quimi-
cas. En la cuenca del rio Jtcar, el agua que se suminis-
tra a la poblacién de Valencia a través del trasvase
Jcar-Turia, utilizando como referencia de tratamiento
el seguido en la planta de Picassent. Por dltimo, de la
cuenca del rio Segura se ha seleccionado como zona
de influencia del canal del Taibilla la distribucién de
agua en el entorno de la poblacién de Alicante.

En el rio Ebro, los anilisis fisico-quimicos ponen de
manifiesto que, aguas abajo de la central nuclear Santa
Maria de Garona, sélo se tienen dos zonas diferencia-
das: una en cabecera y otra cerca de la desembocadu-
ra. Por ello, y tras un viaje de inspeccién en el que se
estudiaron varias posibilidades (San Vicente de la
Sonsierra, Calahorra, etc.), se han seleccionado dos
puntos de muestreo. El primero en Agoncillo, pobla-
cién situada en la comunidad auténoma de La Rioja y
a 3 km de Logrofo que cuenta con un extenso poligo-
no industrial, en el que se ubican diversas industrias
alimentarias de amplio impacto. El segundo en
Campredd, provincia de Tarragona, a la altura de
Xerta, junto a la captacion de agua del rio Ebro
mediante dos canales de riego que abastecen a la plan-
ta de tratamiento situada en L Ampolla, desde la que
se suministra agua potable a la ciudad de Tarragona.

Las caracteristicas quimicas de estas aguas, de igual
modo que con las anteriores, se han representado en
los correspondientes diagramas de Piper, que se mues-
tran seguidamente.

La ubicacién aproximada de todos estos puntos puede
verse en el mapa 2 que se incluye a continuacion.
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Figura 11. Principales cationes presentes en las aguas
seleccionadas que podrian contener significativos contenidos

radiactivos artificiales
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Figura 12. Principales aniones presentes en las aguas
seleccionadas que podrian contener significativos contenidos

radiactivos artificiales
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Mapa 2. Ubicacion aproximada de los puntos de muestreo de aguas con contenidos potenciales de radionucleidos artificiales
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POTABILIZACION RADIOLOGICA DEL AGUA DE CONSUMO HUMANO

1. Experiencias de coagulacién-floculacién
o de jar-test

Previo a la realizacién sistematica de las experiencias
de coagulacién-floculacién o ensayos jar-test, se anali-
zaron los procesos de potabilizacién que se aplican en
las distintas poblaciones seleccionadas para el presen-
te estudio. Entre las aguas que poseen un contenido
en radionucleidos naturales superior al nivel medio de
los existentes en nuestro pafs, destaca el agua subte-
rranea de la poblacién de Torrequemada, que se utili-
za como refuerzo de su abastecimiento normal duran-
te los periodos estivales o de sequia. Las demds aguas
utilizadas en el presente estudio, corresponden a
aguas procedentes de las poblaciones de Acehuche,
Manjabalago, Barcience, Cualedro, Lumbrales,
Orense y Gallegos de Argafian, todas ellas de origen
subterrdneo. Para todas ellas y, en el mejor de los
casos, el tinico tratamiento que se aplica, antes de que
sean utilizadas, es una simple desinfeccién con hipo-
clorito sédico.

Por otra parte, para las aguas potencialmente afecta-
bles con niveles significativos de radiactividad de ori-
gen artificial, se han reproducido a escala de laborato-
rio los procesos de potabilizaciéon que a continuacién
se detallan y que son los que se llevan a cabo en las
estaciones de tratamiento de aguas potables (ETAPs)
de Almaraz, Tarancén, Valencia, Alicante, ’Ampolla y
Agoncillo.

La poblaciéon de Almaraz para su abastecimiento utiliza
un agua de tipo superficial, que es captada en el embal-
se de Valdecanas, existente en el rio Tajo, a 15 km

de la citada planta potabilizadora. Concretamente, el
agua prepotable de Valdecafas es bombeada hasta un
depésito, situado fuera de la planta de tratamiento,
para posteriormente desde alli bombear de nuevo el
agua hasta la planta. El primer tratamiento que se apli-
ca es una precloracién, en la misma conduccién del
agua que llega hasta el estanque en donde se produce
la coagulacién, la cual se lleva a cabo mediante la utili-
zacion de sulfato de aluminio y con agitacién rapida.
Después, el agua es conducida por gravedad hacia

unos decantadores, en los que se separa la fase sélida
del agua ya tratada. Posteriormente, se filtra el agua
mediante el uso de filtros de arena, para desinfectarla
mis tarde por cloracion. Por tltimo, el agua ya califi-
cable de potable, es almacenada en un depésito para
ser distribuida a la poblacién.

El agua que abastece a la poblacién de Tarancdn, pro-
cede de una planta potabilizadora situada a 20 km de
dicha localidad, y utiliza como agua prepotable la del
embalse de Almoguera, situado en el rio Tajo. Dicha
planta distribuye ademds agua potable a toda la
comarca de Tarancon. A esta agua bruta se le somete
a un proceso de coagulacién con un polimero de alu-
minio, concretamente el policlorosulfato bésico de
aluminio, DKFLOC 1010 y seguidamente se lleva a
cabo el proceso de decantacién de los fléculos forma-
dos, para con posterioridad, hacer pasar el agua por
lechos filtrantes de arena. Por Gltimo, se le aplica un
proceso de postcloracion, antes de que el agua pota-
ble sea bombeada hacia Tarancén y a las poblaciones
de su alrededor.

El agua potable que abastece a la poblacién de
Valencia, procede de la estacion de tratamiento de
Picassent. Para su potabilizacion se le somete inicial-
mente a una preoxidacién mediante permanganato,
cloro u ozono, cuando las condiciones fisicoquimicas
del agua asi lo requieren, que no suele ser lo habi-
tual. A partir de ese momento, se desarrolla un pro-
ceso de coagulacién con un polimero de aluminio,
PAX XL-63 y seguidamente se realiza la floculacion
con un polimero organico, CROSEFLOC A-220. A
continuacién, se lleva a cabo el proceso de decanta-
cién de los fléculos formados, para hacer pasar des-
pués el agua por los lechos filtrantes de arena. Por
altimo, se aplica un proceso de postcloracién, antes
de que el agua potable sea bombeada hacia los depé-
sitos, en donde es almacenada para ser distribuida a
la poblacién.

El agua potable consumida en la ciudad de Alicante

procede de la estacion de tratamiento de Torrealta, a
la que se bombea el agua prepotable desde el canal del
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trasvase Tajo-Segura. El agua, una vez en dicha planta,
es sometida a una precloracién con cloro gas, para
después realizar el proceso de coagulacién-floculacion,
utilizando como coagulante el sulfato de aluminio y
como floculante la silice activada. Seguidamente se
lleva a cabo el proceso de decantacién de los fléculos
formados, para, a continuacién, hacer pasar el agua
por unos lechos filtrantes de arena silicea. Por tltimo,
se realiza un proceso de postcloracion, para que el
agua potable sea consumible por la poblacién.

El agua bruta captada en la estacién de Xerta, procede
del rio Ebro. Esta, mediante los dos canales de riego
que arrancan en el citado punto, suministra a la planta
de tratamiento situada en I’Ampolla que abastece a la
ciudad de Tarragona. Esta planta emplea un sistema
de potabilizacién que usa cloruro férrico como coagu-
lante, con una recirculacién de fangos de decantacién
del 1% de concentracién y tal que constituyen el 25%
del volumen de alimentacién a la planta.

El agua bruta que se potabiliza en la ETAP de
Agoncillo procede del rio Ebro y entra a dos depésitos
de la planta a través de varios canales. Una vez alli
sufre el primer tratamiento, consistente en una preclo-
racion, en este caso mediante la adicién de cloro.
Después, el agua se introduce en un decantador cilin-
drico-cénico, donde se produce la coagulacion. Esta se
lleva a cabo mediante la utilizacién de un policloruro
bésico de aluminio, sin aplicar ningtin tipo de flocu-
lante. El agua asciende por el interior del decantador y
desciende por el exterior del mismo, sedimentando el
fango en su parte inferior. Este fango no es tratado ni
analizado, sino que se vierte directamente al rio Ebro.
Posteriormente, se filtra el agua mediante el uso de un
filtro de arena silicea. Por Gltimo, el agua es desinfec-
tada mediante cloracion.

Para realizar en el laboratorio los procesos que emulen
los que se llevan a cabo en las plantas potabilizadoras
anteriormente resenadas, se suelen utilizar una serie de
ensayos denominados jar-test o de coagulacion-flocula-
cién. Este tipo de ensayos vienen recogidos en la
norma ASTM D2035-80 (reaprobada en 1995)

Metodologia

Standard practice for coagulation-flocculation jar test of
water® y su ejecucion se muestra en la figura 13. Con
ellos, se pretende encontrar las mejores condiciones de
trabajo para el proceso de coagulacién-floculacién.
Para ello, debe seleccionarse el tipo de coagulante a
utilizar, que dada las practicas cominmente seguidas
en las ETAPs objeto de este estudio, se ha selecciona-
do que sean compuestos en base hierro o en base alu-
minio. La misma motivacién ha sido la que ha servido
de guia en la seleccién del tipo de floculante, asi como
para determinar las dosis mas adecuadas para los dos
antes citados tipos de compuestos. También, deben
encontrarse los mejores valores para diversos parame-
tros, tales como el pH, la turbiedad y la temperatura
del agua, o para diferentes variables experimentales
tipo, como la velocidad y el tiempo de agitacion o el
tamano del floculo, con el fin de maximizar la elimina-
cién de los agentes indeseables que estin presentes en
el agua.

Figura 13. Ensayos de coagulacion floculacion realizados en
el lahoratorio segiin la norma ASTM D2035-80

¢ ASTM, American Society for Testing and Materials. 1980. A standard
practice for coagulation-flocculation Jar test of water. Designation D

2035-80. USA.
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POTABILIZACION RADIOLOGICA DEL AGUA DE CONSUMO HUMANO

Dadas las caracteristicas fisico quimicas que poseen
todas las aguas estudiadas y los tamafios de las diferentes
poblaciones que de ellas se abastecen, en algunos casos
se emplea para su potabilizacién una simple postclora-
cién, mientras que en otros casos se efectiia un proceso
de potabilizacién calificable de completo, integrado por
las etapas de pretratamiento-clarificacién-desinfeccién.
Para las poblaciones en las que se aplica una simple pos-
tcloracion como proceso de potabilizacion, y dado que
previsiblemente éste es un proceso altamente ineficaz
para la eliminacién de los radionucleidos naturales con-
tenidos en dichas aguas, se ha ensayado e intentado opti-
mizar un proceso de potabilizacién integrado por las
etapas de clarificacién y postcloracién. Por otro lado,
para las poblaciones que utilizan un procedimiento de
potabilizacién calificable de completo, se ha emulado en
el laboratorio dicho proceso y las condiciones de trabajo
que utiliza la planta, con el fin de mejorar el grado de
descontaminacién radiactiva que se produce durante el
mismo. Ademas, se han realizado otras experiencias en
las que puntualmente se han incorporado otros reactivos
complementarios a los utilizados en las ETAPs de mane-
ra rutinaria, con el fin de intentar maximizar la eficacia
en la descontaminacién radiactiva para los diferentes
radionucleidos aqui considerados.

Al realizar todos estos ensayos en el laboratorio, se
han seguido los siguientes pasos:

1.1. Pretratamiento

Este proceso se lleva a cabo agitando la muestra acuosa
a una velocidad de 120 rpm durante cuatro minutos.

1.2. Clarificacion

Coagulacion

Se han buscado los valores de concentracién éptimos
de los coagulantes para el propésito perseguido, ya
estén éstos fabricados en base hierro o en base alumi-
nio. Para ello, se ha partido de los rangos normalmen-
te empleados en los procesos de potabilizacion, es
decir, de 20-250 mg/l, para los reactivos en base hierro

y de 20-150 mg/l, para reactivos en base aluminio’.
También se ha determinado el valor mas adecuado
para el pH de coagulacién utilizado en las ETAPs,
dentro del rango 6-10, para las diferentes aguas anali-
zadas. La ejecucion de todos estos ensayos ha sido
posible gracias a la experiencia adquirida durante el
desarrollo del proyecto Estudio de la adaptacion de los
procedimientos tipo de potabilizacion para aumentar la
eficacia de la descontaminacion radiactiva de los recur-
sos hidricos’, previo al que ahora se describe.

También hay que destacar que se han determinado, de
la misma forma que para los coagulantes, los valores

6ptimos de todos los reactivos complementarios que se
han ido utilizando en algunos de los diferentes ensayos.

Este proceso se realiza mediante agitacién de la mues-
tra acuosa durante 2 minutos, a 120 rpm, para conse-
guir una buena mezcla y una rapida estabilizacion en

el cambio del valor del pH de la muestra acuosa.

Floculacién

Al igual que para los coagulantes, la concentracion
mas adecuada de los floculantes fue optimizada reali-
zando diferentes ensayos para distintas concentracio-
nes de los mismos.

Este proceso se efectiia mediante la agitacion de la
muestra acuosa durante 2 minutos, a 120 rpm, para a
continuacién, dejar crecer los fléculos durante otros
20 minutos, manteniendo la solucién con una veloci-
dad de agitacién de 50 rpm.

7 Degremont, 1979. Manual técnico del agua. Rueil-Malmaison Cedex,

France, Ed. Grafo S.A., Bilbao. Espania.

> Estudio de la adaptacion de los procedimientos tipo de potabilizacion
para aumentar la eficacia de la descontaminacion radiactiva de los re-
cursos hidricos. Proyecto nimero 1FD97-0099. Proyecto cofinancia-
do entre el Plan Nacional de I+D y los fondos FEDER. 1-11-1998 al
31-10-2001.
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Tahla 1. Condiciones de trabajo empleadas para la realizacion de los ensayos de coagulacion-floculacion en las aguas analizadas

Metodologia

pHs Regulador Reactivos
Agua de trahajo Coagulantes Floculantes de pH complementarios
Prosedim ASP25 Permanganato
Torrequemada | 6y 10 Sulfato férrico (110 mg/1) (0,25 mg/l) NaOH y HCI potésico (0,15 mg/l)
Prosedim ASP25 Permanganato
Acehuche 6,7,5y10 Sulfato férrico (30 mg/I) (0,25 mg/l) NaOH y HCI potésico (0,20 mg/1)
Sulfato férrico (40 mg/l) Prosedim ASP25
Barcience 6,7,5y95 Sulfato de aluminio (40 mg/l) (0,25 mg/l) NaOH y HCI -
Sulfato férrico (40 mg/l) Prosedim ASP25
Manjabalago 6,75y95 Sulfato de aluminio (60 mg/I) (0,25 mg/l) NaOH y HCI -
Prosedim ASP25
Cualedro 6 Sulfato férrico (110 mg/l) (0,25mg/l) NaOH -
Prosedim ASP25
Lumbrales 6 Sulfato férrico (110 mg/l) (0,25mg/l) - -
Prosedim ASP25
Burgas 6 Sulfato férrico (110 mg/1) (0,25mg/l) HCI -
Gallegos Prosedim ASP25
de Argafian 6 Sulfato férrico (110 mg/l) (0,25mg/l) HCI -
Sulfato férrico (40 mg/I) Prosedim ASP 25 CaC0, (100, 200
Almaraz 6,7,5y10 Sulfato de aluminio (40 mg/I) (0,25 mg/l) NaOH y HCI y 300 mg/l)
Sulfato de aluminio (20 mg/l) Prosedim ASP 25 CaC0, (100 mg/l) y
Tarancon 7,5y9,5 DKFLOC 1010 (15 mg/l) (0,3 mg/l) NaOH €0,2-(400 mg/1)
Sulfato de aluminio (70 mg/I) CROSEFLOC
Valencia 7,5y95 PAX XL-63 (90 mg/l) (0,3 mg/l) NaOH CaCo0, (100 mg/1)
Prosedim ASP 25
Alicante 75y95 Sulfato de aluminio (40 mg/I) (0,3 mg/l) NaOH C0,%-(40-400 mg/1)
Prosedim ASP 25
Xerta 6,7-7,05 Cloruro férrico 40% (11 mg/I) (0,25 mg/l) - -
Policloruro de aluminio
Agoncillo 14 18% (40 mg/l) - -

Decantacion

Los fl6culos formados se dejan precipitar, sin agita-

cién, mediante la ayuda de la gravedad. Este proceso

tiene una duracién de 30 minutos.

Filtracién

Como resultado de la ejecucion de esta etapa en la

muestra acuosa, se obtienen dos fracciones bien

diferenciadas. Por una parte, se recogen, mediante

la retencién con papel de filtro convencional, los

fléculos mas ligeros que no se han podido separar

del agua en la etapa previa de decantacién, y por

otra, se consigue un agua limpia, exenta de particu-

las coloidades.

1.3. Postcloracion

El agua, una vez clarificada, se desinfecta de posibles
agentes patdgenos, para asi cumplir la normativa en
vigor de aguas potables®. El desinfectante utilizado en
este proceso, ha sido el hipoclorito sédico, en una

8 Real Decreto 140/2003 sobre Criterios sanitarios de la calidad del agua
de consumo humano. Publicado en el BOE n° 45 de 21 de febrero de 2003.
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concentracion tal que la concentracién de cloro resi-
dual en el agua fuera de 0,2 mg/1.

En la tabla 1 se muestran de forma resumida, las con-
diciones experimentales concretas empleadas para las
diferentes aguas tratadas a lo largo del presente estu-
dio, tras la realizacion de los convenientes ensayos pre-
vios, en los que se delimitaron los valores 6ptimos de
los tipos y concentraciones de coagulantes y floculan-
tes, asi como de los pHs de trabajo.

2. Experiencias en la planta piloto

2.1. Estructura

Con el objeto de verificar la reproducibilidad de los
resultados obtenidos en el laboratorio, se ha disefiado
una experiencia que permite ensayar la descontamina-
cion de los radionucleidos naturales y artificiales en
una planta piloto. Para ello, se ha disefiado una planta
que consta de dos bidones de 200 litros cada uno, en
donde se almacena el agua que alimenta al sistema.
Este consta de un dispositivo de altura manométrica
constante, que permite mantener una presion cons-
tante en el sistema de alimentacién, un decantador
cilindrico-cénico, donde se realizara el proceso de
coagulacién-floculacién, y un filtro de arena que fina-
liza el proceso.

La dosificacion, tanto de coagulante como de floculan-
te, es efectuada mediante bombas dosificadoras de
émbolo y la regulacién del valor de pH es efectuada
mediante un sistema automatico provisto de un elec-
trodo de medida y una bomba dosificadora, también
de émbolo, como se muestra en la figura 14.

Figura 14. Esquema de dosificacion y control
de la planta piloto

Realimentacion para
control de pH Decantador
Agua bruta o o

‘ | v Filtro de arena

Agua tratada
Purga

Coagulante * Corrector
Floculante de pH

El proceso de decantacion tiene lugar en un decanta-
dor cilindrico-cénico, cuyas caracteristicas fueron
calculadas utilizando el c6digo Fluent de dinamica de
fluidos computacional, para un caudal maximo de
tratamiento de 35 I'h'!, con una velocidad ascensional
de maxima de 0,5 m-h*!, si bien en el presente estu-
dio se emple6 un caudal de 15 I-h"!, ya que se obser-
v6 que de esta forma se optimizaba la separacién de
los fléculos.

La estructura interna del decantador es la que se
muestra en la figura 15 y los campos de velocidad para
caudales de 35 y 15 I'h'! pueden verse en las figuras
16ay 16b.

Figura 15. Estructura interna del decantador
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Figura 16a. Campos de velocidad (m/s) para un caudal
de 35 I-h

1 Bde-02
1 Ble-02
1.Te-02
1681002
152e-02
142e-02
133e-02
1.23e-02
114e-02
1.048-02
4703
B53e-03
T 58e-03
6 H3e-03
§68e.03
4 The-03
4. Téa-03
2B4e-00
1 B0e-(3
B4 Te-D4
0 D0e-=00

Figura 16b. Campos de velocidad (m/s) para un caudal
de 15 I-h"

B50a-03
B16a.03
7.73e-03
7.30e-03
B87e-03
Ga4p.03
8.01e-03
§58e-02
516=-03
4 72e-03
420003
3B8e-03
Ja44e-00
Ie-03
2.50e-03
216803
1 72e-03
1.20e-03
B5be-04
4 20e-04
0.00e+00

La filtracién se realiza mediante un filtro de 50 cm de
grosor de arena de 1,2 mm de tamafio efectivo.

La arena empleada proviene de un depésito sedimen-
tario del periodo Holoceno de la era Cuaternaria que
proceden de areniscas. Estas estdn compuestas por

cuarzo (18-50%), feldespatos (9-12%) que son silica-

Metodologia

tos con estructura tetraédrica tridimensional, y mine-
rales accesorios (< 2%), lo que permite explicar el
comportamiento de la arena empleada en el filtro, en
base a retenciones por desequilibrio de las cargas
superficiales y a la existencia de cationes intercam-
biables. Se determiné que la capacidad de cambio de
esta arena es de 3,12 mEq/100 g.

La carga de arena del filtro fue renovada al término de
cada una de las experiencias realizadas. Cada una de
ellas estuvo centrada en una de las aguas selecciona-
das, para un determinado tipo de contaminante: radio-
nucleidos naturales o artificiales. Debe asi mismo indi-
carse que durante cada experiencia se ensayaron, en
general, dos valores del pH.

La estructura general de la planta se muestra en la
figura 17.

Figura 17. Planta piloto

En alguna ocasién, y para simular practicas concretas
llevadas a cabo en algunas de las plantas de tratamien-
to seleccionadas, se ha habilitado un canal de recircu-
lacién de fangos, que permite emplear los fangos ya
generados, tomandolos del fondo del decantador, con
una concentracién del 1%, para conseguir una entrada
que contenga un 25% de recirculacién. Para ello, se
ha realizado la modificacién en la planta que se indica
en la figura 18.
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Figura 18. Esquema de dosificacion y control de la planta
piloto con recirculacion de fangos

Realimentacién para
control de pH Decantador

i

Agua bruta

Filtro de arena

Recirculacion
Agua tratada

i Purga
Coagulante “ Corrector
Floculante de pH

Igualmente, en alguna ocasién ha sido necesario verifi-
car la efectividad que tiene para retener radionuclei-
dos una adicién de arcillas o zeolitas molidas y con el
fin de prolongar el tiempo de contacto del agua con el
aditivo, se ha habilitado un sistema de agitacion, en la
zona del decantador en donde se forma el floculo, el
dispositivo que puede verse en la figura 19. Esta agita-
cién fue realizada con un agitador de hélice moviéndo-
se a una frecuencia lo suficientemente baja para no
romper el fléculo y lo suficientemente elevada para
mantener las particulas en suspension durante un
tiempo apreciable. La frecuencia de agitacion seleccio-
nada fue de ~50 rpm.

Figura 19. Decantador con agitacion en la zona
de coagulacion

El sistema de filtracién habitualmente empleado ha
sido en algunas ocasiones reemplazado por un filtro
bicapa de arena y zeolita, destinado a estudiar la reten-
cién selectiva de determinados radionucleidos, parti-
cularmente el radio, toda vez que su eliminacién
simultdnea con el uranio no es posible en el sistema de
decantacién como se justifica més adelante.

Este filtro se construyé con una tuberia de PVC de
125 mm de didmetro externo y 120 mm de diametro
interno, con una altura de 400 mm, y cuenta con
una placa base de PVC, de un didmetro de 120 mm,
con un orificio central de 10 mm. El filtro tiene el
aspecto que se muestra en la figura 20 y ha sido
diseniado para tener tiempos de permanencia de
unos 20 minutos.

Figura 20. Disposicion del filtro bicapa empleado

.. Ledlita

Arena

Placa base

TR

f

2.2. Operacion

La planta piloto ha funcionado partiendo, unas veces,
de un circuito lleno con agua potable en el que en un
momento determinado se ha cambiado la alimentacion
al agua que se desea ensayar. Tras ello, durante las pri-
meras tres horas y media de funcionamiento —que es el
tiempo necesario para efectuar casi dos renovaciones
completas del volumen del decantador— no se ha reco-
lectado ninguna muestra, dado que se esta renovando
el agua en el citado decantador.
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El agua se muestrea durante las tres horas siguien-
tes de funcionamiento, a razén de una muestra
cada 15 minutos, es decir, 12 muestras en total. En
este sentido, se recogieron muestras tanto a la sali-
da del filtro de arena como a la salida del decanta-
dor, es decir, previo al paso del agua por el proceso

de filtrado.

Cuando ha sido necesario estudiar un segundo valor
del pH de coagulacién en el transcurso de la misma
experiencia, se ha cambiado éste y se ha procedido a
dar los mismos pasos que en la fase anterior: tres horas
y media de funcionamiento para renovar el agua del
decantador y posterior recogida de muestras cada 15
minutos, durante las tres horas siguientes.

Otras veces se ha partido del decantador vacio y se
han recogido muestras una vez que éste ha comenzado
a producir los primeros voliimenes de agua limpia. A
partir de entonces todo ha transcurrido como se ha
indicado para el caso anterior.

En ambas situaciones se ha mantenido una vigorosa
agitacién del tanque de agua de alimentacion, destina-
da a evitar que se produzca la decantacién de los séli-
dos que el agua a ensayar, o bruta, pudiera llevar en
suspension.

Por tltimo, también se ha recogido una muestra de
agua bruta antes y tras acabar todo el experimento,
con objeto de tener, por medio de los correspondien-
tes andlisis, la absoluta seguridad de que no se ha pro-
ducido ningtn tipo de pérdida de radionucleidos por
adsorcion o decantacion.

2.3. Condiciones operativas en los diferentes
casos estudiados

Agoncillo

El anilisis de los resultados de descontaminacién
obtenidos habia puesto de manifiesto que, antes del
filtro de arena, la descontaminacién media adopta los
siguientes valores:

Metodologia

) "——-,,,_rBaSe coagulante
Radionucleido Fe Al
Sr 32% 12%
Cs 23% 8%

Estos resultados motivaron el desarrollo de una
experiencia destinada a verificar si efectivamente
los coagulantes con base hierro son mas eficientes
en la descontaminacién que los coagulantes con
base aluminio.

Para ello, el ensayo realizado con agua de Agoncillo,
en el que se empled policloruro basico de aluminio
como coagulante, fue repetido reemplazando este coa-
gulante por sulfato férrico en forma comercial,

Fe,(SO,), - 9H,0.

Ambos ensayos fueron ademas realizados por duplica-
do. En el primero de ellos se utilizé el coagulante y
floculante sin aditivos, mientras que en el segundo se
adicionaron 10 g de zeolita Linde AW500, que es una
chabarita sintética, molida y tamizada por un tamiz

200 mesh ASTM.

En los ensayos con zeolita se observé una pérdida de la
fraccién mis fina de la misma, por arrastre en la corrien-
te de agua y también una pérdida por decantacion.

Para evitar en la medida de lo posible estas pérdidas,
en el ensayo con coagulante en base hierro, se habilit6
una agitacion en la zona de formacién del codgulo en
el decantador, que ha sido mostrada en la figura 19, de
forma que permitiese incrementar el tiempo que la
zeolita permanece en suspension, asi como el tiempo
de contacto agua-zeolita.

Ensayo con aluminio

Se llevaron a cabo dos ensayos diferentes. El proceso
seguido es idéntico en ambos, tanto a nivel de reacti-
vos como de trazadores y de caracteristicas del agua.
Pero en uno de ellos, en el segundo, se adiciona una
zeolita especifica.
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Las condiciones de trabajo empleadas reflejan lo mas fiel-
mente posible el procedimiento real de potabilizacién de
la estacién de tratamiento de agua potable de Agoncillo,
por ello se empled una concentracion de 40 mg:1! de poli-
cloruro bisico de aluminio al 18% de ALO, como coagu-
lante, sin adicién de floculante ni correccién de pH.

Tras este ensayo y con el objeto de valorar la efectivi-
dad que la adicién de una zeolita podria tener en la
eliminacién de los radionucleidos, se realizé un segun-
do ensayo empleando el mismo procedimiento que en
el ensayo anterior pero afiadiendo la zeolita.

Ensayo con hierro

También en este caso se han llevado a cabo dos ensa-
yos. El proceso seguido fue idéntico en ambos, tanto a
nivel de reactivos como de trazadores. Pero en el
segundo se adiciond la zeolita.

Las condiciones de trabajo empleadas fueron: 110
mg-l"! de Fe,(SO,), 9H,0, 0,25 mg-l"' de Prosedim
ASP25, que es un copolimero de acrilamida de ioni-
cidad débilmente aniénica, y NaOH, como regula-
dor de pH.

El coagulante que se ha utilizado es sulfato férrico,
cuyo pH éptimo para la coagulacién-floculacion debe
ser superior a 5.

El pH de coagulacién en el desarrollo de ambos expe-
rimentos fue de 8,5, que es superior al minimo reque-
rido. Estos valores de pH fueron medidos al tomar
cada muestra.

En el segundo de los ensayos, se llevé a cabo el mismo
procedimiento que en el anterior, pero habiendo reali-
zado una adicién de la misma zeolita que en el ensayo
anterior, en la parte central del decantador.

Valencia

Para la operacién de la planta piloto con el agua de
esta procedencia, se empled policloruro de aluminio

como coagulante, concretamente el PAX XL-63, en
una concentracién de 90 mg-l"! y como floculante se
utilizaron 0.3 mg-1! de Crosefloc A-220, que es un
polielectrolito anidnico.

Los valores de pH de coagulacién empleados fueron
7,5y 9,5. Estas condiciones son el resultado de adaptar
las encontradas como mas adecuadas para la desconta-
minacién en los ensayos realizados en el laboratorio,
llevados a cabo de manera previa a las experiencias en
la citada planta piloto.

Xerta

Los dos ensayos realizados con esta agua siguieron proce-
sos idénticos, tanto a nivel de reactivos como de trazado-
res. Sin embargo, en uno de ellos, se adicion6 una zeolita
especifica, Linde AW500, que es una chabazita sintética.

En la operacién de la planta piloto se emple6 como
coagulante 11 mg-I"! de cloruro férrico al 40% y como
floculante 0,15 mg-1"! del polielectrolito Prosedim ASP
25. El coagulante utilizado requiere para producir la
coagulacién-floculacién un valor del pH superior a 5.

El pH de coagulacién en el desarrollo de ambos expe-
rimentos en la planta piloto fue de 8,5, que es superior
al minimo requerido para que se produzca la coagula-
cién. Los valores de pH han sido medidos al tomar
cada muestra.

La planta de tratamiento de Xerta emplea en su opera-
cién una recirculacion de fangos que ha sido simulada
en la planta piloto empleada.

Para ello, se utilizé un montaje que extrae parte del
fango existente en el fondo del decantador y lo
impulsa e introduce en la parte superior del mismo
con un caudal de 5 I'h"!, de modo tal que en el fondo
del decantador se mantiene una concentracién de
fango del 1% en volumen. Por ello, antes de poner
en funcionamiento la planta se preparé una disolu-
cién de 4 1 de fango, es decir Fe(OH);, con una con-
centracion del 2% en volumen vy se afiadi6 al fondo
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del decantador, tras lo cual se arrancé la recircula-
cién. De esta forma, se mantiene durante todo el pro-
ceso la concentracién de fango requerida.

Lumbrales

Esta agua proviene de un abastecimiento pequefio que
no cuenta con planta potabilizadora. Por ello se
empled un coagulante, que ha mostrado su capacidad
en ensayos previos para la descontaminacion radiacti-
va, estableciendo la concentracién a emplear mediante
ensayos jar-test.

El ensayo en planta piloto se realizé empleando 110 mg1!
de Fe,(SO,); 9H,0 como coagulante y 0,25 mg/1 de
Prosedim ASP 25 como floculante.

El coagulante utilizado tiene un limite inferior para el
pH en el proceso de coagulacion-floculacion de 5.

El pH de coagulacién en el desarrollo del experimen-
to fue de 6, sin necesidad de afadir un regulador de
pH, valor que es superior al minimo requerido para la
precipitacion del hidréxido de hierro y adecuado para
maximizar eliminacién de uranio (pH=6). Los valores
del pH han sido medidos al tomar cada muestra.

Puesto que se queria introducir una zeolita especifica
para la retencién de radio (A3) en el filtro de arena,
se empled el filtro mostrado en la figura 20. Asi, se
utilizaron dos filtros: el primero con una altura de

35 cm de arena previamente lavada con agua destilada
y el segundo con la mitad inferior ocupada por una
altura de 20 cm de arena y la superior con una altura
de 18 cm de la citada zeolita especifica para la reten-
cién del radio, que habia sido acondicionada el dia
anterior con agua destilada.

La toma de muestras a la salida del filtro de arena en
esta experiencia se dividi6 en dos fases, durante la pri-
mera mitad se tomaron muestras a la salida del filtro
que contenfa Gnicamente arena, mientras que durante
la segunda mitad se recolectaron muestras a la salida
del filtro que contenian arena y zeolita.

Metodologia

Gallegos de Argafian

Esta agua proviene de una fuente publica y no cuenta
por tanto con planta potabilizadora. Por ello se
empled un coagulante, que ya ha mostrado su capaci-
dad para la descontaminacién radiactiva, en una con-
centracion determinada mediante ensayos jar-zest.

El ensayo en planta piloto se realizé empleando 110 mg-I!
de Fe,(SO,); 9H,0 como coagulante y 0,25 mg1" de
Prosedim ASP 25 como floculante.

El coagulante utilizado tiene un limite inferior para el
pH en el proceso de coagulaciéon-floculacion de 5.

El pH de coagulacién en el desarrollo del experimento
fue de 6, siendo necesaria la adicién de HNO, 0,06M
para alcanzar este valor, que es superior al minimo
requerido para la precipitacion del hidréxido de hie-
rro y adecuado para obtener la maxima eliminacién de
uranio (pH=6). Los valores de pH han sido medidos
al tomar cada muestra.

Puesto que se queria introducir una zeolita especifica
para la retencion de radio (A3) en el filtro de arena, se
empled el filtro mostrado en la figura 20. Asi, se utiliza-
ron dos filtros: el primero con una altura de 35 cm de
arena previamente lavada con agua destilada y el segundo
con la mitad inferior ocupada por una altura de 20 cm de
arena y la superior con una altura de 18 cm de la citada
zeolita especifica para la retencién del radio, que habia
sido acondicionada el dia anterior con agua destilada.

De nuevo, la toma de muestras a la salida del filtro de
arena se dividié en dos fases, durante la primera mitad
se tomaron muestras a la salida del filtro que contenia
(inicamente arena, mientras que durante la segunda
mitad se recolectaron muestras a la salida del filtro
que contenian arena y zeolita.

Almaraz

El ensayo fue realizado adaptando a la planta piloto
las condiciones encontradas como mas adecuadas para
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la descontaminacion en los ensayos previos realizados
en el laboratorio. Asi, se emplearon 70 mg-1"! de sulfa-
to de aluminio como coagulante y 0,26 mg-1'! de
Prosedim ASP 25 como floculante, con un pH de 7,2,
que es el habitualmente empleado por la planta, y con
otro a 9,5.

Torrequemada

El agua de Torrequemada es de origen subterraneo y
no es sometida a tratamiento en planta antes de su
consumo.

En el ensayo en la planta piloto a que fue sometida en
el transcurso del desarrollo experimental se emplea-
ron 114 mg:I! de sulfato férrico como coagulante y
0,26 mg-1'! de Prosedim ASP25 como floculante, con
dos diferentes pH de operacién a 6 y 10.

Acehuche

El agua de Acehuche es de origen subterraneo y no es
sometida a tratamiento en planta antes de su consumo.

En el ensayo en planta piloto al que fue sometida en el
transcurso del presente desarrollo experimental, se
emplearon 114 mg-1"! de sulfato férrico como coagu-
lante y 0,26 mg-1'! de Prosedim ASP25 como floculan-
te, con dos pH de operacién a 6y 10.

Manjabalago

Esta poblacién tiene la posibilidad de abastecerse
con aguas procedentes de dos origenes diferentes: de
un manantial (subterrdneas) y de un embalse cercano
a la poblacién y en ninguno de los dos casos es some-
tida a tratamiento en planta para su potabilizacién.
El agua empleada para la realizacién del ensayo en la
planta piloto proviene del embalse.

En el transcurso del tratamiento en la planta piloto se
emplearon 114 mg-1"! de sulfato férrico como coagu-
lante y 0,26 mg-1'! de Prosedim ASP25 como floculan-
te, con dos pH de operacién a 6y 9,5.

Tarancén

El ensayo del agua que abastece entre otras a la pobla-
cién de Tarancon se realiz empleando el policloro
sulfato basico de aluminio DKFLOC 1010 como coa-
gulante, con una concentracién de 15 mg-I!, y no se
empled ningiin tipo de floculante. Los valores del pH
ensayados fueron de 7,5 y 9,5.

Alicante

Para el agua de Alicante, se utilizé como coagulante sul-
fato de aluminio con una concentracién de 40 mg-1, y
como floculante el Prosedim ASP25, con una concen-
tracién de 0,33 mg-lt.

Los valores de pH de coagulacién empleados fueron de
9,5y 10, y como regulador de pH se utilizo Na,CO;.

El ensayo ha sido realizado en estas condiciones, al obje-
to de verificar la mejora que se produce en la desconta-
minacién radiactiva del trazador de estroncio (¥Sr),
observada en las experiencias previas llevadas a cabo en
el laboratorio de quimica.

Cualedro

Esta agua proviene de un pozo de abastecimiento pri-
vado y no cuenta por tanto con planta potabilizadora.
Por ello se empled un coagulante, que ha mostrado en
diversas experiencias previas su capacidad para la des-
contaminacién radiactiva en una concentracién deter-
minada mediante ensayos jar-test.

En el ensayo en planta piloto al que fue sometida en el
transcurso del presente desarrollo experimental se
emplearon 110 mg-I"! de sulfato férrico como coagulan-
te y 0,25 mg-l'! de Prosedim ASP25 como floculante,
con un pH de operacién de 6, obtenido empleando
NaOH 0,04 M como regulador.

Puesto que se queria introducir una zeolita especifica

para la retencién de radio (A3) en el filtro de arena, se
empled el filtro mostrado en la figura 20. Asi, se
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utilizaron dos filtros: el primero con una altura de 35 cm
de arena previamente lavada con agua destilada y el
segundo con la mitad inferior ocupada por una altura de
20 cm de arena y la superior con una altura de 18 cm de
zeolita, especifica para la retencién del radio, que habia
sido acondicionada el dia anterior con agua destilada.

En este caso, la toma de muestras a la salida del filtro de
arena se dividi6 en dos fases, durante la primera mitad
se tomaron muestras a la salida del filtro que contenia
Ginicamente arena, mientras que durante la segunda
mitad se recolectaron muestras a la salida del filtro que
contenian arena y zeolita preparado previamente.

Burgas

Esta agua proviene de una fuente ptblica y no cuenta
por tanto con planta potabilizadora. Por ello se
empled un coagulante, que ha mostrado su capacidad
en diversas experiencias previas para la descontamina-
cién radiactiva en una concentracién determinada
mediante ensayos jar-test.

En el ensayo en planta piloto al que fue sometida en el
transcurso del presente desarrollo experimental se
emplearon 110 mg-1"! de sulfato férrico como coagu-
lante y 0,25 mg:l"! de Prosedim ASP25 como floculan-
te con un pH de operacién de 6 obtenido empleando
HNO, 0,06 M como regulador.

Puesto que se queria introducir una zeolita especifica
para la retencién de radio (A3) en el filtro de arena, se
empled el filtro mostrado en la figura 20. Asi, se utili-
zaron dos filtros: el primero con una altura de 35 cm
de arena previamente lavada con agua destilada y el
segundo con la mitad inferior ocupada por una altura
de 20 cm de arena y la superior con una altura de

18 cm de zeolita especifica para la retencién del radio,
que habia sido acondicionada el dia anterior con agua

destilada.

La toma de muestras a la salida del filtro de arena se
realiz6 de forma diferente en la primera y en la segun-
da mitad de la experiencia, durante la primera mitad
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se tomaron muestras a la salida del filtro que contenia
Gnicamente arena, mientras que durante la segunda
mitad se recolectaron muestras a la salida del filtro
que contenfan arena y zeolita.

3. Fangos, arenas y arcillas

3.1. Retencidn de radionucleidos en los fangos

Uno de los problemas existentes en los estudios de des-
contaminacion radiactiva de las aguas, es la transferencia
de los radionucleidos existentes en disolucién al medio
en el que se han retenido los contaminantes. En este sen-
tido, las formas en las que se encuentren dichos radionu-
cleidos retenidos, condicionaran la peligrosidad del resi-
duo producido. En consecuencia, es necesario saber la
forma quimica en la que se encuentran los mismos.

En las experiencias efectuadas en este estudio, el lodo
obtenido en la planta potabilizadora a la escala utiliza-
da durante los ensayos de potabilizacion de las aguas
corresponde al tratamiento en la misma de un volu-
men de cada agua ensayada de aproximadamente 100
litros. Dicho lodo es finalmente retenido mediante un
papel de filtro, de los comtinmente utilizados en el
laboratorio, y posteriormente secado a 50 °C. En la
figura 21 se muestra la apariencia visual de alguno de
los resultados obtenidos.

Figura 21. Fangos generados de la planta potabilizadora a
escala, tras el correspondiente ensayo de potahilizacion de
una misma agua bajo distintas condiciones de pH

Para realizar la especiacién quimica de los fangos pro-
ducidos, se ha desarrollado un método basado en el
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Figura 22. Procedimiento experimental utilizado para la especiacion quimica de los fangos

Muestra

j  Agitar durante una hora en agua bidestilad. (1:100)
o Filtrar o centrifugar

—

@ Fraccidn soluble en agua

® Agitar durante dos horas con acetato aménico 1M a pH 7 (1:20)

@ Fraccion intercambiable

 Agitar durante cinco horas con acetato sdico IM a pH 5 (1:20)

@ Fraccién carhonatada

® Agitar 12 horas con hidrocloruro de hidroxilamina 0,1M a pH 2 (1:100)

Fraccidn facilmete reducible

 Agitar durante 24 horas con oxalato de amonio 0,2M a pH 3 (1:100)

Fraccion moderadamente reducible

* Agitar durante cinco horas con perdxido de hidrdgeno 30% a pH 2, calentando a 85° C (1:10)
 Enfriar y afiadir acetato aménico 1M, agitando durante 12 horas (1:100)

Residuo

o Filtrar o centrifugar
Residuo

« Filtrar o centrifugar
Residuo

o Filtrar o centrifugar
Residuo

o Filtrar o centrifugar
Residuo

* Filtrar o centrifugar

@ Fraccion organico/sulfhidrica

Residuo

o Filtrar o centrifugar

 Agitar durante dos horas con écido nitrico concentrado 40% (1:5)

@ Fraccion residual

propuesto por Tessier y colaboradores’ y posterior-
mente modificado por Salomons y Forsner!?. En la
figura 22 se muestra un esquema del procedimiento
de especiacién quimica que se ha aplicado a los cita-
dos fangos.

Para realizar la especiacion quimica, se han utilizado
unos 0,5 gramos del lodo seco producido por cada

? Tessier, A.; Campbell, PG.C.; Visén, M., 1979. “Sequential extrac-
tion procedure for the speciation of particulate trace metals”. Anal.

Chem., 57 (7): 844-851.

10 Salomons, W., Forsner, U., 1980. “Trace metals analysis on polluted
sediments. Part 2, Evaluation of Environmental Impact. Environ. Tech-

nology Letters 1,506-517.

agua ensayada en la planta piloto. Inicialmente, se
obtiene la denominada fraccién soluble, (1) en la figu-
ra 22, mediante su disolucién parcial con agua bidesti-
lada. A continuacién, el sélido resultante es tratado
con acetato aménico, que se encuentra a pH neutro,
obteniéndose asi la fraccién identificada como inter-
cambiable (2). La siguiente fraccidn se extrae median-
te la adicion de acetato sédico, a pH ligeramente
acido, resultando asi la fraccién calificable como car-
bonatada (3). Posteriormente se extrae la fraccion
reducible, que a su vez se divide en dos: la fraccién
facilmente reducible (4A) —extraida del lodo mediante
la utilizacién de hidroxilamina— y la fraccién modera-
damente reducible (4B) —utilizando en este caso oxala-
to aménico—. El siguiente paso, en la especiacion qui-
mica, es aquel por el que se obtiene la fraccién organi-
co/sulfhidrica (5), mediante la utilizacién de peréxido
de hidrégeno y acetato aménico a pHs 4cidos.
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Por tltimo, la fraccién residual (6) se obtiene median-
te el uso de acido nitrico concentrado.

Una vez separadas las distintas fracciones que integran
el fango, se somete a cada una de ellas al correspon-
diente proceso de anilisis radioquimico. Previamente a
ello, las diferentes fracciones son desecadas y encapsu-
ladas en capsulas tipo petri. Asi, para los fangos obteni-
dos en el tratamiento del agua de Tarancén —cuyo obje-
tivo es el analisis de los niveles de actividad para radio-
nucleidos artificiales emisores gamma que han sido
incorporados a esta agua— su analisis se lleva a cabo
mediante espectrometria gamma. Por otra parte, las
fracciones obtenidas en la especiacién de los fangos
generados durante el ensayo de potabilizacién con la
planta piloto a escala del agua de Torrequemada —que
contiene una significativa concentracién de radionu-
cleidos naturales— se someten a un proceso de separa-
cién radioquimica del uranio y radio, y finalmente se
cuantifican las actividades de dichos radionucleidos
por espectrometria alfa.

3.2. Retencidn de radionucleidos por el filtro
de arena

Para cuantificar la ubicacién de los radionucleidos se
efectud un ensayo de retencion por zeolita y posterior-
mente se procedio a efectuar un lavado de la misma
con 4cido nitrico, con objeto de evaluar si los radionu-
cleidos retenidos serfan eluidos por el citado lavado,
observando que se producia una pérdida en el entorno
del 5% y concluyéndose por tanto que no se produce
practicamente tal elucién.

Por su parte, mediante el lavado de los filtros emple-
ados para retener la materia en suspension existente
en el agua en forma de microcodgulos y fragmentos
de zeolita, se efectud la determinacién de la activi-
dad transportada por la mencionada materia en sus-
pensién, concluyendo que la practica totalidad,
practicamente el 99% de la citada actividad, se
encuentra asociada a los microcodgulos. Asi mismo,
se observé la presencia de polvo de zeolita en el fil-
tro. Por ello, cabe concluir que, por un lado, existen
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particulas de zeolita que escapan del decantador y,
por otro lado, que estas particulas practicamente no
contienen Cs ni Sr.

Para finalizar, ha de destacarse los resultados obteni-
dos en la determinacion del contenido en arcillas pre-
sentes en las aguas brutas procedentes de las depura-
doras de Venta Alta, Lekue, Igorre y Durango, todas
ellas en Vizcaya y de la de Agoncillo en La Rioja. En
ninguna de ellas se encontré la presencia de arcillas,
como puede verse en los difractogramas recogidos en
las figuras 23 y 24. Estos resultados indican que la
presencia de arcillas en las aguas, no pueden ser la
responsable de la retencién de los radionucleidos en
el filtro de arena.

3.3. Retencidn y elucion de Cs y Sr por arenas
y zeolitas

Los resultados obtenidos en la experiencia de elucién
del cesio por una columna de arena son los que se
muestran en la figura 25.

En la citada figura 25 puede observarse que la reten-
cién decrece paulatinamente desde el 100% hasta
valores proximos a cero, cuando el volumen de agua
circulada se aproxima a 1 litro, siendo este resultado
relativamente independiente del flujo. Por ello, puede
concluirse que se produce una retencién del Cs en la
arena, del orden de 1,75ug de Cs* por gramo de
arena. En términos radioldgicos esto supone una capa-
cidad de retencién de aproximadamente 3,2MBq, o
86,5 uCi de ’Cs por gramo de arena.

Adicionalmente, se efectuaron una serie de ensayos
para determinar la retencion del cesio, cuando éste se
encuentra disuelto en compafia de otros cationes.
Para ello, se ensay6 con el agua de la red publica de
Bilbao y con el agua obtenida por mezcla de agua des-
tilada y agua de la red publica, al 50%. Los resultados
obtenidos se muestran en la figura 26.

En la figura 26 puede observarse la competencia exis-
tente por los lugares de retencién de los cationes pre-
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Figura 23. Difractograma del agua bruta de Lekue
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Figura 24. Difractograma del agua bruta de Durango
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Figura 25. Evolucion de la retencion de cesio en la arena
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Figura 26. Efecto del cesio retenido en la arena utilizando diferentes tipos de aguas
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Figura 27. Cesio eluido mediante la utilizacion de disolucion de 500 ppm de sodio
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sentes en el agua, pudiendo sefalarse que la retencién
se reduce hasta aproximadamente un 35% de la maxi-
ma, dependiendo de la presencia de otros cationes en
la muestra acuosa.

Finalmente, y con objeto de analizar el modo de reci-
clar las arenas empleadas, se ensayd la elucion del
cesio retenido en éstas. Se observé que empleando una
solucién de 500 ppm de Na*, en forma de NaCl, la
fraccion del cesio retenido que es eluido adopta los
valores recogidos en la figura 27.

En la anterior figura puede observarse que los bajos
caudales favorecen la elucién y que ésta puede llegar a
ser de casi el 100%.

Dentro de las actividades encaminadas a investigar el
comportamiento de la arena como agente adsorbente
de los cationes presentes en disolucidn, se llevé a cabo
una experiencia disefiada para conocer las causas de

300 400 500

Volumen, ml

® 10,00 ® 40,00

tal comportamiento y para ello se procedié en primer
lugar a realizar un analisis de los diferentes tipos de
granos contenidos en la arena, mediante microscopia
electrénica de barrido (SEM), encontrando la presen-
cia en la misma, como puede verse en los resultados
recogidos en la figura 28, de silicatos de aluminio,
potasio y hierro.

Seguidamente se contact6 con el suministrador de las
arenas, que facilit6 su origen. Estas provienen de un
depésito sedimentario del periodo Holoceno de la era
Cuaternaria que proceden de areniscas. Por ello estdn
compuestas por cuarzo (18-50%), feldespatos (9-12%),
que son silicatos con estructura tetraédrica tridimensio-
nal y minerales accesorios (<2%), lo que permite expli-
car el comportamiento de la arena empleada en el fil-
tro, en base a retenciones por desequilibrio de cargas
superficiales y a la existencia de cationes intercambia-
bles. Se determiné que la capacidad de cambio de esta
arena es de 3,12 mEq/100 g.
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Figura 28. Microscopia electronica de barrido (SEM)

para la arena

Spectrum processing:
No peaks omitted

Processing option: All elements analysed
Number of iterations = 2

Standard:

0 K Si02 1-Jun-1999 12:00 AM

AI'K A1203 1-Jun-1999 12:00 AM
Si K Si02 1-Jun-1999 12:00 AM

Element| App Intensity Weight % Weight% Atomic%
Conc. Corrn. Sigma

0K 2,63 1,1655 2,26 0,08 63,62

Al K 0,72 11,0219 0,70 0,03 11,75

SiK 1,38 00,9022 1,54 0,04 24,64

Totals 450

Comment:

Particula gris

Spectrum processing:
No peaks omitted

Processing option: All elements analysed
Number of iterations = 4

Standard:

0 K Si02 1-Jun-1999 12:00 AM

AI'K A1203 1-Jun-1999 12:00 AM

Si K Si02 1-Jun-1999 12:00 AM
Fe K Fe 1-Jun-1999 12:00 AM

Element| App Intensity Weight % Weight% Atomic%
Conc. Corrn. Sigma

0K 75,58 11,3444 56,96 0,39 75,78

AlK 1,50  0,9520 1,58 0,07 1,25

SiK 29,38 0,9746 30,14 0,17 22,84

Fe K 0,27 0,7962 0,34 0,12 0,13

Totals 89,03

Comment:

Particula beige
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Figura 29. Microscopia electrénica de barrido (SEM)
para la arena (continuacion)

Project 1

11/30/04 10:14:56 AM

Spectrum processing:

Peak possibly omitted: 2.270 KeV
Processing option: All elements analysed
Number of iterations = 4

Standard:

0 K Si02 1-Jun-1999 12:00 AM

AI'K A1203 1-Jun-1999 12:00 AM

SiKSi02 1-Jun-1999 12:00 AM

K K MAD-10 Feldspar 1-Jun-1999 12:00 AM

Element| App Intensity Weight % Weight% Atomic%
Conc. Corrn. Sigma

0K 73,64 13,521 5447 0,37 77,08

AlK 1,15 09462 121 0,07 1,02

SiK 26,16 0,9736 26,87 0,16 21,66

KK 0,42 09933 043 0,05 0,25

Totals 82,98

Comment:

Particula blanca

Tras finalizar el ensayo con cesio, se inici6 el ensayo
relativo al comportamiento del estroncio. Ensayo que
se realizé en idénticas condiciones a las ya descritas
para el cesio. Un anilisis de los resultados obtenidos
nos permite concluir que la retencién de este elemento
es mas elevada que la encontrada para el cesio y que
puede cifrarse en 8,25 ug de Sr** por gramo de arena,
con un comportamiento relativo a la saturacién del
proceso y a la influencia del caudal, similar al observa-
do para el cesio y que se muestra en la figura 30.

La retencién observada, en términos radioldgicos,
supone un valor de 42 MBq de *°Sr por gramo de
arena, o lo que es lo mismo 1,1 mCi/g. En relacién con
la elucién, se encontrd que ésta no se produce cuando
el agente es agua destilada, pero que es del 62%, cuan-
do se emplea agua potable de la red de Bilbao o una
solucién de NaCl, que contiene 500 ppm de Na*.
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Figura 30. Evolucion de la retencion de estroncio en la arena
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Finalmente, y con el objetivo de completar los datos
disponibles, se efectud un ensayo destinado a valorar la
retencion y elucion del cesio y del estroncio empleando
zeolita AW500, en lugar de la arena. En relacién con la
retencion se observo que ésta es del 100%, cuando
uno o los dos elementos estian disueltos en agua destila-

da, mientras que estos elementos no son eluidos de la
zeolita, salvo que se utiliza una disolucién de NaCl,
con una concentracién de 100 g1, obteniéndose en tal
caso una elucién del 72% para el estroncio y del 11%
para el cesio.
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1. Radionucleidos naturales

1.1. Ensayos realizados en el laboratorio

Los resultados obtenidos para todas las aguas ensaya-
das a pequefia escala, en el laboratorio, indican que las
mejores descontaminaciones radiactivas para el uranio
se producen a pH 6, obteniendo unas eficiencias de eli-
minacién entre el 60% y el 90%, dependiendo de las
caracteristicas quimicas del agua concreta ensayada.
Por su parte, para el radio, el rango de valores del pH
de 9,5 a 10, ha resultado ser el 6ptimo para conseguir
las mejores eficiencias de eliminacion, dentro del rango
60-90%. Estas diferencias cuantitativas en el grado de
eliminacién conseguido para el uranio y el radio en las
aguas analizadas, debe asociarse a sus distintas caracte-
risticas fisico quimicas. De hecho, se ha observado que
tanto la mayor concentracion de calcio y de magnesio
en la disolucién, como la de los bicarbonatos, perjudi-
can la adsorcién de la especie predominante del uranio
a pH 6: UO,CO,(aq). Por otra parte, los resultados
obtenidos a pH 7,5 y entre 9,5-10 son los que cabria
prever para este catién radiactivo, ya que la adsorcién
de las especies de uranilo estdn perjudicadas por repul-
siones electrostaticas!!. Asi mismo, la presencia de
cationes alcalinotérreos, tales como el calcio y el mag-
nesio en el agua, al igual que aniones como el sulfato,
bicarbonato y carbonato, se ha observado que ayudan
a mejorar la adsorcién y/o la coprecipitacion a pHs
biésicos, de la especie neutra predominante del radio en
tales condiciones, RaCOj,(aq). En la figura 31, se mues-
tra a modo de ejemplo para el agua de Torrequemada,
la importancia que tiene el pH al que se lleva a cabo la
coagulacién del agua, en la presencia de las distintas
especies de uranio y radio, que condicionan su mayor o
menor eliminacién, mediante los reactivos adicionados
en el proceso de potabilizacion.

11'Ho C. H. and Miller N. H., 1986. “Adsorption of uranyl from bi-
carbonate solution onto hematite particles”. J. Coll. Interface Sci., 110,

165-171.

Por otra parte, es necesario sefialar que el uso de un
reactivo complementario, como el permanganato pota-
sico, que ha sido utilizado en algunos ensayos, ademads
de los coagulantes normalmente empleados, no se
muestra efectivo en la mejora de la descontaminacién
radiactiva de los radionucleidos estudiados. Este resul-
tado pone de manifiesto que las dosis en las que se uti-
liza normalmente este reactivo en los procesos de
potabilizacién, no son suficientes para inducir un
incremento significativo en la adsorcién efectiva del
radio sobre la especie de diéxido de manganeso
(MnO,), que se forma en disolucién'?.

1.1.1. Tendencias extraidas de los ensayos
de coagulacion floculacién

Con el fin de clarificar el significado y la dependencia de
los resultados obtenidos en la descontaminacién de los
niveles radiactivos naturales presentes en las aguas anali-
zadas, se han establecido una serie de correlaciones entre
el grado de descontaminacion radiactiva obtenida para
cada uno de los radionucleidos considerados y algunos
de los principales parametros fisico quimicos que carac-
terizan a las aguas ensayadas. Para obtener la mayor
generalizacion posible en las relaciones asi obtenidas, se
han utilizado también los datos de descontaminacién
logrados para dos aguas de origen subterraneo y con una
presencia cuantificable de radionucleidos de origen natu-
ral, a las que se les aplicé el mismo procedimiento expe-
rimental que a las utilizadas en el presente proyecto, y
que corresponden a las poblaciones de Malcocinado y
Alconchel y que fueron empleadas en un estudio anterior
a nivel de jar test. Ademas, hay que sefalar que se ha des-
echado el valor correspondiente a la descontaminacién
producida para el radio en el agua de Manjabalago, por
resultar un valor de descontaminacién radiactiva

12 Thomas J. Sorg, 1990. “Removal from Uranium from Drinking wa-
ter by Conventional Treatement Methods” in Radon, Radium and Ura-
nium in Drinking Water edited by C. R. Cothern, P. A. Rebers Lewis
Publishers, INC.
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Figura 31. Diferentes especies de uranio (izquierda) y de radio (derecha) predominantes en las aguas, en funcion del pH

de coagulacion para el agua de Torrequemada

Agua de Torrequemada
1 o

U0, (€0y),~

U0, (€0y),*

U0, CO 3(aq)
U0, S0 4(aq)

Porcentaje molar de los complejos inorgancios de uranio

anémalo, en el sentido de ser muy superior al esperable
por la tendencia general.

Las relaciones existentes entre el porcentaje de elimina-
cién conseguido, expresado en tanto por ciento (%), y
el residuo seco producido por las aguas ensayadas y la
conductividad, son las reflejadas por las ecuaciones que
seguidamente se muestran:

% Elim. 2°Ra= (49+15)+(0,046+0,012) x residuo seco (mg/1) r=0,72
% Elim. 228U= (86+12)—(0,031+0,009) x residuo seco (mg/l) r=-0,57
% Elim. 2*U= (85+8)—(0,026+0,0006) x residuo seco (mg/1) r=—0,64

%Elim. 22°Ra= (43+18)+(39+10) x Conductividad (mS/cm) r=0,72
%Elim. 228U= (91+12)—(28+7) x Conductividad (mS/cm) r=—0,65
%Elim. 24U= (89+8)-(24+4) x Conductividad (mS/cm) r=—0,74

Como se puede observar, puede indicarse que de
forma general la eliminacién del ?*°Ra est4 beneficiada
por la presencia de sales y de sélidos disueltos en las
aguas, mientras que a los radionucleidos 2*3U y 24U,
dicha presencia les afecta negativamente. En las ante-

Agua de Torrequemada

100q=============-----—--eeo—ee--o-caoan
RaC0 ;(aq)

RaS0 4(aq)

Porcentaje molar de los complejos inorgancios de radio

riores ecuaciones, la ordenada en el origen esta indi-
cando la eliminacién minima y méaxima, respectiva-
mente, conseguible por el proceso de coagulacién flo-
culacién, que para el caso del radio se encuentra en
torno al 50%, mientras que para el uranio, es aproxi-
madamente de un 85%. Estas dependencias genéricas
del grado de descontaminacién es necesario concretar-
las a partir del anilisis de otros pardmetros més clara-
mente delimitantes de las caracteristicas de las aguas,
ya que la conductividad y el residuo seco son indicati-
vos generales de la presencia de sélidos y de sales
disueltas en las mismas, pudiendo estar enmascarando
la presencia de otros factores mas importantes. Por
ello, se ha estudiado la influencia que ejercen sobre la
eliminacién de los radionucleidos 2?°Ra, 228U y 24U las
concentraciones de calcio y magnesio, expresando
éstas en forma de dureza (mg/l de CaCO,), mediante
un ajuste lineal segtin las siguientes expresiones:

% Elim. 2°Ra= (43+12)+(0,098+0,015) x dureza (mg/1 de CaCo;) =0,85

% Elim. #8U= (82+12)—(0,039+0,016) x dureza (mg/l de CaCo,) r=—0,44
%Elim. #4U= (82+9)-(0,032:£0,012) x dureza (mg/l de CaCo,) =049

51



POTABILIZACION RADIOLOGICA DEL AGUA DE CONSUMO HUMANO

Como se puede apreciar, las eliminaciones de los
radionucleidos considerados estan correlacionadas con
la dureza del agua, influyendo ésta de una forma
directamente proporcional para el radionucleido ?*°Ra,
e inversamente proporcional para la eliminacién de los
radionucleidos 28U y 24U.

Por otra parte, al efectuar un ajuste lineal de los por-
centajes de eliminacién obtenidos, siempre bajo las
mejores condiciones de pH, con respecto a la con-
centracién de bicarbonatos presentes en las aguas
tratadas, se obtienen los resultados que se muestran a
continuacion:

%Elim. 22°Ra= (-21+23)+(0,30+0,03) x bicarbonatos (mg/1) r=0,92
%Elim. U= (108+15)—(0,128+0,020) x bicarbonatos (mg/l) r=-0,79
% Elim. 24U= (103+9)—(0,104+0,013) x bicarbonatos (mg/1) r=—0,86

Los resultados de estas tltimas correlaciones lineales
son de una relativa alta calidad, lo que indica que la
concentracién de bicarbonatos es un pardmetro muy
limitante a la hora de obtener mejores o peores elimi-
naciones para los radionucleidos aqui sistematicamen-
te estudiados. Concretamente, la presencia de los
bicarbonatos ayuda a la eliminacién del ?*°Ra y perju-
dica a la eliminacién de los radioisétopos del uranio,
B8 y 24U,

1.2. Ensayos realizados en la planta piloto

Una vez se han obtenido las condiciones para las que
se producen los mejores resultados a nivel de expe-
riencias realizadas en el laboratorio, se ha procedido a
verificar la reproducibilidad de los mismos cuando se
tratan relativamente grandes volimenes de agua, reali-
zando para ello ensayos en una planta piloto a escala.
Las condiciones experimentales ensayadas en la citada
planta se muestran en la tabla 2.

Los resultados obtenidos para los ensayos efectuados con
las aguas tratadas en la planta potabilizadora a escala se
presentan resumidos en la tabla 3. En ella se detallan las
eficiencias de descontaminacion obtenidas, expresadas en
términos de porcentaje, para las distintas aguas ensaya-
das, a los dos valores del pH experimentados, antes y
después de habérseles aplicado el proceso de filtracién.

Para ésta tltima etapa del tratamiento, se indican los
resultados obtenidos tras ensayar diversas alternativas
como lechos filtrantes. Asi, en la citada tabla se puede
observar que los mejores resultados de descontamina-
cién radiactiva para el uranio se producen, como ya se
habia visto en las experiencias efectuadas a pequena
escala en el laboratorio, a pH 6, obteniendo eficiencias
de descontaminacién del orden del 90%. Por su parte,

Tabla 2. Condiciones de trabajo empleadas para la realizacion de los ensayos realizados en la planta piloto, para las aguas con

contenidos medibles de radionucleidos naturales

pHs Acondicionamiento
Agua de trahajo Coagulantes Floculantes del pH
Torrequemada 6y 10 Sulfato férrico (114 mg/l) Prosedim ASP25 (0,3 mg/l) NaOH y HCI
Acehuche 6y10 Sulfato férrico (114 mg/1) Prosedim ASP25 (0,3 mg/l) NaOH y HCI
Barcience 6y9,5 Sulfato férrico (114 mg/1) Prosedim ASP25 (0,3 mg/l) NaOH y HCI
Manjabalago 6y9,5 Sulfato férrico (114 mg/1) Prosedim ASP25 (0,3 mg/I) NaOH y HCI
Cualedro 6 Sulfato férrico (110 mg/1) Prosedim ASP25 (0,25 mg/l) NaOH
Lumbrales 6 Sulfato férrico (110 mg/1) Prosedim ASP25 (0,25 mg/l) -
Burgas 6 Sulfato férrico (110 mg/1) Prosedim ASP25 (0,25 mg/I) HCI
Gallegos de Argafian 6 Sulfato férrico (110 mg/1) Prosedim ASP25 (0,25 mg/l) HCI
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Resultados

Tahla 3. Niveles de descontaminacion obtenidos, en la planta piloto, para los radionucléidos 226Ra, 234238y presentes en el agua

% Eliminacion

pH |Muestra By 8 6Ra
TQ | AC | BA |MA | CU| LU |BU| GA | TQ |AC |BA | MA |CU | LU |BU| GA |TQ |AC |BA|MA |CU|LU| BU|GA

6 | Antes de arena =90 | =90 | =60 | =90 | =100| =100 =25 | =90 | =90 =90 | =60 =95 |=100 =100 =25 | =90 | =70| =30 | =30 | 3050 | =0 | =70 | =30 | =40

Después de arena  |>95 >95 |=70 | =85 | =95 | =0 | =0 | =85 |>95 |=90 | =70| 90 |=95|=0 | =0 | =85 | >95 =90 | =30 | =30 |=0 | =80 |=50 =70

Con bicapa

arena-zeolita =45 120 =0 =75 - =451 =0 (=0 | =75 - =100 =100 =100| =100
95-10| Antes de arena 7080 6070 =95 | =90 - 70-80| 60-70) =95 | =90 - =95 | =95 | 70-80 20-30 -

Después de arena | 97-38| 8345 | =95 | =90 97-38|73-28) =95 | =90 >95 | >95 | =80 | =80

Torrequemada (TQ), Acehuche (AC), Barcience (BA), Manjabalago (MA), Cualedro (CU), Lumbrales (LU), Burgas (BU) y Gallegos de Argafian (GA)

el pH 6ptimo para la descontaminacién del radio es
basico, en el entorno de 9,5-10, siendo el nivel de eli-
minacién conseguible del orden del 80-90%.

Debe destacarse que en todos los casos, el tratamiento
realizado con las aguas en la planta potabilizadora a
escala, beneficia el grado de descontaminacién radiac-
tiva producida, tanto para el uranio como para el
radio, hecho éste que es facilmente deducible al com-
parar los resultados de la eficiencia de descontamina-
cién producidos en la planta a escala con los obteni-
dos en los ensayos en el laboratorio. Esto puede
deberse principalmente a dos razones: la primera,
porque la adsorcién es mayor, ya que el agua tratada
en la planta piloto esta en contacto con una mayor
cantidad de fléculos que en las experiencias jar-test,
los que se estan formando y los ya formados con ante-
rioridad, y la segunda porque el proceso de coprecipi-
tacion esta beneficiado al haber una gran cantidad de
precipitado formado previamente, que actiia como
ntcleo de condensacién en la formacién de los nue-
vos precipitados. Por tltimo, ha de sefalarse de
nuevo que los diferentes grados de descontaminacién
radiactiva de uranio o radio que se consiguen para las
distintas aguas, atn cuando se apliquen las mismas
condiciones experimentales, se debe principalmente a
las diferentes caracteristicas fisico quimicas que pose-
en dichas aguas.

Siguiendo con el analisis de los resultados recopilados
en la tabla 3, es necesario sefialar que por lo que res-
pecta a la arena, ésta acttia de forma beneficiosa para
la eliminacién del radio contenido en la mayoria de las
aguas, produciéndose en algunos tratamientos la redi-
solucién parcial de los fléculos atrapados en la arena,
cuando se opera a dos diferentes valores del pH.

En cuanto a la descontaminacién de radio que se con-
sigue en la etapa de filtracion, con filtros que alternan
las capas de arena y de zeolitas, puede verse que la efi-
ciencia finalmente conseguida es en estos casos altisi-
ma, practicamente del 100%.

Para valorar los resultados obtenidos al tratar de eli-
minar el uranio y el radio presente en las aguas ensa-
yadas durante el proceso de potabilizacién de las
mismas, llevado a cabo en una planta piloto a escala,
seguidamente se calcula la dosis que incorporaria por
ingesta un individuo adulto® que consumiese dichas
aguas, en caso de aplicar o no el tratamiento pro-
puesto. De los resultados que se obtienen se deduce

13 ICRP, International Commission on Radiological Protection, 1975.
Report of the Task Group on Reference Man. ICRP N° 23, Pergamon
Press, Oxford.
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que se logra producir la practica eliminacién de la
dosis incorporada por ingesta durante el tratamiento
de potabilizacién propuesto para las aguas, ya que la
dosis media eliminada es del 90% vy siendo el rango
obtenido del 63 al 100% de dosis eliminada, depen-
diente de las caracteristicas fisico-quimicas de las
aguas tratadas.

1.3. Especiacion de los fangos producidos
en el tratamiento de aguas
con radionucleidos naturales

Los resultados obtenidos en la especiacién realizada
para el 2% 28U y 22°Ra presentes en los lodos pro-
ducidos al tratar el agua de Torrequemada, a pH 6y
9,5, se recopilan resumidamente en las figuras 32 y
33, respectivamente. Antes de proceder a su anali-
sis, debe destacarse que se ha verificado que éstos
resultados son perfectamente homologables para las
restantes aguas ensayadas que poseian radionuclei-
dos naturales.

Los resultados obtenidos para el uranio muestran que
éste se localiza, para los dos pHs estudiados, en las
fracciones carbonatada (3) y reducible (4), en torno al
47% y 50% respectivamente, ver figura 32. Este resul-
tado indica que el uranio esté asociado a los carbona-
tos y a distintos tipos de 6xidos metalicos, principal-
mente de hierro y manganeso.

Para el caso del 2*°Ra, los resultados producidos tras
el analisis de las distintas fracciones obtenidas en la
especiacion quimica de los lodos generados, a los pH
69,5, se muestran en la figura 33. Como se puede
apreciar en la citada figura, aproximadamente el 90%
del radio se encuentra en la fraccién identificada
como reducible (4), siendo los resultados para las
demis fracciones muy bajos, exceptuando en todo
caso a la fraccion carbonatada (3), ver figura 33,en la
cual se localiza para el pH 6 un 9% de la actividad
total existente en el fango y para el pH 9,5, tan sélo
un 4%. Este resultado indica que el radio esta asocia-
do a los 6xidos metdlicos de hierro y manganeso, al
igual que parcialmente sucedia en el caso del uranio.

2. Radionucleidos artificiales

2.1. Ensayos realizados en la planta piloto

Las condiciones en que las diferentes aguas han sido
ensayadas en la planta piloto fueron determinadas
bien empleando las mismas que se emplean en la plan-
ta de potabilizacién real cuyo comportamiento se pre-
tende conocer o bien mediante ensayos jar-test realiza-
dos en el laboratorio siguiendo la norma ASTM
D2035-80°.

Asi, las condiciones de trabajo empleadas en la planta
piloto para las diferentes aguas estudiadas han sido las
detalladas en la tabla 4.

Seguidamente se resefian los resultados obtenidos,
cuantificados como porcentajes de eliminacién de la
actividad que poseia el agua para el radionucleido que
en cada caso se especifica y en las condiciones de tra-
tamiento indicadas.

Xerta

Se trata de un agua mixta, tanto desde el punto de
vista de cationes como de aniones, en cuya potabiliza-
cién se emplea cloruro férrico como coagulante.

El ensayo se realiza por duplicado. En un primer
ensayo se simulan las condiciones de operacion de
la planta y en un segundo ensayo se realiza una adi-
cién de zeolita y se introduce agitacién en la zona
de coagulacién, para intentar mantener la zeolita en
suspension.

¢ ASTM, American Society for Testing and Materials, 1980. A standard
practice for coagulation-flocculation Jar test of water. Designation D

2035-80. USA.
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Figura 32. Especiacion quimica del radionucleido 28U presente en el fango generado durante la potabilizacion del agua
de Torrequemada
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Figura 33. Especiacion quimica, a pH 6 y pH 9,5, del radionucleido 225Ra presente en el fango generado durante la potabilizacion
del agua de Torrequemada
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Tabla 4. Condiciones de trabajo empleadas para la realizacion de los ensayos realizados en la planta piloto, para las aguas con
contenidos medibles de radionucleidos artificiales

Agua pH Acondicionamiento Reactivos
de trabajo Coagulantes Floculantes del pH complementarios
Prosedim ASP25 Zeolita AW-500
Xerta 83 Cloruro férrico al 40% (11 mg/l) (0,15 mg/l) - 200 mesh ASTM
Agoncillo Policloruro bésico de aluminio Zeolita AW-500
7,5 al 18% de Al,0, (40 mg/I) - - 200 mesh ASTM
Prosedim ASP25 Zeolita AW-500
8,5 Sulfato férrico Fe,(S0,), 9H,0(110 mg/l) (0,25 mg/l) NaOH 200 mesh ASTM
Prosedim ASP25
Valencia 7,5y9,5 Policloruro de aluminio PAX XL-63 (90 mg/l) | (0,3 mg/l) NaOH y HCI
Policloruro basico de aluminio
Tarancon 7,5y95 DKFLOC (15 mg/l) - NaOH
Prosedim ASP25
Alicante 9,5y10 Sulfato aluminio (40 mg/l) (0,33 mg/1) (0,25 mg/1)| Na,CO,
Prosedim ASP25
Almaraz 7,2y9,5 Sulfato aluminio (70 mg/l) (0,26 mg/l) NaOH
Sin Zeolita Las medidas se efecttian sobre muestras de agua no fil-
tradas, conteniendo por tanto microcoagulos que a su
Antes del filtro de arena: vez contienen cantidades no desdefiables de alguno de
los radionucleidos presentes en el agua.
241Am: 40%, 37Cs: 5%, 8Sr: 6%
Si se consideran muestras de agua filtrada, entonces
Las medidas se efecttian sobre muestras de agua no fil- las descontaminaciones son:
tradas, conteniendo por tanto microcoagulos que a su 21 Am: 98%, B7Cs: 25%, 8Sr: 17%
vez contienen cantidades no desdefiables de alguno de
los radionucleidos utilizados en el ensayo. Después del filtro de arena:
Si se consideran muestras de agua filtrada, entonces 2 Am: 98%, 137Cs: 72%, 8Sr: 15%
las descontaminaciones son:
21 Am: 97 %, B7Cs: 8%, 8Sr: 6% Los resultados obtenidos ponen de manifiesto que el

americio es eliminado de manera practicamente abso-
Después del filtro de arena: luta en la clarificaciéon del agua (98-99%) y que la eli-
minacién es debida al proceso de coagulacién.
21 Am: 99%, B7Cs: 73%, 8Sr: 10%
El cesio también es eliminado de manera importan-
Con Zeolita te (72-73%). Sin embargo, en este caso la desconta-
minacién es debida en gran medida a la actuacién
Auntes del filtro de arena: de la arena, pero no atribuible a la retencién de
coagulos, porque se observa que no se produce la
2HAm: 47%, 137Cs: 29%, 8Sr: 18% misma cuando se determina el contenido en
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muestras de agua filtrada, sino que acttia por fija-
cién del radionucleido.

Sin embargo, el estroncio es eliminado en proporcio-
nes pequefias (15%) que son debidas a la actuacion de
la zeolita y de la arena.

Agoncillo

Con el agua que se trata en esta planta se hicieron dos
ensayos. El primero con los pardametros normales de
operacion de la misma y el segundo reemplazando el
coagulante que emplea de forma rutinaria, fabricado
en base aluminio por uno con base hierro, debido a
que se ha observado en otras experiencias una apa-
rentemente mayor efectividad de este dltimo tipo de
coagulante.

Por otro lado, ambos ensayos fueron realizados por
duplicado. Una primera vez sin adiciones especiales y
una segunda con adicién de una zeolita.

Ensayo con aluminio

Sin zeolita

Auntes del filtro de arena:

8Sr: 0%

HAm: 52%, B7Cs: 12%,

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua no filtra-
das, conteniendo por tanto microcoagulos que a su vez

contienen algunos de los radionucleidos objeto de estudio.

Después del filtro de arena:

2AM: 93%,  PCs: 66%, ®Sr: <5%
Con zeolita

Antes del filtro de arena:

2AmM: 43%,  PCs: 21%, ®Sr: 0%

Resultados

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua no
filtradas, conteniendo por tanto microcoagulos que a
su vez contienen a algunos de los precitados radio-
nucleidos.

Si se consideran muestras de agua filtrada, entonces
las descontaminaciones son:

2 Am: 98%, B7Cs: 30%, 88r: 0%
Después del filtro de arena:

21 Am: 93%, B7Cs: 68%, 8Sr: <5%
Ensayo con hierro

Sin zeolita

Auntes del filtro de arena:

M Am: 75%, B7Cs: 20%, 8Sr: 15%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua no fil-
tradas, conteniendo por tanto microcodagulos que a su
vez contienen algtn tipo de presencia radiactiva.

Si se consideran muestras de agua filtrada, entonces
las descontaminaciones son:

2HAm: 99%, B37Cs: 30%, 8Sr: 18%
Después del filtro de arena:

24 Am: 99%, 137Cs: 75%, 8Sr: 20%
Con zeolita

Auntes del filtro de arena:

M Am: 77 %, B7Cs: 25%, 8Sr: 18%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua no fil-
tradas, conteniendo por tanto microcodgulos que a su
vez contienen algunos de los radionucleidos mencio-
nados anteriormente.
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Si se consideran muestras de agua filtrada, entonces
las descontaminaciones son:

21 Am: 99%, 137Cs: 30%, 8Sr: 20%
Después del filtro de arena:
241Am: 99%, B37Cs: 72%, 8Sr: 18%

Los resultados obtenidos ponen de manifiesto que el
americio es eliminado de manera practicamente abso-
luta en la clarificacion del agua (99%) y que la elimi-
nacion es debida al proceso de coagulacion, siendo
ligeramente mas efectivo este proceso cuando se utili-
zan los coagulantes con base hierro.

El cesio también es eliminado de manera importante
(75%). Sin embargo, en este caso dicha descontami-
nacién es debida en gran medida a la actuacion de la
arena, pero no atribuible a la retencién de los coagu-
los, porque ésta no se produce cuando se determina
el contenido radiactivo en muestras de agua filtrada,
sino que actda por fijacién del radionucleido.
También para este radionucleido se observa una lige-
ra mayor eficiencia asociada al empleo de coagulan-
tes con base hierro.

Sin embargo, el estroncio es eliminado en proporcio-
nes pequefas (18%), que son fundamentalmente debi-
das a la presencia del anién sulfato, ya que no se apre-
cia influencia de la zeolita y los resultados son compa-
rables con los obtenidos al emplear cloruro férrico
como coagulante con adicién de zeolita.

La influencia que ejerce la zeolita es despreciable en el
ensayo llevado a cabo utilizando como coagulante uno
fabricado en base aluminio debido a su rapida decan-
tacién. Tampoco se observa ningtn tipo de influencia
apreciable en el caso del ensayo realizado con un coa-
gulante en base hierro.

Valencia

Con el agua que se trata en esta planta se hicieron dos
ensayos. El primero con los parametros normales de

operacion de la citada planta y el segundo empleando
un valor més elevado para el pH.

Ensayo con pH en el intervalo 7 - 8

Auntes del filtro de arena:

HAm: 93%, B7Cs: 10%, ®Sr: 13%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas.
Después del filtro de arena:

M Am: 94%, B7Cs: 83 %, ®Sr: 15%

Ensayo con pH en el intervalo 9 - 10

Auntes del filtro de arena:

M Am: 97%, B7Cs: 13%, ®Sr: 30%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas.
Después del filtro de arena:

2 Am: 94%, B7Cs: 70%, 88r:35%

Los resultados obtenidos ponen de manifiesto que el
americio es eliminado de manera practicamente
absoluta en el tratamiento de clarificacién del agua
(94%) y que la eliminacion es debida al proceso de

coagulacién.

El cesio también es eliminado de manera importante
(70-80%). Sin embargo, en este caso la mencionada
descontaminacién es debida en gran medida a la
actuacion de la arena, pero no atribuible a la retencién
de los coagulos, sino que actdia por fijacion del radio-
nucleido. También parece observarse una pérdida de
eficiencia al incrementar el pH.

Sin embargo, el estroncio es eliminado en proporcio-

nes tanto mas significativas cuanto mayor es el pH al
que se lleva a cabo el proceso.
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Tarancén

Con el agua que se trata en esta planta se hicieron dos
ensayos. El primero con los pardmetros normales de
operacién de la mencionada planta y el segundo
empleando un valor mis elevado para el pH.

Ensayo con pH en el intervalo 7 - 8
Auntes del filtro de arena:

21 Am: 99%, B7Cs: 5%, 8Sr: 13%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas.
Después del filtro de arena:

21 Am: 99%, 137Cs: 99%, 8Sr: 10%

Ensayo con pH en el intervalo 9 - 10
Auntes del filtro de arena:

21 Am: 99%, 137Cs: 10%, 8Sr: 40%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas.
Después del filtro de arena:

241Am: 99%, B7Cs: 73%, 8Sr: 45%

Los resultados obtenidos ponen de manifiesto que el
americio es eliminado de manera practicamente abso-
luta en el tratamiento de clarificacion (99%) y que la

eliminacién es debida al proceso de coagulacion.

El cesio también es eliminado de manera importan-
te (75-99%). Sin embargo, en este caso la desconta-
minacion lograda para este radionucleido es debida
en gran medida a la actuacién de la arena, pero no
atribuible a la retencién de los codgulos sino que
actta por fijacién del radionucleido. También pare-
ce observarse una pérdida de eficiencia al incremen-
tar el pH.

Resultados

Sin embargo, el estroncio es eliminado en proporcio-
nes apreciablemente mas altas a pH elevado. En este
caso se alcanzan valores de hasta el 45%.

Alicante

Con el agua tratada en esta planta se hicieron dos ensa-
g

yos, ambos para valores relativamente elevados del pH

y con adicién de carbonato sédico como acondiciona-

dor de pH, con objeto de analizar la influencia que

podria ejercerse sobre el comportamiento del estroncio.

Ensayo con pH 9,5
Auntes del filtro de arena:
2 Am: 98%, B7Cs: 10%, 88r: 55%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas.

Después del filtro de arena:

2 Am: 98%, B7Cs: 10%, 88Sr: 80%
Ensayo con pH 10

Auntes del filtro de arena:

24 Am: 95%, 137Cs: 75%, 8Sr: 65%

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas.
Después del filtro de arena:

2 Am: 94%, B7Cs: 83 %, ®Sr: 85%

Se observa que el estroncio es eliminado en determi-
nadas condiciones de trabajo, en una proporcién muy

importante, en el entorno del 85%.

Almaraz

Con el agua procedente de esta planta se hicieron dos
ensayos. El primero con los parametros normales de

59



POTABILIZACION RADIOLOGICA DEL AGUA DE CONSUMO HUMANO

operacion de la citada planta y el segundo empleando Después del filtro de arena:
un valor més elevado para el pH.

21 Am: 97%, B7Cs: 95%, 8Sr: 20%
Ensayo con pH en el intervalo 7 - 8

Los resultados obtenidos ponen de manifiesto que el

Antes del filtro de arena: americio es eliminado de manera practicamente abso-
luta en el tratamiento de clarificacion (97%) y que la

21Am: 93 %, B7Cs: 11%, 8Sr: 18% eliminacién es debida al proceso de coagulacion.

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas. El cesio también es eliminado de manera muy impor-
tante (95%). Sin embargo, en este caso la citada des-

Después del filtro de arena: contaminacién es debida en gran medida a la actua-
cién de la arena, pero no atribuible a la retencién de

21Am: 95%, B7Cs: 95%, 8Sr: 20% los codgulos sino que actta por fijacién del radionu-
cleido. En este caso no parece existir una pérdida de

Ensayo con pH en el intervalo 9 - 10 eficiencia al incrementar el pH.

Antes del filtro de arena: Sin embargo, el estroncio es eliminado en proporcio-
nes reducidas sin observarse una influencia del valor

MAM:95%,  Y7Cs: 11%,  BSr: 18% del pH.

Las medidas se efecttian sobre muestras de agua filtradas. A modo de resumen comparativo cabe considerar la

siguiente figura:

Figura 34
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2.1.1. Especiacién de los fangos producidos en el
tratamiento de aguas con radionucleidos artificiales

Los resultados obtenidos en la especiacion realizada a los
lodos producidos en la descontaminacién radiactiva logra-
da durante la potabilizacién en la planta piloto del agua
de Tarancén, a pH 7,5 y 9,5, para los radionucleidos

241 Am, ®Sr y B7Cs incorporados a la misma, se presentan
en las figuras 35, 36 y 37 respectivamente. Antes de pro-
ceder a su andlisis, ha de sefalarse que se ha verificado
que éstos resultados son perfectamente homologables con
los obtenidos para las restantes aguas ensayadas a las que
se les ha contaminado con los precitados radionucleidos.

Por lo que se refiere a los resultados de la especiacion qui-
mica del americio, puede claramente deducirse que este
elemento est4 fuertemente asociado al fango, ya que,
como se puede observar en la figura 35, la mayor parte
del americio se encuentra en la fraccién residual 6. Sin
embargo, un porcentaje bastante importante de dicho ele-
mento tiene tendencia a asociarse a los carbonatos, que se
forman con mayor facilidad para el pH 9,5 que a pH 8.

Resultados

Para el caso del ¥7Cs, que es dificil de eliminar de su
estado en disolucién mediante los procesos de coagu-
lacién-floculacién, independientemente del valor del
pH al que se trabaje, se puede observar en la figura 36
que este elemento esta practicamente equidistribuido
en todas las fracciones del fango que han sido conside-
radas en el estudio de especiacién realizado.

Por lo que respecta al #Sr, los resultados de las distin-
tas fracciones obtenidas en el analisis de la especiacion
quimica de los lodos generados, a los pH 8 y 9,5, se
muestran en la figura 37. Como se puede apreciar,
para ambos valores del pH, el estroncio se encuentra
en la fraccién reducible 4, siendo los porcentajes pre-
sentes en las demds fracciones consideradas, compara-
tivamente muy bajos. Este resultado es coherente con
el obtenido para la especiacion del radio en sus corres-
pondientes fangos, pudiéndose concluir que ambos
elementos, debido a su analogo comportamiento qui-
mico, estan retenidos en el fango bajo formas también
muy similares.

Figura 35. Especiacion quimica, a pH 8 y pH 9,5, del fango generado durante la potabilizacion del agua de Tarancon para el radionucleido 2'Am
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Figura 36. Especiacion quimica, a pH 8 y pH 9,5, del fango generado durante la potabilizacion del agua de Tarancon
para el radionucleido '¥’Cs
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Figura 37. Especiacion quimica, a pH 8 y pH 9,5, del fango generado durante la potabilizacion del agua de Tarancon
para el radionucleido 8Sr
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Las principales conclusiones que pueden extraerse del
estudio efectuado, y cuyas principales etapas de plani-
ficacién de objetivos, desarrollo experimental y resul-
tados obtenidos, se han presentado resumidamente en
la presente monografia, son las siguientes:

e Es posible garantizar la eliminacién de un porcentaje
muy importante del uranio y radio existente disuelto
en las aguas, produciendo una reduccién media de
la dosis incorporada por ingesta del 90%, al aplicar-
les un adecuado tratamiento de potabilizacién, califi-
cable de estandar, no agresivo y que permite obtener
unas aguas que ademas son quimica y organoléptica-
mente potables.

e Las mejores descontaminaciones radiactivas para el
uranio se producen a pH 6, mientras que para favo-
recer la eliminacién del radio, el rango de valores
6ptimo del pH para conseguir las mejores eficiencias
de eliminacién, es de 9,5 a 10.

Las diferencias cuantitativas en el grado de elimina-
cién conseguido para el uranio y el radio en las dis-
tintas aguas analizadas, debe univocamente asociarse
a sus distintas caracteristicas fisico quimicas.

e Se pueden predecir, e incluso mejorar las eficiencias
de descontaminacién, que pueden obtenerse durante
la etapa de coagulacién-floculacion del tratamiento
de potabilizacién de las aguas, para los diferentes
radionucleidos naturales estudiados, modificando
convenientemente el valor de la concentracién de
bicarbonatos que de forma natural presentan las
aguas asf tratadas.

Como se ha demostrado a partir de los resultados
obtenidos, las experiencias llevadas a cabo en una
planta potabilizadora a escala, al compararlos con
los producidos en los ensayos de tipo jar-test efec-
tuados en el laboratorio, el tratamiento de potabi-
lizacién del agua en una planta real, debe benefi-
ciar el grado de descontaminacion radiactiva logra-
do en el presente estudio, tanto para el uranio
como para el radio.

Por lo que respecta a la arena, ésta contribuye positi-
vamente en la eliminacién del radio presente en
algunas aguas.

El uso de zeolitas resulta muy efectivo, cuando se
incorporan a los lechos filtrantes, por lo que respec-
ta al nivel de descontaminacién del radio existente
en las aguas, consiguiéndose en tales casos eficien-
cias proximas al 100%.

Los estudios de especiaciéon quimica del fango produ-
cido durante las experiencias de potabilizacion dise-
fiadas para eliminar el contenido radiactivo existente
en las aguas ensayadas, permiten afirmar que el uranio
se encuentra, para los dos pHs estudiados, en las frac-
ciones identificadas como carbonatada y reducible,
mientras que el radio se encuentra casi exclusivamen-
te en la fraccion reducible. Estos resultados permiten
disefar el procedimiento menos agresivo con el que
eliminar muy eficientemente el contenido radiactivo
transferido a los fangos para el uranio y el radio, con
porcentajes de actividades remanentes menores que el
2%, para su posterior concentracion y gestion.

Sin embargo, no se puede garantizar, que con los pro-
cedimientos desarrollados para la descontaminacion
radiactiva natural de las aguas durante su potabiliza-
cién, se minimice la dosis ingerida para la totalidad de
los radionucleidos existentes en la serie del uranio, ya
que, a modo de ejemplo, se desconoce el grado de eli-
minacién que se produce para otros radionucleidos
de la citada cadena radiactiva diferentes de los aqui
investigados, en particular para el 2'°Po.

Otro de los aspectos del presente estudio que requieren
un ulterior desarrollo esta asociado a sus premisas de
planteamiento y es que para las caracteristicas de algu-
nas de las poblaciones afectadas por aguas con signifi-
cativos contenidos radiactivos naturales, es dudoso que
sean facilmente aplicables las soluciones aqui propues-
tas, debido a que por su pequefio tamafio, con frecuen-
cia no es econémicamente viable instalar y mantener
una planta potabilizadora para aplicar en ella el proce-
dimiento de potabilizacién aqui propuesto.
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® Por lo que a los radionucleidos artificiales aqui ensa-
yados se refiere, puede concluirse en primer lugar
que no parece existir una correlacion evidente entre
la descontaminacién alcanzable a la salida del decan-
tador y las caracteristicas quimicas del agua.

La descontaminacién alcanzable para el americio se
encuentra en el entorno del 95% vy es practicamente
insensible al coagulante empleado, si bien se observa
una ligera mejor descontaminacion asociada al uso
de coagulantes con base hierro.

En el caso del cesio puede decirse que la desconta-
minacién conseguida se ha situado en el entorno de
70%, siendo mas eficientes los coagulantes con base
hierro, frente a aquellos fabricados en base aluminio,
dentro de los reducidos valores que se obtienen en
la descontaminacién del precitado catién durante el
proceso de coagulacién.

En relacion con la descontaminacion de estroncio
los valores obtenibles son muy reducidos, se
encuentran en el entorno del 20%, pero se obser-
va una mejora sustancial, que puede llegar al
80%, cuando existe un aporte externo de carbo-
natos y el proceso tiene lugar con un pH elevado,
mayor que 9,5.

En los ensayos antes descritos se ha observado un
mejor comportamiento de los coagulantes con base
hierro que aquellos con base aluminio.

La experiencia realizada con agua de Agoncillo ha
confirmado este extremo, lo que podria ser causa
de una recomendacién de empleo de coagulantes
con base hierro en aquellos lugares en los que
pueda existir una presencia de radionucleidos
artificiales en el agua.

Se ha observado un excelente comportamiento del
filtro empleado en la eliminacién de radionucleidos
artificiales aqui considerados. Este esté constituido
por arena procedente de areniscas con un contenido
de 9-12% de feldespatos.

Conclusiones

Una investigacion orientada a determinar las carac-
teristicas de tal arena ha puesto de manifiesto que
posee una capacidad de cambio de 3,12 mEq/100g.
Esto, aplicado a los radionucleidos de interés en el
tema objeto de estudio como ’Cs o *°Sr, podria
suponer una retencién de unos 3 MBq de *’Cs o
42 MBq de *°Sr por gramo de arena.

Durante el ensayo en la planta piloto, este compor-

tamiento ha sido solamente observado para el cesio,
no asi para el estroncio, posiblemente debido a pro-
cesos de competencia con el calcio y magnesio con-
tenidos en el agua.

Adicionalmente se ha observado que la retencién en
este tipo de arena es reversible, de modo que el fil-
tro puede ser limpiado mediante un lavado apropia-
do en contracorriente.

¢ En relacién con la zeolita se constaté que, al
nivel en que se utilizd, su eficiencia es muy redu-
cida. No obstante, y tal como se comprobé en
los ensayos efectuados sobre radionucleidos
naturales, podria incrementarse notablemente
esta efectividad si fueran empleadas en forma de
filtros multicapa.

e En el ensayo realizado sobre agua de Alicante,
donde se empleé un carbonato como corrector de
pH y se operd a valores elevados de pH (9,5-10), se
observo una elevada descontaminacion de estroncio
que alcanzé hasta el 80%.

Los estudios de especiacién quimica del fango pro-
ducido durante las experiencias de potabilizacion
disefiadas para eliminar el contenido radiactivo arti-
ficial existente en las aguas ensayadas, permiten afir-
mar que el americio se encuentra, para los dos pHs
estudiados, predominantemente en la fraccién iden-
tificada como residual y en menor proporcion en la
fraccién carbonatada, mientras que el cesio se
encuentra practicamente equidistribuido entre las
diferentes fracciones y el estroncio casi exclusiva-
mente en la fraccién reducible.
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